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1. Einleitung

1.1. Aufgabenstellung

Durch den Reaktorunfall in der Niahe von Tschernobyl am 26. April 1986 sind betricht-
liche Mengen kiinstlicher Radionuklide aus dem Reaktor in die Umwelt gelangt. Am
starksten betroffen davon ist natiirlich die direkte Umgebung des Reaktors, die nach
dem Unfall in vier Zonen eingeteilt wurde. Diese sind durch unterschiedliche Konzentra-
tionen des Fallout von '37Cs gekennzeichnet. In Zone I betriigt die Depositionsdichte von
137Cs mehr als 1480 kBq/m? und entspricht im Wesentlichen dem 30 km-Radius um den
Reaktor, der unmittelbar nach dem Unfall evakuiert wurde. Ebenfalls die Zone II mit ei-
ner Depositionsdichte von 555 kBq/m? bis 1480 kBq/m? '37Cs gehort zu der evakuierten
Zone. Nicht mehr evakuiert wurden die Zone IIT mit einer Depositionsdichte zwischen
185 kBq/m? und 555 kBq/m?. Die Bewohner dieser Zone hatten allerdings ein Recht auf
eine freiwillige Umsiedlung. Zone IV mit 37 kBq/m? bis 185 kBq/m? gilt als Zone unter
andauernder Radiologischer Kontrolle. Kurz nach dem Unfall dominierte die Strahlen-
belastung durch das kurzlebige Iodisitop *'I und fiihrte zu einer betriichtlichen Schild-
driisendosis. Nach 23 Jahren sind fiir die Strahlenbelastung der dortigen Bevolkerung
mittlerweile hauptsichlich die Radionuklide *°Sr, 137Cs und einige Plutoniumisotope we-
gen ihrer lingeren Halbwertszeiten malfgeblich. Die Exposition erfolgt dabei entweder
durch die Direktstrahlung vom Boden oder durch Aufnahme von Radionukliden iiber
die Nahrungskette als interne Strahlung. Um die langfristigen Strahlenexpositionen der
Bevolkerung sinnvoll modellieren und abschatzen zu konnen, sind daher moglichst ge-
naue Kenntnisse iiber die Verzehrgewohnheiten und den Transfer von Radionukliden in
die entsprechenden Lebensmittel notwendig.

Die Proben, die fiir diese Arbeit zur Verfiigung stehen, stammen alle aus der un-
mittelbaren Umgebung von Christinovka, das nach [24] ein typisches Bauerndorf mit
landwirtschaftlich genutzten Flichen und semi-natiirlichen Weiden und Wéldern in der
Zone Il ist. Christinovka liegt in der nérdlichen Ukraine 50 km siidwestlich des Reaktors
am Fluss Usch und damit in der Westfahne des Fallouts. Das Zentrum fiir Strahlen-
schutz und Radiodkologie der Leibniz Universitit Hannover untersucht seit Mitte der
90er Jahren zusammen mit der State University of Agriculture and Economy der Ukraine
in Zhitomir die Strahlenexposition der Riickkehrer in diese Gebiete. Die dort lebenden
Familien sind Selbstversorger und erndhren sich bis auf Brot von den lokal angebauten
Lebensmitten. Abbildung 1.1 zeigt wie unterschiedlich stark *"Cs in der Umgebung von
Christinovka abgelagert wurde. Durch die Untersuchungen in dieser Arbeit sollen Trans-
ferfaktoren fiir den Boden-Pflanze-Pfad fiir Kartoffeln, Karotten und Rote Bete, die in
der Umgebung von Christinovka angebaut werden, bestimmt werden. Desweiteren soll
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Abbildung 1.1.: Karte der nérdlichen Ukraine mit '37Cs-Depositions-
dichte im Bereich von Christinovka, Daten der Depo-
sitionsdichte aus [13]

der Transfer fiir den Pfad Flusssand-Flussalgen-Fisch untersucht werden.

1.2. Emission von Radionukliden beim Reaktorunfall
in Tschernobyl

Die Freisetzung von Radionukliden aus dem Kerninventar des Reaktors erstreckte sich
hauptséchlich vom 26. April iiber zehn Tage bis zum 5. Mai 1986. Am 6. Mai 1986
war die Emission sprunghaft auf unter 1% der Anfangsrate gefallen und hatte sich da-
nach kontinuierlich verringert. In Abbildung 1.2 wird deutlich, dass die Emission in vier
Phasen eingeteilt werden kann.

Waihrend der ersten Phase wurden durch die Explosion des Reaktorkerns und die
grofse Hitze des anschliefenden Graphitbrandes sehr groke Mengen radioaktiver Isotope
freigesetzt. Dabei sind mit 8°Kr und !3*Xe die radioaktiven Edelgase und mit '3!1, 132Te,
137Cs und *1Cs vor allem die leichtfliichtigen Elemente zu nennen. Die Zusammenset-
zung der schwerfliichtigen Elemente entsprach dabei in etwa der Zusammensetzung des
Reaktorkerns, da dieser durch die Explosion zum Teil fein zermahlen und diese Schweb-
stoffe mit der Rauchfahne herausgetragen wurden. Die Rauchfahne war an diesem Tag
bis iiber 1200 m aufgestiegen wobei die grofte Aktividt in 600 m Hohe gemessen wurde.
[30]

Die zweite Phase war durch eine stetige Abnahme des freigesetzten radioaktiven Ma-
terials gekennzeichnet. Durch die intensive Bekdmpfung des Graphitbrandes wurde eine
Abkiihlung des Reaktorkerns und damit verbunden eine Reduzierung der Emission von



1. Einleitung

700

600 -
500 -

400 -

300 - l

-l i d
mj}[ JJ‘

26, April 27, April 28. April 29. April 30. April  1.Mai 2. Mai 3.Mai 4.Mai 5. Mai 6. Mai

Aktivitat in PBq

|
I [l

Tag der Freisetzung

Abbildung 1.2.: Zeitlicher Verlauf der Freisetzung von Radionukliden
des Tschernobyl Unfalls mit angenommener Unsicher-
heit von 50 %, Daten aus [16, 11]

Radionukliden erreicht. Dazu wurden iiber 5000 t Material per Hubschrauber {iber dem
Reaktorkern abgeworfen. Dies setzte sich aus ca. 40 t Borcarbid (B4C), 600 t Dolomit
(CaMg[COs]s), 2400 t Blei und 1800 t Sand und Lehm zusammen. Das Neutronengift
Bor sollte verhindern, dass eine erneute Kettenreaktion auftreten konnte. Durch die Zer-
setzung des Dolomit, das dabei entstehende Kohlendioxid und durch das Schmelzen des
Bleis sollte der Reaktorkern gekiihlt und der Graphitbrand erstickt werden. Das Blei
diente zudem als gewisse Abschirmung gegen die Gammastrahlung und der Lehm und
Sand sollten die Radionuklide binden. Durch die niedrigere Temperatur gelangten — ne-
ben Caesium und lod — feine Brennstoffteilchen nun nur noch in Héhen von 200 bis 400
m. [29, 30, 31]

Die Folge der Abdeckung kennzeichnete die dritte Phase. Nach der Abkiihlphase von
fiinf Tagen war der Reaktorkern nun so isoliert, dass die weiterhin produzierte Warme
durch die Spaltung des Kernmaterials nicht mehr nach aufen abgegeben werden konnte.
Dadurch stieg die Temperatur auf 2000 °C an und fiihrte zum Schmelzen des Kerns.
Die Freisetzung von radioaktivem Material erhohte sich wihrenddessen erneut iiber vier
Tage. Hauptsichlich entwichen dabei leichtfliichtige Elemente wie Iod und Caesium. Am
6. Mai 1986 konnte schliefslich ein Stickstoff-Kiihlsystem unterhalb der Reaktorgrube
installiert werden. Die Temperatur konnte durch dieses Verfahren stabilisiert werden
und es fiihrte zusammen mit den iibrigen Gegenmafnahmen dazu, dass die Emission
von Radionukliden am 7. Mai 1986 auf unter 1 % des Anfangswertes zuriickging. Geringe
Emissionen waren auch noch den restlichen Monat messbar. Dies war die vierte Phase
des zeitlichen Ablaufs. [18, 29|

Im gesamten Verlauf des Unfalls wurden dabei nach [31] radioaktive Isotope mit ei-



1. Einleitung

ner Aktivitéit von 5300 PBq' freigesetzt. Die schwerfliichtigen Elemente und iiber 90 %
der mittelfliichtigen Elemente waren dabei an Brennstoffteilchen gebunden. Durch de-
ren Grofke und hohe Dichte wurden diese Teilchen hauptsédchlich in einem Umkreis von
etwa 30 km um das Atomkraftwerk deponiert. Nach russischen Informationen liegen
0,3 - 0,5 % des Kerninventars auf dem Areal des Reaktors, 1,5 — 2 % innerhalb von 20
km um den Reaktor und 1 — 1,5 % sollen iiber 20 km weit verfrachtet worden sein. Gas-

formige und kondensierte Radionuklide wurden hingegen iiber sehr grofse Entfernungen
verfrachtet. [17, 11|

'Die Aktivitiit bezieht sich auf alle freigesetzten Radionuklide ohne das Edelgas Xenon. Fiir eine
detailierte Auflistung siehe Tabelle A.1 auf Seite 47.



2. Physikalische Grundlagen

2.1. Radioaktiver Zerfall

In der Natur gibt es eine Vielzahl von Elementen, die durch ganz unterschiedliche Eigen-
schaften charakterisiert sein kénnen. So gibt es beispielsweise Elemente die stabil sind
und sich physikalisch gesehen von sich aus nicht weiter verdndern kénnen. Zu ihnen ge-
héren unter anderem die bekannten Nuklide '2C, N, 6O oder **Fe aber ebenso schwere
Elemente wie 2%Pb oder das oft mit Radioaktivitit und Kernspaltung assozierte Pluto-
nium mit den Isotopen '%*Pu, '%Pu und *Pu. Der ungleich grofere Teil der bekann-
ten Nuklide ist aber instabil und zerfillt unter Aussendung von Strahlung. Aus diesem
Grund wird dieser Prozess auch als radioaktiver Zerfall bezeichnet. Im Gegensatz zu der
im Alltag weit verbreiteten Annahme gibt es keine radioaktive Strahlung. Stattdessen
wird die bei einem Kernzerfall freigesetzte Strahlung wegen ihrer Fahigkeit, Atome zu
ionisieren, als ionisierende Strahlung bezeichnet. Sie wird in die drei Kategorien a-, 3-
und ~v-Strahlung mit jeweils zunehmendem Durchdringungsvermoégen von Materie ein-
geteilt. Dariiber hinaus kénnen schwere Kerne wie 28U oder 2**Pu durch spontane bzw.
induzierte Spaltung in zwei leichtere Kerne zerfallen. Beim Zerfall von Teilchen spricht
man von Mutter- und Tochternukliden. Der radioaktive Zerfall ist aber kein determinis-
tischer sondern ein rein stochastischer Prozess. Das bedeutet, dass fiir einen speziellen
Kern eines radioaktiven Elements kein Zeitpunkt angegeben werden kann an dem dieser
zerfallt. Trotzdem kann von einem Radionuklid die so genannte Halbwertszeit angegeben
werden, bei der im Mittel iiber viele Kerne und eine lange Zeit die Hélfte der urspriing-
lich vorhandenen Kerne zerfallen sind. Mit der Zahl der Kerne N(t) zum Zeitpunkt ¢
und der Halbwertszeit T/, lautet das Zerfallsgesetz fiir radioaktive Kerne

N(t) = N(0) - exp (—ln(Z) - %/2) . (2.1)

Um Aussagen iiber die Intensitiat der Strahlung zu treffen, die beim Zerfall eines Ele-
mentes frei wird, ist hingegen die Aktivitit eine aussagekriftigere Grofe. Dabei werden

nur die Kerne betrachtet, die pro Zeiteinheit zerfallen und somit Strahlung emittieren.
Also gilt fiir die Aktivitdt nach (2.1)

LAN() ()

A(t) = =
() dt T1/2

1) . (2.2)

Diese Formel verdeutlicht noch einmal, dass die Aktivitit eines Stoffes einerseits von
der Zahl der Ausgangskerne und andererseits von der reziproken Halbwertszeit abhéngt.
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Die Einheit der Aktivitit ist das Becquerel (Bq) oder die mittlerweile veraltete Einheit
Curie (Ci). Heute wird die Einheit Ci nicht mehr verwendet, da diese als die Aktivitét
von 1 g ?*Ra festgelegt wurde und fiir die meisten Anwendung zu hoch ist. Ein Bec-
querel beschreibt hingegen einen Kernzerfall pro Sekunde und somit betrigt der Faktor
zwischen diesen beiden Einheiten

1Ci=3,7-10""Bq . (2.3)

2.1.1. Alphazerfall

Die a-Strahlung ist eine Teilchenstrahlung bei der ein Mutternuklid in ein Tochternuk-
lid mit einer um vier geringeren Massenzahl und um zwei geringeren Kernladungszahl
zerfillt. Das heifit bei dieser Zerfallsart wird ein zweifach positiv geladener *He-Kern

frei. So zerfallt beispielsweise das Radiumisotop ?*’Ra auf zwei Arten unterschiedlicher
Wahrscheinlichkeit

94,45% : 26Ra — 2°Rn  + He*™ + 4,784 MeV
5,55% 2Ra — 2°Rn  + He*™ + 4,601 MeV

in das Radonisotop ??Rn, wobei leicht unterschiedliche Energien frei werden!. Diese
Energie ist die kinetische Energie des Heliumkerns oder teilt sich, wenn das Tochternuk-
lid in einem angeregten Zustand ist, auf den Heliumkern und das Tochternuklid auf. Die
unterschiedlichen Wahrscheinlichkeiten, die zum Beispiel beim Alphazerfall des *Ra
auftreten, konnen anschaulich verstanden werden, wenn man die Ursache dieser Zerfalls-
art betrachtet. Klassisch gesehen ist diese Art des radioaktiven Zerfalls eigentlich nicht
moglich. In Kernnéhe erzeugt die kurzreichweitige starke Wechselwirkung der Nukleonen
einen Potentialtopf, der ein attraktives Potential fiir ein Alphateilchen darstellt. Weiter
entfernt vom Kern erzeugt die Coulombwechselwirkung zwischen Kern und Alphateil-
chen ein abstofendes Potential. Diesen Coulombwall kann das Alphateilchen klassisch
gesehen nicht iiberwinden. Quantenmechanisch besteht fiir ein Teilchen bei einem end-
lich hohen und endlich breiten Potential hingegen eine gewisse Wahrscheinlichkeit, dass
das Teilchen diese Barriere iiberwindet. Man bezeichnet dies als Tunneleffekt. Die Wahr-
scheinlichkeit des Durchtunnelns der Potentialbarriere hingt dabei zum einen natiirlich
vom Potential selbst ab. Desweiteren sinkt die Tunnelwahrscheinlichkeit mit zunehmen-
der Masse des Teilchens und steigt aber fiir h6here Energien, da fiir ein héher energeti-
sches Teilchen die Potentialbarriere effektiv niedriger und schmaler ist. Das Beispiel des
226Ra zeigt so sehr deutlich, dass schon eine leicht hohere Energie des Alphateilchens zu
einer signifikant hoheren Tunnelwahrscheinlichkeit fiihrt. Ebenso konnen auf diese Weise
die unterschiedlichen Halbwertszeiten von Alphastrahlern erkldrt werden. Je niedriger
die Energie des Alphateilchens ist, desto unwahrscheinlicher wird der Tunneleffekt und
desto ldnger dauert es bis dieses Nuklid zerfillt. Tabelle 2.1 zeigt dies anschaulich fiir
verschiedene Isotope von Radium. Da beim Alphazerfall kein dritter Stofspartner vor-
handen ist, ist die Energie des Heliumkerns immer gleich und ermdoglicht es so, ein alpha-

!Die Wahrscheinlichkeiten und Energien wurden [7] entnommen.



Tabelle 2.1.: Alphastrahlende Radiumisotope mit Halbwertszeit und wahrscheinlichster

2. Physikalische Grundlagen

Alphaenergie, Daten aus [22]

Ra 216
0,18 ps

9,349 MeV

Ra 218
25,6 ps

8,390 MeV

Ra 219
10 ms

7,679 MeV

Ra 220
23 ms

7,460 MeV

Ra 222
38 s

6,559 MeV

Ra 224
3,66 d

5,685 MeV

Ra 226
1600 a

4,784 MeV

strahlendes Nuklid iiber ein mittels Alpha-Spektrometrie gemessenes charakteristisches
Linienspektrum zu identifizieren.

Beziiglich des Strahlenschutzes ist wichtig, dass a-Strahlung in der Lage ist, Mate-
rie sehr dicht zu ionisieren. Das heiftt entlang der Flugbahn des Alphateilchens werden
dabei viele Atome pro zuriickgelegter Weglénge ionisiert. Daher wurde von der Strahlen-
schutzkommission dieser Art Strahlung ein Strahlenwichtungsfaktor von 20 zugeordnet.
Dieser Faktor soll bei der Berechnung der Dosis beriicksichtigen, dass die lonisationswir-
kung Zellen in besonderem Make schidigen kann. Ergénzend dazu muss allerdings auch
erwihnt werden, dass a-Strahlung in Form eines *He-Kerns auf Grund seiner grofen
Masse nicht tief in Materie eindringen kann. So kann diese durch ein Blatt Papier oder
die obere abgestorbene Hautschicht abgeschirmt werden. In Luft hat sie hingegen eine
Reichweite von einige Zentimetern und findet sogar in Rauchmeldern Anwendung. Ein
schwerwiegendes Problem besteht aber dann, wenn ein Alphastrahler inkorporiert wurde
und direkten Kontakt zu lebendem Gewebe hat.

Kernspaltung und Protonen- bzw. Neutronenemission

Ahnlich dem Alphazerfall kénnen schwere Kerne wie zum Beispiel 2**U unter spontaner
Spaltung in zwei dhnlich schwere Kerne zerfallen. Diese Zerfallsart kann man ebenso
quantenmechanisch iiber den Tunneleffekt erkldren. So hat dementsprechend das ange-
regte 238U-Isomer eine hohere Wahrscheinlichkeit unter spontaner Spaltung zu zerfallen
als 22U im Grundzustand. Gleiches gilt fiir die Emission von Protonen bzw. Neutronen.
Wegen der geringeren Masse der beiden Nukleonen gegeniiber einem Alphateilchen ist
der Tunneleffekt fiir diese allerdings viel wahrscheinlicher.

2.1.2. Betazerfall

Allgemein werden unter [-Strahlung zwei Strahlungsarten zusammengefasst. Bei der
[~-Strahlung zerféllt ein instabiler Kern unter Aussendung eines Elektrons und eines
Elektronen-Antineutrinos zu einem Kern mit einer um eins erhéhten Kernladungszahl.
Tritt hingegen die St-Strahlung auf, wird vom Kern ein Positron und ein Elektron-
Neutrino emittiert. Die Kernladungszahl verringert sich dabei um eins.

Bos 2 BBa 4 e+ m 4+ 0,5 MeV
+
52'Cs LA aXe 4+ et + wv. + 0,7MeV
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Die Betastrahlung ist also eine Teilchenstrahlung bei der entweder Elektronen oder Po-
sitonen mit zugehorigem Neutrino abgestrahlt werden. Ursache dieser Strahlung ist die
schwache Wechselwirkung, die beim J~-Zerfall ein Neutron in ein Proton, ein Elektron
und ein Elektron-Antineutrino und beim (1-Zerfall ein Proton in ein Neutron, ein Po-
sitron und ein Elektron-Neutrino umwandelt. Diese beiden Zerfallsarten finden also bei
Nukliden mit Neutronen- bzw. Protoneniiberschuss statt. Im Gegensatz zur Alpha- und
Gammastrahlung ist dabei die Energie der (-Strahlung kontinuierlich verteilt und es
kann nur eine Maximalenergie angegeben werden. Die Ursache fiir dieses kontinuierliche
Energiespektrum ist das Neutrino, das bei der Reaktion den dritten Stofspartner dar-
stellt. Dadurch kann die beim Kernzerfall frei werdende Energie beliebig auf Betateilchen
und Neutrino aufgeteilt werden.

Der Betastrahlung wird von der SSK nur ein Strahlenwichtungsfaktor von eins zuge-
ordnet. Grund dafiir ist die wesentlich geringere Ionisationsdichte im Vergleich zur Al-
phastrahlung. Allerdings kann Materie von dieser Strahlungsart durchdrungen werden
und daher muss bei der Arbeit mit Betastrahlern auf einen sicheren Umgang geachtet
werden. Ein guter Schutz vor Betastrahlung kann durch einen Absorber mit niedri-
ger Ordnungszahl und dahinter liegendem Absorber mit hoher Ordnungszahl erreicht
werden. Im ersten Teil werden die Betastrahlen abgebremst wodurch Bremsstrahlung
emittiert wird. Beim Durchgang durch die zweite Schicht nimmt dann die Intensitéit der
Bremsstrahlung exponentiell ab und es kann auf diese Weise ein effektiver Schutz vor
Betastrahlung realisiert werden.

Elektroneneinfang

Vergleichbar zur 31-Strahlung existiert ein Effekt bei dem ein Elektron aus der Scha-
le eingefangen wird und ein Proton im Kern zu einem Neutron und einem Elektron-
Neutrino umgewandelt wird. Dieser Vorgang wird als Elektroneneinfang oder auch Elec-
tron Capture (EC) bezeichnet. Der unbesetzte Zustand in der Hiille wird durch ein
Elektron aus einer héheren Schale wieder besetzt, wodurch charakteristische Rontgen-
strahlung frei wird. Im Gegensatz zu der Energie des Betateilchens hat das Elektron-
Neutrino ein diskretes Energiespektrum, da mit Neutrino und Tochterkern wieder nur
zwei Stolpartner zur Verfiigung stehen. Der Ubergang eines Elektrons zwischen den
Energieniveaus kann allerdings auch strahlungslos geschehen. Bei dem so genannten
Auger-Meitner-Effekt wird die bei Ubergang frei werdende Energie von einem Elektron
aus einer hoheren Schale aufgenommen und somit vom Kern gelést. Die Energien die-
ses Auger-Elektrons hangen natiirlich wie die charakteristische Rontgenstrahlung wieder
vom Abstand der Energieniveaus und somit vom Element selbst ab, so dass die Energien
wieder diskret verteilt und somit charakteristisch fiir dieses Element sein miissen.

2.1.3. Gammazerfall

Der Gammazerfall ist im engeren Sinn eigentlich kein Zerfall. Die Gammastrahlung ist
vielmehr ein sekundérer Effekt der an andere Zerfallsarten gekoppelt ist, bei denen das
Tochternuklid bzw. bei der Spaltung die Tochternuklide in einem angeregten Zustand
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sind. Beim Ubergang der Nuklide in den Grundzustand wird dann Energie in Form von
elektromagnetischer Strahlung frei — die Gammastrahlung. Dieser Effekt kann mit der
charakteristischen Rontgenstrahlung eines Elements verglichen werden. Im Gegensatz
dazu sind aber nicht die Elektronen in der Hiille angeregt sondern das Atom als Ganzes.
Daraus resultieren auch héhere Energien, die sich beim Gammazerfall {iber einen weiten
Bereich von wenigen keV wie beispielsweise 2'°Pb (47 keV) bis hin zu einigen MeV wie
0K (1,461 MeV) oder #8U (2,514 MeV) erstrecken.

Fiir den Strahlenschutz stellt die Gammastrahlung die grofite Herausforderung dar.
Zwar wird dieser Strahlenart nur der Strahlenwichtungsfaktor eins zugeordnet aber die
Energie ist noch deutlich gréfser als die von Rontgenstrahlung und somit kénnen Gam-
maquanten sehr tief in Materie eindringen. Die Schwichung kann dabei analog zum
Zerfallsgesetzt (2.1) beschrieben werden. Wenn I(z) die Intensitit der Gammastrahlung
nach Durchquerung der Strecke z im Absorber ist, ergibt sich

T

I(z) =1(0) - exp (—ln(2) : E) (2.4)

als Gesetz fiir die Schwichung von elektromagnetischer Strahlung in Materie. Analog
zum Zerfallsgesetz bezeichnet d, /o die Halbwertsschichtdicke. Das heift nach dem Durch-
queren hat die Intensitédt der Strahlung um die Hélfte abgenommen. Eine wirksame Ab-
schirmung von Gammastrahlung kann also nur durch eine ausreichend dicke Schicht eines
Elementes hoher Ordnungszahl erreicht werden, wodurch aber gleichzeitig auf Grund der
Masse auch die Mobilitdt eingeschrénkt wird. Blei mit der Ordnungszahl A = 208 oder
abgereichertes Uran mit A = 238 mit einigen Zentimetern Dicke sind dies beziiglich
effiziente Absorber.

2.2. Kinstliche und natiirliche Radionuklide

Fiir eine erste Klassifizierung der Radionuklide konnen diese in die Kategorien kiinstlich
erzeugt und natiirlich eingeordnet werden. Nach [28] sind in der Natur etwa 80 Nuklide in
messbaren Konzentrationen vorhanden, die wiederum in verschiedene Gruppen eingeteilt
werden konnen. Zu dem Teil der primordialen Radionuklide gehdren solche, die schon
vor der Entstehung der Erde vorhanden waren. Diese Nuklide haben Halbwertszeiten die
grof gegeniiber geologischen Zeitrdumen sind und deshalb noch heute vorhanden sind.
Die Zerfallsreihen von 2*?Th (4n), ?°U (4n+3) und ***U (4n+2) beinhalten dabei allein
schon iiber die Hilfte der natiirlichen Radionuklide. Die Nuklide der (4n+1)-Zerfallsreihe
beginnend bei 24! Pu sind wegen der geologisch gesehen kurzen Halbwertszeiten heute bis
auf das stabile ?°’Bi nicht mehr vorhanden. Desweiteren existieren primordiale Nuklide
ohne Zerfallsreihe bei denen schon nach dem ersten Zerfall ein stabiler Zustand erreicht
ist. Von diesen ist **K wohl der bekannteste Vertreter, da dieses einen signifikanten Bei-
trag zur natiirlichen Strahlenexposition eines Menschen leistet. Die nichste Gruppe sind
die kosmogenen Radionuklide. Diese entstehen durch Wechselwirkung der priméaren kos-
mischen Strahlung, die zum iiberwiegenden Teil aus sehr energiereichen Protonen und
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Heliumkernen besteht, mit den Atomen in der oberen Atmosphire. Mogliche Entste-
hungsreaktionen sind die Spallation oder der Einfang von sekundiren Neutronen, die
beispielsweise bei Spallationsreaktionen entstehen konnen. Durch die kosmische Strah-
lung wird ein Kaskadenschauer von verschiedenen Elementarteilchen wie Myonen, Kaon
und Pionen sowie Gammastrahlung, Protonen und Neutronen erzeugt. Diese kann auch
noch auf der Erde registriert werden und fiihrt in grofen Hohen zu einer erh6hten Strah-
lenexposition. So ist es zum Beispiel moglich, nach einem Langstreckenflug die Aktivie-
rung von Goldschmuck durch Neutronen quantitativ zu messen. Seit der Nutzung der
Radioaktivitdt hat die Radionuklidverteilung eine anthropogene Komponente erhalten.
Durch Kernkraftwerke oder Wiederaufbereitungsanlagen werden kontinuierlich kleinere
Mengen an Radionukliden freigesetzt. Die erste weltweite Belastung durch kiinstliche Ra-
dioaktivitdt wurde durch die oberirdischen Kernwaffenversuche der Grofméchte in den
Jahren 1956 bis 1962 hervorgerufen. Sie trigt auch heute noch, zusammen mit den Folgen
des Unfalls in Tschernobyl, zu einem geringen Teil zur jihrlichen Strahlenbelastung bei,
da °Sr mit 28,64 Jahren und '3"Cs mit 30,17 Jahren geniigend lange Halbwertszeiten
haben.

2.2.1. Plutonium, Strontium und Caesium

Beziiglich des Reaktorunfalls von Tschernobyl sind heute nur noch die Radionuklide *°Sr,
137Cs und Plutonium mit den Isotopen 2**Pu, 23°Pu, 2*°Pu und ?*'Pu von radiologischer
Bedeutung. Wird nicht die direkte Umgebung des Reaktors betrachtet, spielt wie in Ka-
pitel 1.2 auf Seite 3 erldutert nur noch 37Cs eine bedeutende Rolle. Mit Tabelle 2.2 wird

Tabelle 2.2.: Freigesetzte Strahlenschutzrelevante Radionuklide aus dem Unfall von
Tschernobyl, Halbwertszeiten aus [22]

Aktivitit in %
Nuklid | Halbwertszeit | zum Bezugszeitpunkt
des Unfalls
0Gr 28,64 a 56,81
137Cs 30,17 a 58,46
238Pu 87,74 a 83,14
9Py 24110 a 99,93
240py 6563 a 99,75
2lpy 14,35 a 32,35

noch einmal verdeutlicht, dass die Aktivitdten von Strontium und Caesium mitlerweile
auf unter 60 % und von 2'Pu sogar auf gut 30 % gesunken sind. Lediglich auf die Toch-
ter 2! Am dieses Plutoniumisotops muss noch Riicksicht genommen werden. Mit einer
Halbwertszeit von 432,2 Jahren ist sie deutlich langlebiger als das Plutonium, hat aber
auf Grund der freigesetzten Menge des Plutoniumisotops trotzdem eine hohe Aktivitét.

10
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2.3. Radioaktives Gleichgewicht

Da 37Cs kein Gammastrahler ist, konnte dessen Aktivitiit eigentlich nicht mittels Gam-
maspektrometrie bestimmt werden. Es kann allerdings der Umstand genutzt werden,
dass 137Cs zu einem Grofiteil in das Isomer '3™™Ba zerfillt und dieses mit einer Halb-
wertszeit von wenigen Minuten wesentlich kurzlebiger ist als das Caesiumisotop mit einer
Halbwertszeit von 30 Jahren. Beim Isomereniibergang in den Grundzustand wird dann
ein Gammaquant mit einer Energie von 661,66 keV emittiert, der dann gammaspektro-
metrisch erfasst werden kann. Unter der Voraussetzung wie bei 37Cs, dass die Mutter
wesentlich langlebiger ist als die Tochter, sind die Aktivitdten von Mutter- und Tochter-
nuklid gleich. Dieser Umstand wird durch ein einfaches Gedankenexperiment deutlich:
Man nehme einen Klumpen, der vollstindig aus dem radioaktiven Element A besteht.
In diesem Klumpen zerfalle pro Jahr im Durchschnitt ein Atom dieses Elements in das
radioaktive Element B. Von diesem Element B sei bekannt, dass es im Mittel nach einer
Sekunde zerféllt. Somit ist die Aktivitit der beiden Elemente in dem Klumpen gleich,
da sowohl von A als auch von B ein Atom pro Jahr zerfallt.

2.4. Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Es existieren verschiedene Mdoglichkeiten wie elektromagnetische Strahlung mit Materie
wechselwirken kann. Eine mogliche Interaktion ist die Rayleigh-Streuung, bei der das
einfallende Photon an einem Atom gestreut wird, ohne dabei Energie an das Atom zu
iibertragen. Wenn die Energie des einfallenden Photons grofer ist als die Bindungsenergie
eines Nukleons im Atomkern, kann es zum Kernphotoeffekt kommen, bei dem das Photon
vom Atomkern absorbiert wird und ein Proton bzw. Neutron emittiert wird. Dieser
Effekt tritt wegen der groften Bindungsenergie von Nukleonen iiberhaupt erst ab 2 MeV
auf und benoétigt stoffabhingig meist sogar deutlich héhere Energien ab 8 MeV. Da
diese Energie wesentlich gréfser ist als die typische Energie aus Gammazerfillen ist der
Kernphotoeffekt fiir den Nachweis von Gammastrahlung weniger interessant. Ebenso
ist die Rayleigh-Streuung diesbeziiglich von geringer Bedeutung, da durch diese keine
Energie an den Detektorkristall iibertragen werden kann und somit als Nachweis von
Gammastrahlung unbrauchbar ist. Photoeffekt, Compton-Streuung und Paar-Bildung
sind die drei wichtigsten Prozesse, die bei der Gammaspektrometrie eine Rolle spielen.
In Abbildung 2.1 werden die Wirkungsquerschnitte der einzelnen Prozesse beziiglich
eines fiir die Gammaspektrometrie wichtigen Germanium-Absorbers gezeigt.

Photoeffekt

Beim Photoeffekt interagiert ein Photon mit einem Elektron in der Atomhiille eines
Absorbers. Die gesamte Energie wird dabei an das Elektron iibertragen. Ist die Photo-
nenenergie Fp, = hv grofer als die Bindungsenergie Ep des Elektrons, wird dieses vom
Atomkern geltst. Das Elektron besitzt dann die Energie

E, = Ep,—Ep . (2.5)

11
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Abbildung 2.1.: Wirkungsquerschnitt von Germanium aufgetragen ge-
gen die einfallende Photonenenergie erzeugt nach |[8]
mit XCOM

Durch den Photoeffekt finden also Ionisationen im Absorbermaterial statt bei denen
Elektronen-Loch-Paare erzeugt werden. Das Loch in der Elektronenhiille wird inner-
halb kurzer Zeit wieder mit einem freien Elektron oder mit einem Elektron aus einer
hoheren Schale aufgefiillt. Die dabei frei werdende Bindungenergie wird dann erneut
als elektromagnetische Strahlung abgegeben. Ein Element hat dabei zwischen verschie-
denen Schalen immer die gleiche Energiedifferenz und daher wird bei diesem Prozess
auch immer Strahlung gleicher Energie frei. Da sich je nach Element auch die Energie-
differenzen der Schalen unterscheiden, wird diese auch als charakteristische Strahlung
bezeichnet und kann somit auch zur Identifizierung eines Elements genutzt werden. Der
Photoeffekt ist bei niedrigen Energien (wenige keV) der dominierende Prozess und der
Wirkungsquerschnitt zeigt bei Energien, die genau der Bindungsenergie der Elektronen
in den verschiedenen Schalen entsprechen, scharfe Maxima. Auf Grund der Energie-
und Impulserhaltung kann der Photoeffekt nur an gebundenen Elektronen auftreten, da
ein freies Elektron diesem nicht gerecht werden kann. Bei einem gebundenen Elektron
hingegen kann der Kern den Impuls des Photons aufnehmen und somit kénnen beide
Erhaltungssétze gewihrleistet werden.

Compton-Streuung

Im Energiebereich typisch fiir radioaktive Quellen ist der Compton-Effekt von besonderer
Bedeutung. Dabei wechselwirkt zum Beispiel ein Gammaquant mit einem freien Elek-
tron. Bei Photonenenergien im Bereich von Rontgen- oder Gammastrahlung kénnen né-
herungsweise auch die Hiillenelektronen eines Atoms als quasi frei betrachtet werden. Mit

12
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dem Teilchencharakter von elektromagnetischer Strahlung kann die Compton-Streuung
so erklart werden, dass dabei durch einen inelastischen Stof ein Teil der Energie des Pho-
tons auf das Elektron iibertragen wird. Dabei wird das einfallende Photon am Elektron
gestreut und hat nach dem Stofs eine geringere Energie.

Paarbildung

Bei hochenergetischer elektromagnetischer Strahlung tritt die Paarbildung als dominie-
render Effekt auf. Ubersteigt die Photonenenergie die doppelte Ruhemasse eines Elek-
trons von 511 keV, kann in Kernnédhe ein Elektron-Positron-Paar erzeugt werden. Der
Atomkern ist als dritter Stofpartner zwingend notwendig, da andernfalls der Impulser-
haltungssatz verletzt werden wiirde und kein Teilchen-Antiteilchen-Paar erzeugt werden
konnte. Hat ein Photon beispielsweise genau die Energie 1,022 MeV, kann ein Elektron-
Positron-Paar gebildet werden. Beide Teilchen besitzen danach keine kinetische Energie
und sind in Ruhe, da die Energie bei diesem Prozess erhalten bleiben muss. Vor der
Paarbildung wird dem Photon der Impuls

E
PP = Tph (2.6)

und den beiden Elementarteilchen nach der Paarbildung der Impuls
p=muv (2.7)

zugeordnet. Gébe es keinen dritten Stofspartner, kénnte der Impuls bei diesem Prozess
nicht erhalten bleiben.

2.5. Funktionsweise von HPGe-Halbleiterdetektoren

Der wichtigste Bestandteil eines Reinstgermanium-Halbleiterdetektors oder kurz HP Ge-
Detektoren (nach dem engl.: high purity germanium) ist, wie der Name schon sagt,
ein hochreiner Germaniumkristall. Bei der Gammaspektrometrie wird die Energie ei-
nes Gammaquants in diesem Detektorkristall vollstdndig absorbiert und durch die an-
geschlossene Elektronik wird bei der gemessenen Energie der Ereigniszdhler um Eins
erhoht. In Kapitel 2.4 auf Seite 11 wird erklart, auf welche Weise elektromagnetische
Strahlung mit Materie wechselwirken und somit Energie an diese abgeben kann. Abbil-
dung 2.2 zeigt den schematischen Aufbau eines Gammaspektrometers. Da die Bandliicke
zwischen Leitungsband und Valenzband im Germanium-Halbleiterkristall nur 0,7 eV be-
tragt, konnen schon bei Raumtemperatur thermisch angeregte Elektronen in das Lei-
tungsband wechseln. Diese wiirden beim Betrieb zu so grofsen Leckstromen fiihren, dass
keine Messung von Gammaenergien moglich wére. Aus diesem Grund wird der Detek-
tor mit fliissigem Stickstoff auf 77 K herunter gekiihlt. Die Idee hinter der Messung der
Energie von Gammagquanten ist, dass diese durch Ionisation von Germaniumatomen ihre
gesamte Energie an den Kristall abgeben und dadurch Elektronen-Loch-Paare erzeugen,
die dann wiederum elektronisch registriert werden kénnen. Die Zahl der Ladungstréiger

13
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Abbildung 2.2.: Schematischer Aufbau eines HPGe-Detektors mit an-
geschlossener Elektronik zur Signalverarbeitung, aus
[12]

ist dabei proportional zu der Energie des Photons. Zur Trennung der Elektronen und
Locher wird der Ge-Kristall als Diode in Sperrrichtung mit angelegter Hochspannung
betrieben. Gammaspektrometer gibt es in den Ausfilhrung mit planarem und mit ko-
axialem Halbleiterkristall, die fiir unterschiedliche Messzwecke geeignet sind. So werden
planare Detektoren wegen diinner Kontakte, die beziiglich der Gammaspektrometrie eine
Totschicht darstellen, und der geringen Grofse des Kristalls bevorzugt fiir niederenerge-
tische Gammastrahlung verwendet. Fiir Gammastrahlung von hoher Energie und dem
damit korrelierten stirkeren Durchdringungsvermdgen eignen sich dagegen eher die ko-
axialen Detektoren, da diese ein groferes Kristallvolumen besitzen.

2.5.1. Eigenschaften eines Detektors

Ein HPGe-Halbleiterdetektor hat mehrere charakteristische Eigenschaften, die die Form
des Spektrums beeinflussen. Eine Typische Kenngrofe ist das Energieauflosungsvermo-
gen, das als FWHM (Full Width at Half Maximum) des Peaks von ®°Co bei der Energie
1332,5 keV angegeben wird. Diese wird nach [20] durch statistische Schwankungen der
Ladungstréger, eine unvollstindige Trennung der Elektronen-Loch-Paare und durch das
elektronische Rauschen beeinflusst. Als weiterer Indikator fiir die Giite des Detektors
wird das Peak-zu-Compton-Verhéltnis herangezogen. Je niedriger diese Kenngrofe ist,
desto wahrscheinlicher ist die Absorption der kompletten Energie eines Gammaquants.
Wie in Kapitel 2.4 auf Seite 11 beschrieben, wird bei der Compton-Streuung das Photon
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Abbildung 2.3.: Planarer Detektorkristall mit Kontakten auf der Ober- und Unter-
seite (oben) und zwei Ausfiihrungen eines koaxialen Detektorkris-

talls mit Kontakten auf der Innen- und Aukenseite (unten), verin-
dert aus [20]

an einem Kern abgelenkt. Dieses gibt dabei einen Teil seiner Energie an den Germani-
umkristall ab. Entkommt das Photon mit der Restenergie nun aus dem Detektor, wird
der Zahlimpuls dem Kanal der Energiedifferenz des Gammaquants vor und nach dem
Streuprozess zugeordnet. Da die Energieabgabe vom variierenden Streuwinkel abhingig
ist, wird der Zdhlimpuls immer unterschiedlichen Energien zugeordnet. Die maximale
Energie kann dabei bei einem Streuwinkel von 180 ° abgegeben werden. Aus diesem
Grund bildet sich im Spektrum die sogenannte Compton-Kante zu einem FEP (Full
Energy Peak) aus. Zwischen der Compton-Kante und dem FEP bestimmen multiple
Compton-Streuungen das Spektrum. Da bei Germanium-Detektoren mit zunehmendem
Kristallvolumen auch die Wahrscheinlichkeit der vollstdndigen Absorption eines Gam-
maquants zunimmt, haben grofse Detektoren ein besseres Peak-zu-Compton-Verhéltnis
als solche mit einem kleinen Germanium-Kristall.
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Abbildung 2.4.: Darstellung des mit Gamma-W erzeugten Spektrums
der Probe JRO9K3 bei einer Messdauer von 24 Stun-
den mit Markierung der FEPs von 37Cs und “°K

2.5.2. Charakteristische Peaks im Spektrum

Liegt die Energie der Gammastrahlung {iber 1022 keV, kann in der Abschirmung des De-
tektors ein Elektron-Positron-Paar erzeugt werden. Wenn nun das bei der Vernichtung
des Positrons entstehende Photon im Detektor absorbiert wird, wird ein Zahlimpuls
der Energie 511 keV zugeordnet. Dieser Peak ist im Spektrum der Probe JRO9K3 in
Abbildung 2.4 zu erkennen, da die Gammaquanten des in der Probe enthaltenen 40K
ausreichende Energie fiir die Paarerzeugung besitzen. Weitere Peaks kdnnen immer dann
entstehen, wenn eine definierte Energie mit einer ausreichend groffen Wahrscheinlichkeit
den Detektorkristall verlassen kann. Dies ist zum Beispiel bei der Paarerzeugung mog-
lich, wenn die Vernichtungsstrahlung eines Elektron-Positron-Paares aus dem Detektor
entkommen kann. Da bei der Paarvernichtung nach der Einstein’schen Formel E = mc?
zwei Photonen mit jeweils 511 keV emittiert werden, entstehen neben dem FEP auch
der SEP (Single Escape Peak) und DEP (Double Escape Peak) in Abhéngigkeit davon,
ob ein Quant oder beide Quanten den Detektor verlassen. Dariiber hinaus kann knapp
unterhalb der Energie des FEP ein weiterer Peak entstehen, wenn die charakteristische
Rontgenstrahlung des Germaniums nicht im Detektorvolumen absorbiert wird. Analog
dazu entstehen Peaks bei geringer Energie, wenn die in der Abschirmung erzeugte Ront-
genstrahlung im Kristall absorbiert wird.
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2.5.3. Nulleffekt und Abschirmung

Die Abschirmung des Detektors durch Blei soll die natiirlicherweise vorhandene Umge-
bungsstrahlung reduzieren, fiihrt aber gleichzeitig dazu, dass ein Beitrag zum Spektrum
durch natiirlicherweise im Blei enthaltene Radionuklide entsteht. Das ZSR besitzt im
Keller des Isotopenlabors sogar einen Messraum, der zusétzlich durch dicke Wande aus
Barytbeton besonders von der Umgebungsstrahlung abgeschirmt wird und dadurch die
Messung von geringen Aktivitdten begiinstigt, da der Untergrund im Spektrum gerin-
ger wird. Sind Linien bei niedrigen Energien von Interesse, kann eine Kupferschicht die
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Abbildung 2.5.: Darstellung des mit Gamma-W erzeugten Spektrums
des Nulleffekts aufgenommen mit dem Detektor EM-
MI bei einer Messdauer von 10 Tagen

Rontgenstrahlung des Bleis abschirmen. Zuséitzlich wiirde eine Kunstoffschicht als in-
nerste Abschirmung wiederum die Rontgenstrahlung des Kupfers abschirmen. Die Fluo-
reszenzstrahlung, die durch den Kunststoff auftritt, ist von so geringer Energie, dass
die Messung durch diese nicht mehr beeinflusst wird. An diesem Beispiel wird deutlich,
dass die Abschirmung des Detektors auch immer von der Messaufgabe selbst abhingig
ist. Abbildung 2.5 zeigt das Nulleffektspektrum, das vor der ersten Probenmessung am
Detektor EMMI im ZSR aufgenommen wurde.

2.6. Statistische Grenzen eines Messprozesses

Mit der Messung einer beliebigen Grofke kann nie ein exakter Wert bestimmt werden. We-
gen statistischer Schwankungen der Messgrofe oder ungenauem Ablesen wird vielmehr
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2. Physikalische Grundlagen

ein wahrscheinlicher Wert gemessen, der innerhalb einer zu bestimmenden Unsicherheit
dem wahren Wert entspricht. Ein vollstdndiges Messergebnis y einer Grofe Y wird nach
DIN 25482-10 mit zugehoriger Unsicherheit u(y) in Form von

y=y+uly)
mit den zugehorigen charakteristischen Grenzen
y* : Erkennungsgrenze
y* . Nachweisgrenze
y*® . Vertrauensbereich
y : Bester Schitzer des wahren Wertes

angegeben. ¢ ist hierbei das priméare Messergebnis bzw. der Mittelwert bei Mehrfachmes-
sungen. Zusdtzlich muss speziell bei der Messung von Umweltproben bewertet werden
ob ein Beitrag der Probe zu dem gemessenen Ergebnis bei einem natiirlich vorhanden
Untergrund vorliegt, was die Bestimmung der Erkennungsgrenze, Nachweisgrenze und
des Vertrauensbereiches notwendig macht. [23]

2.6.1. Direkte und indirekte Messung

Es gibt zwei Moglichkeiten eine Grofse zu messen. Bei einer direkten Messung — wie z.B.
dem Bestimmen einer Masse, Léinge oder Netto Peakfliche — kann die Messgrofe di-
rekt am Messgeridt abgelesen werden. Zugehorige Messunsicherheiten konnen dabei den
entsprechenden Messgeriten entnommen werden, werden aus der vorhandenen Skalen-
einteilung berechnet oder werden von verwendeten Auswertungsprogrammen angegeben.
Wenn eine Messgrofe Y hingegen indirekt gemessen wird, liegt dabei ein mathemati-
sches Modell M zugrunde, das die Messgrofe Y mit Eingangsgrofen X;(i = 1,...,n) in
der Form

Y =M(Xy,...,X,) (2.8)

verkniipft. Die Eingangsgrofien und deren Unsicherheiten werden dabei aus Schitzungen
oder Messungen als gegeben vorausgesetzt. Mittels der Gauft’schen Varianzenfortpflan-
zung kann dann auch die Unsicherheit u(y) der Messgrofe bestimmt werden. Vorausge-
setzt, dass simtliche Eigangsgréfen paarweise stochastisch unabhéngig sind, bestimmt

sich diese zu )
" [OM
2 2
= . A 2.
=3 (G ) e 29)

Nun konnen zur Angabe des vollstdndigen Messergebnisses die charakteristischen Gren-
zen berechnet werden.

2.6.2. Erkennungsgrenze

Die Entscheidung ob ein Beitrag der Probe zu einem Messergebnis vorliegt, kann durch
die Bestimmung der Erkennungsgrenze y* getroffen werden. Dazu wird eine Wahrschein-
lichkeit o festgelegt mit der ein Fehler 1. Art gemacht wird. Bei einem Fehler 1. Art wird
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2. Physikalische Grundlagen

die Nullhypothese, dass der wahre Wert g einer Messgréfe Y gleich Null ist, verworfen
obwohl diese war ist und somit irrtiimlich ein Beitrag der Probe angenommen. Daher
kann iiberhaupt erst oberhalb der Erkennungsgrenze ein Beitrag der Probe erkannt wer-
den. Mit dem (1-a)-Quantil k;_, der Normalverteilung und der Messunsicherheit des
wahren Wertes @(g) an der Stelle § = 0 kann die Erkennungsgrenze

y* = ki_o-u(0) (2.10)

berechnet werden.

2.6.3. Nachweisgrenze

Da nicht nur der Untergrund statistischen Schwankungen unterliegt, sondern auch die
Messgrofe selbst, muss zudem gepriift werden, ab welchem Wert das Messverfahren ein
Probenbeitrag vertrauenswiirdig nachweisen kann. Daher wird die Wahrscheinlichkeit (3
definiert, einen Fehler 2. Art zu machen, d.h. die filschliche Annahme der Nullhypothese.
Also ergibt sich die Nachweisgrenze y# mit dem (1-3)-Quantil k;_5 der Normalverteilung
als implizite Gleichung

yt =y kg ay?) (2.11)

die mit Iteration beginnend bei dem Startwert yf = 2y* gelost werden kann. In Abbil-
dung 2.6 ist die Erkennungs- und Nachweisgrenze zur Verdeutlichung nochmals graphisch
dargestellt.

3

/
,,

7

¢
VO y ¥

Abbildung 2.6.: Darstellung von Erkennungs- und Nachweisgrenze bei
normalverteilten Grofen
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2. Physikalische Grundlagen

2.6.4. Vertrauensgrenzen

Zur vollstindigen Angabe des Messergebnisses wird schlieflich noch der Vertrauensbe-
reich angegeben, in dem der wahre Wert mit der Wahrscheinlichkeit 1- liegt. Abbildung
2.7 zeigt untere y* und obere Vertrauensgrenze y”. Mit dem (1-7/2)-Quantil der Nor-
malverteilung ergeben sich die Vertrauensgrenzen zu

yl=y— kl—'y/? : u(y)

(2.12)
Y =y+kip-uly)

wenn y > u(y) gilt. Sind y und u(y) hingegen von der gleichen Gréfenordnung muss
die Formel fiir die Vertrauensgrenze auf

Y=y — ku(1—y/2) - u(y)
)

(2.13)
yb =Y + kl—w-v/? : u(y

mit der Verteilungsfunktion der Normalverteilung ®(¢)

W= \/% : /iuw) exp (—%2) dz = <$) (2.14)

erweitert werden. Die Ndherung (2.12) kann verwendet werden, wenn y/u(y) > 2-ki_, 2,

y< g y>

Abbildung 2.7.: Vertrauensgrenzen zur Wahrscheinlichkeit v um den
besten Schétzer mit beidseitigem (1-v/2)-Quantil

da in diesem Fall ®(y/u(y)) gegen Eins geht.
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2. Physikalische Grundlagen

2.6.5. Bester Schatzwert

Liegt ein Messergebnis oberhalb der Erkennungsgrenze, kann der bester Schitzwert ¢
der Messgrofke und dessen Unsicherheit u(g) ermittelt werden. Mit w wie in Gleichung

(2.14) ergibt sich
- u(y) ( y? )
=y + cexrp | ————~ 2.15
=y w2 b 2-u*(y) ( )

und

u(@) = Vur(y) = (G —-y) -5 - (2.16)
Wenn y > u(y) gilt, konnen die Ndherungen

(2.17)
verwendet werden.

2.6.6. Charakteristische Grenzen der spezifischen Aktivitdt

Da in dieser Arbeit die Messung der spezifischen Aktivitit a von essentieller Bedeutung
ist, wird im Folgenden noch einmal speziell auf die Bestimmung der charakteristischen
Grenzen eingegangen. Es wird dazu

LR (& _ %) (2.18)

m-p-e ty to

mit

Summationskorrektur (bei *7Cs gilt s = 1)

s
m : Probenmasse
P Emissionswahrscheinlichkeit
¢ : Nachweiswahrscheinlichkeit
N, : Netto Peakfliche der Probe
Ny : Netto Peakfliche der Nulleffektmessung
t, : Messzeit der Probe

to : Messzeit der Nulleffektmessung

als Modell der Auswertung verwendet. Der Faktor fiir die Summationskorrektur s wurde
[14] entnommen, der Faktor fiir die Emissionswahrscheinlichkeit p sowie deren Unsicher-
heit wurde [27] entnommen und die Nachweiswahrscheinlichkeit ¢ und die zugehorige
Unsicherheit wird geméf Kapitel 3.2.2 auf Seite 28 bestimmt. Die Unsicherheit der Mas-
se ist nach [19] die Ablesbarkeit der Waage dividiert durch v/12. Dabei muss allerdings
noch beachtet werden, dass sich die Probenmassen als eine Differenz von Brutto- und
Taramasse ergeben und daher die Unsicherheit nach Gleichung (2.9) noch berechnet
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2. Physikalische Grundlagen

werden muss. Mit Gamma-W werden die Netto Peakfliche und deren Unsicherheit be-
stimmt, wobei die Annahme dieser als Standardunsicherheit als konservativ betrachtet
werden kann?. Unsicherheiten der Zeitmessungen werden vernachliissigt.

Erkennungsgrenze

Die Erkennungsgrenze ist nach Gleichung (2.10) die Unsicherheit des wahren Wertes
u(a) an der Stelle @ = 0 multipliziert mit dem (1-«)-Quantil der Normalverteilung. Fiir
den wahren Wert a soll nach dem Modell der Auswertung (2.18)

T (% _ %> (2.19)

m-p-e' t, to

gelten. Nach der Gauft’schen Varianzenfortpflanzung (2.9) ergibt sich fiir die Unsicherheit
des wahren Wertes

v - (2 () ()

() () e
und an der Stelle @ = 0

o= () (42 (42)) -

Fiir die Auswertung wird in dieser Arbeit o = 0, 05 verwendet und die Erkennungsgrenze

ist damit auf
1 N\ No)\?
a’ = kogs - : \/(u( p)) + <u( O)> (2.22)
m-p-¢g t, to

festgelegt. Zu beachten ist hierbei, dass die Erkennungsgrenze fiir jede Probe neu be-
rechnet werden muss, da diese von der Netto Peakfliche und Messzeit der Probe selbst
abhéngig ist.

Nachweisgrenze

Fiir das (1-5)-Quantil wird ebenfalls 8 = 0,05 gewéhlt und damit gilt k1, = k1_5 =
ko95. Somit ergibt sich mit Gleichung (2.20) fiir @ = a* die Nachweisgrenze

ot = a* + kogs - 4| (a#)? - ((@)2 + (%)2 + <@>2> + <kj%)2 (2.23)

2ygl. Kapitel 3.2.1 auf Seite 28
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2. Physikalische Grundlagen

und kann — nur fiir &« = 3 — zu der expliziten Gleichung
% _ 2a*
2 2 2
u(m) u(p) u(e)
1 — koos - ((T) + (Tp> + (Te) )

zusammengefasst werden. Da die Nachweisgrenze wiederum von der Erkennungsgrenze
abhéngig ist, muss auch diese fiir jede Probe neu berechnet werden.

(2.24)

Vertrauensgrenzen und bester Schitzwert

Da séamtliche Proben die Bedingung y > u(y) erfiillen, kénnen die Ndherungen (2.12)
mit v = 0,05 und (2.17) verwendet werden. Damit ergeben sich die Vertrauensgrenzen
zu

y' =y — koors - u(y)

2.25
Y =y~ koors - u(y) ( )

und fiir den besten Schétzwert gilt y = y und u(9) = u(y).
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3. Bestimmung der

Transferfaktoren fiir 13/Cs

3.1. Vorbereitung der Proben

Bei der Messung von Proben mittels Gammaspektrometrie miissen bei deren Vorbe-
reitung mehrere Punkte beachtet werden. Da das Ziel einer solchen Messung sein soll,
moglichst vertrauenswiirdige Aussagen iiber die Aktivitit in einer Probe treffen zu kon-
nen, muss dafiir gesorgt werden, dass die dabei entstehenden Unsicherheiten moglichst
gering sind. So wird zum Beispiel durch die Reduktion des Probenvolumens durch Trock-
nung erreicht, dass die Aktivitat im restlichen Probenmaterial aufkonzentriert wird und
man somit bei der spdteren Messung eine geringere statistische Unsicherheit erhélt.
Von besonderer Bedeutung ist dies bei Proben mit sehr geringer Aktivitdat. Dabei muss
die Aktivitidt gegebenenfalls stark aufkonzentriert werden, um Ergebnisse oberhalb der
Nachweisgrenze zu erhalten. Eine Moglichkeit bietet dabei beispielsweise die Veraschung
von Proben, da damit das Probenvolumen drastisch reduziert werden kann. Allerdings ist
dabei zu beachten, dass eine ausreichende Menge Probenmaterial zur Verfiigung steht,
damit nach der Veraschung noch geniigend Masse vorhanden ist, um einen Marinelli-
Behélter oder eine Petrischale zu fiillen. Des Weiteren muss beriicksichtigt werden, dass
zum Beispiel Elemente wie Iod oder Caesium nicht beliebig hoch erhitzt werden diirfen,
da sich diese sonst verfliichtigen. Eine vorgegebene Geometrie wie von Marinelli-Gefaften
oder Petrischalen ist fiir die Gammaspektrometrie besonders wichtig, um den Detektor
beziiglich der Nachweiswahrscheinlichkeit kalibrieren zu kénnen. Sogar unterschiedliche
Positionen der Probe auf dem Detektor kénnen zu verschiedenen Ergenissen fiihren.
Die Boden-, Nahrungsmittel-, Sediment- und Algenproben aus der Ukraine lagen schon
in gefriergetrockneter Form und wie die Fischproben in Polyethylen-Beuteln verschweist
vor. Die Fische wurden vor dem Einfrieren ausgenommen aber sonst nicht weiter be-
handelt. Die PE-Beutel wurden im ZSR tiefgekiihlt bis zur Weiterverarbeitung gelagert.
Allerdings konnte keine der vorhandenen Proben nach dem Auftauen direkt in Mess-
gefile gefiillt werden. Bei den Bodenproben waren noch kleine Steine und Teile von
Wurzeln zu erkennen, die es vor dem Umlfiillen zu entfernen galt. Aufserdem aggregier-
te der Boden teilweise zu recht grofen Klumpen. Auch in den Gemiiseproben waren
Aggregate vorhanden und dariiberhinaus war das Material nicht gleichméfig zerklei-
nert. In vielen Proben wurden feste Stiicke mit einem Durchmesser von ungefihr 1 cm
gefunden. Zusétzlich waren bei einigen PE-Beuteln die Schweifindhte aufgebrochen. Es
musste daher davon ausgegangen werden, dass die Proben wieder Wasser aus der Umge-
bungsluft aufgenommen hatten und daher nachgetrocknet werden mussten. Alle Proben,
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3. Bestimmung der Transferfaktoren fiir 137Cs

die im Trockenschrank getrocknet wurden, wurden dafiir in Keramikschalen gefiillt, die
mit handelsiiblicher Aluminiumfolie ausgekleidet wurden. Durch diese Mafnahme soll-
te das Risiko einer Kreuzkontamination mit anderen Proben verringert werden. Zur
Verhinderung einer Kontamination der Gammaspektrometer wurden alle Petrischalen
ordentlich verklebt und zusétzlich in einen PE-Beutel eingeschweifst. Dazu wurde zuerst
diinn Montagekleber in den Rand des Deckels aufgetragen. Danach wurde der Deckel
auf das Unterteil der Petrischale gelegt und leicht angedriickt. Die Fuge zwischen Boden
und Deckel der Petrischale wurde zusétzlich mit Montagekleber verfiillt und gegléttet,
um sicher zu stellen, dass kein Probenmaterial nach aufen gelangen kann.

Boden

Bei der Aufbereitung der neun Bodenproben wurde das Verfahren aus den Messanlei-
tungen des BMU [5] angewandt. Um sicherzustellen, dass der Boden vollsténdig trocken
ist, wurde dieser bei 50 °C bis zur Gewichtskonstanz im Trockenschrank getrocknet.
Dazu wurden grofse Aggregate im Boden zerkleinert und dieser danach in Keramikscha-
len gefiillt. Alle Proben wurden mindestens 24 Stunden getrocknet und hatten danach
eine Masse von je etwa 200 g!. Im néchsten Schritt wurde der Skelettanteil entfernt. Das
heifst, es wurden Steine und Wurzelmaterial aussortiert. Dazu wurde das Probenmaterial
nacheinander durch Siebe mit einer Maschenweite von 2 mm, 1 mm und 0,5 mm gegeben.
Wenn in einem Siebriickstand noch Bodenaggregate vorhanden waren, wurden diese mit
Hilfe eines Keramikmorsers aufgebrochen und nochmals gesiebt. Der dann iibrig geblie-
bene Riickstand wurde als Skelettanteil identifiziert und gewogen. Anschlieffend wurde
der Boden nochmals von Hand durchmischt, um eine moglichst gute Homogenisierung
zu gewihrleisten und in grofe Petrischalen? gepresst. Dazu wurde soviel Material in die
Petrischale eingefiillt und mit einer hydraulischen Presse mit etwa 100 bar Druck ver-
dichtet, dass diese bis zum Rand gefiillt war. Anschliefend wurde die Petrischale mit
Montagekleber verschlossen.

Gemiise

Die 27 Gemiiseproben wurden nach dem Verfahren aus der Loseblattsammlung des Fach-
verbands fiir Strahlenschutz fiir landwirtschaftliche Produkte [6] aufbereitet. Hierbei
wurde das Gemiise bei 105 °C im Trockenschrank fiir mindestens vier Tage getrock-
net und anschlieffend in einer Schwingmiihle staubfein zermahlen. Nach dem Mahlvor-
gang wurden die Proben nochmals nachgetrocknet und dann mittels einer hydraulischen
Presse mit einem Druck von etwa 100 bar in kleine Petrischalen® verpackt. Fiir die
Gemiiseproben konnten nur kleine Petrischalen verwendet werden, da nach dem Trock-
nungsvorgang lediglich etwa 50 g - 100 g* zur Verfiigung standen.

lvgl. Tabelle A.7 auf Seite 51

2Mit grofen Petrischalen sind die im ZSR verwendeten Petrischalen mit einem Durchmesser von 10 cm
gemeint.

3Mit kleinen Petrischalen sind die im ZSR verwendeten Petrischalen mit einem Durchmesser von

5 cm gemeint.
4ygl. Tabelle A.8 auf Seite 52
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Sediment

Fiir die Aufarbeitung der Sedimentprobe wurde nach dem Verfahren aus den Messan-
leitungen des BMU [3] vorgegangen. Zuerst wurde das Sediment bei 105 °C im Trocken-
schrank bis zur Gewichtskonstanz getrocknet. Von der Option des Gliithens der Probe
bei 450 °C im Muffelofen wurde abgesehen, um den Verlust von Caesium ausschlieften
zu konnen. Im Anschluss wurde das Probenmaterial in einer Schwingmiihle staubfein
zermahlen und anschlieffend nochmals im Trockenschrank nachgetrocknet. Zum Schluss
wurde das feingemahlene Sediment nach kurzem Durchmischen in einer grofen Petri-
schale mittels einer hydraulischen Presse zu einem Pressling verarbeitet. Der maximale
Druck lag bei etwa 100 bar. Abschliefend wurde die Petrischale mit Montagekleber
verklebt und abgedichtet.

Algen

Zur Verarbeitung der Algenprobe wurde die Messanleitung des BMU fiir Schwebstoffe |2]
verwendet. Danach wurde die Probe im Trockenschrank bei 105 °C his zur Gewichtskon-
stanz getrocknet, aber nicht bei 450 °C im Muffelofen gegliiht, da einerseits nicht genii-
gend Probenmaterial zur Verfiigung stand und andererseits so der Verlust von Caesium
ausgeschlossen werden konnte. Mit einer Schwingmiihle wurde die Probe anschliefsend
staubfein zermahlen, im Trockenschrank nachgetrocknet und mit einer hydraulischen
Presse bei etwa 100 bar zu einem Pressling in einer grofen Petrischale verarbeitet. Diese
wurde mit Montagekleber verschlossen und zusétzlich abgedichtet.

Fisch

Bei der Aufarbeitung der Fische wurde die Messanleitung des BMU fiir Fisch [1] als
Grundlage verwendet. Hiernach sollen nur essbare Teile des Fisches gammaspektrome-
trisch untersucht werden. Dementsprechend wurden die Fische direkt nach dem Auftauen
von Haut und Gréten befreit. Wegen der geringen Masse der fiinf verschiedenen Fischsor-
ten von knapp 1,5 kg wurden die Fische nicht getrennt behandelt sondern werden zum
Schluss zu einer Probe zusammengefasst. Durch das Entfernen von Gréaten und Haut
wurde die Probenmasse auf knapp 550 g reduziert. In der Messanleitung wird nun ein
stufenweises Veraschungsprogramm bis 450 °C vorgeschlagen. Um die Gefahr der Ver-
fliichtigung von Caesium zu verringern, wurde ein alternatives Veraschungsprogramm
mit einer Maximaltemperatur von 380 °C gewé#hlt. Mit den Hinweisen aus [1] wurde
folgendes Veraschungsprogramm verwendet:

e Trocknen bei 110 °C fiir 48 Stunden
e Autheizen auf 260 °C in 24 Stunden
e Trocknen bei 260 °C fiir 18 Stunden
e Autheizen auf 300 °C in 4 Stunden

e Trocknen bei 300 °C fiir 18 Stunden
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o Autheizen auf 340 °C in 4 Stunden
e Trocknen bei 340 °C fiir 18 Stunden
e Aufheizen auf 380 °C in 4 Stunden
e Trocknen bei 380 °C fiir 18 Stunden

Die Fischfilets wurden dazu zerkleinert und auf drei mit Transparentpapier ausgeleg-
te Keramikschalen aufgeteilt, damit wegen der diinnen Probenschicht die Veraschung
effizienter ablauft. Das Papier sollte das Festbacken der Probe am Boden der Schale
verhindern. Nach der Veraschung hat sich die Masse des Papiers zudem soweit verrin-
gert, dass diese das Ergebnis der Aschmasse nicht verfilscht. Alle drei Schalen wurden
dabei gleichzeitig in demselben Ofen erhitzt. Anschliefend wurde die Probe mit einer
hydraulischen Presse bei etwa 100 bar zu einem Pressling verarbeitet. Durch den Vera-
schungprozess wurde die Probenmasse soweit reduziert, dass als Gefif eine modifizierte
kleine Petrischale gewihlt wurde, die zum Schluss doppelt mit Montagekleber verschlos-
sen und eingeschweifst wurde. Da die Aschmasse deutlich geringer war als erwartet, wurde
von der Werkstatt des ZSR der Rand einer kleinen Petrischale soweit abgedreht, dass
der Deckel beinahe biindig mit dem Boden abgeschlossen hat. Diese Petrischale konnte
bis zum Rand mit Probenmaterial gefiillt werden.

Knochen

Zu den Proben aus der Ukraine gehdren noch drei Proben von Schweineknochen und
eine Probe von Wildschweinknochen. Aus Zeitmangel konnten diese nicht mehr vorbe-
reitet und untersucht werden. Fiir eine spétere Bearbeitung dieser Proben ist zu beach-
ten, dass in den Messanleitungen des BMU bzw. der Loseblattsammlung des AKU kein
Verfahren zur Bearbeitung von Knochen zu finden ist, da diese sich hauptséchlich auf
vom Menschen verzehrte Teile beschrinken. Aus fritheren Versuchen am ZSR ist zudem
bekannt, dass die Knochen bei einer Temperatur von 450 °C noch nicht vollstindig ver-
ascht werden sondern lediglich pords werden. Hohere Temperaturen sind auf jeden Fall
zu vermeiden, da ab 400 °C mit Verlust von Caesium zu rechnen ist. Zufriedenstellende
Ergebnisse wurden hingegen mit dem Zerschlagen und anschlieflenden Morsern von in
fliilssigem Stickstoff tiefgekiihlten Knochen gemacht. Mit dem abschlieftenden Mahlen in
der Schwingmiihle kénnte dann eventuell ein homogenes staubfein zermahlenes Pulver
erreicht werden.

3.2. Messung der Proben mittels
Gammaspektrometrie

Ziel dieser Arbeit war es, Aussagen iiber den Transfer von '37Cs zwischen zwei Kom-
partimenten zu treffen. Um dies zu realisieren, musste die Aktivitit des Caesiums in
beiden Kompartimenten bestimmt werden. Wie in Kapitel 2.3 auf Seite 11 erldutert,
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wurde dazu die Spektrallinie der Gammastrahlung des ¥™Ba genutzt, die mit Hilfe des
Reinstgermanium-Halbleiterdetektors® EMMI am ZSR ausgewertet wurde.

3.2.1. Auswertung der Spektren

Fiir die Auswertung der Spektren wurde das Programm Gamma-W verwendet. Mit die-
sem Programm konnte die Netto Peakfliche mit der zugehorigen Unsicherheit bestimmt
werden. Die Untergrundstrahlung wird dabei von der Strahlung des 3"Cs nach dem
folgenden Prinzip wie in Abbildung 3.1 verdeutlicht herausgerechnet. Aus den Rand-
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Abbildung 3.1.: Bestimmung der Nettopeakfliche am Beispiel der Bo-
denprobe JR09J9

bereichen wird eine mittlere Ereigniszahl fiir den Bereich links und rechts des Peaks
bestimmt. Die Funktion fiir den Hintergrund unter dem Peak ist eine glatte Treppen-
funktion. Durch Subtraktion der Untergrundzdhlrate von der Peakfliche erhdlt man nun
die Netto Peakfliche. Mit dem Befehl CALC fiihrt Gamma-W die Berechnung der Netto
Peakfliche automatisch aus und gibt zusétzlich die Unsicherheit aus. Die Unsicherheit
der Peakfliche setzt sich dabei aus den Unsicherheiten des Peakfits und der des Unter-
grundes zusammen und iiberschitzt die 1-o-Standardabweichung durchschnittlich um
den Faktor 1,5 - 2,5. [32]

3.2.2. Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit

Zur Bestimmung der Aktivitat einer Probe wird zusétzlich zur Peakflache die Nachweis-
wahrscheinlichkeit oder Efficiency € benétigt. Sie gibt an mit welcher Wahrscheinlichkeit

Diese Detektoren werden auch als HPGe-Detektoren (high purity germanium) bezeichnet.
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ein von der Probe emittiertes Photon vom Detektor registriert wird und muss fiir jede
Probe experimentell bestimmt werden. Die Efficiency ergibt sich dann als Quotient der
im Detektor registrierten Photonen pro Sekunde zu den tatsédchlich emittierten Photonen

pro Sekunde. N
reg

€= N (3.1)
Fiir die Bestimmung der Efficiency wurde der Multielementstandard QCY48¢ verwendet.
Die Standardlésung mit bekannter Aktivitit der Nuklide wurde im ZSR von 5,3709 g
auf 223,22 g verdiinnt und dann zu Standardpriaparaten verschiedener Grofe weiterver-
arbeitet. Da alle Proben in kleinen und grofen Petrischalen gemessen wurden, wurden
zwei Standardpriparate mit 5 cm und 10 cm Durchmesser bendtigt. Bei dem Standard-
priparat fiir die grofen Petrischalen wurde 3,918 g des verdiinnten Multielementstan-
dards auf ein passend zugeschnittenes Filterpapier aufgetragen, getrocknet und in Folie
eingeschweifit”. Fiir das Standardpriiparat fiir kleine Petrischalen wurde ebenfalls ein

Abbildung 3.2.: QCY48-Standardpriparate fiir grofle Petrischalen
(links) und kleine Petrischalen (rechts)

Filterpapier zurecht geschnitten und in den Deckel der Petrischale gelegt. Dann wurden
2,442 g des verdiinnten Multielementstandards gleichméfig auf das Filterpapier pipet-
tiert und dieses dann 48 Stunden an der Luft getrocknet. Abschliefend wurde der Boden
der Petrischale in den Deckel gelegt und an der Seite mit Montagekleber verschlossen.
Vorteilhaft hieran ist, dass das Standardpriaparat plan auf dem Detektor bzw. der Probe
liegt und dabei weniger Schichten nétig sind als bei dem Folienstandardpréaparat bei

6Die Spezifikationen kénnen dem Beiblatt auf Seite 56 entnommen werden.
"Die genaue Herstellung ist [10] zu entnehmen.
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grofsen Petrischalen. Um die Efficiency einer Probe auf einem Detektor zu bestimmen,
sind drei Messungen notwendig. Bei der ersten Messung liegt nur der Standard auf dem
Detektor. Als néchstes wird die Probe mit oben aufliegendem Standard gemessen und
schliefslich wird in der eigentlichen Messung nur die Probe auf den Detektor gelegt.
Aus einem Satz von drei Messungen kann dann die Efficiency folgendermafen bestimmt
werden.

e o Nreg,oben
oben —
Nem
. Nreg,unten 9
Eunten = N— (3 )
em
Eoben — Eunten
g

In(Eopen) — In(Sunten)

Wie in Kapitel 3.2.1 auf Seite 28 erldutert, werden die registrierten Photonen pro Sekun-
de nach jeder Messung mittels Gamma-W bestimmt. Man erhdlt N,.cg open als Differenz
der Zihlraten der Probe mit oben aufliegendem Standardpriparat und der Zéhlrate
ohne Standardpriparat und dessen quadratische Unsicherheit u(Nyegoben)® als Summe
der quadratischen Unsicherheit der Messung der Probe und der Messung der Probe mit
Standardpréiparat. Die tatsdchlich pro Sekunde emittierten Photonen N, in dem Stan-
dardpriaparat werden {iber die Angaben des Herstellers der QCY48-Standardlésung und
der Masse der Losung auf dem Filterpapier bestimmt. Zusétzlich wirde eine Zerfallskor-
rektur auf den Tag der Messung durchgefiihrt und man erhélt

No(t) = & - mputer - Nowa - cap (—ln(2) - TL> (3.3)
1/2
mit
k . Verdiinnungsfaktor
Mmpaer - Masse der verdiinnten Standardlosung auf dem Filter
Ngiq : Zahl pro Sekunde emittierter Photonen der unverdiinnten Standardlosung
t : Zerfallszeit seit dem Referenzzeitpunkt der Standardlésung
Ty, : Halbwertszeit von 1370

als zeitlich abhéngige theoretische Zahlrate. Insgesamt lautet die Formel fiir die Berech-
nung der Nachweiswahrscheinlichkeiten also

Nreg,obena Nreg,unten (3 4)

k- mpiter - Nsta - exp (—ln(Q) ’ Tlt/2)

Eoben, unten —

und die Unsicherheiten ergeben sich nach Gleichung (2.9) zu
<u<5oben))2 . (U(Nreg,oben))2 (U(l{?))2 <u<mFilter>)2
Eoben Nreg,oben k M pilter
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und
(u<8unten))2 o (U(Nreg,unten)>2 <u<k))2 <u(mFilter>>2
Eunten Nreg,unten k MFEiiter
New)\?  [In(2) - t\? Ti2)\
(Y (00 Y
Nsia T1)2 T2

Nun kann unter Beriicksichtigung der Rechengesetze fiir Logarithmen auch die Unsicher-
heit des logarithmischen Mittelwerts der Nachweiswahrscheinlichkeit

2
ln < Eoben > _I_ Eunten __ 1

u2(5) . Eunten Eoben

— . uz(eoben)
ln2 ( Eoben )

Eunten
2
[ 13
ln unten _|_ oben __ 1
Eoben Eunten
£ .
an unten
Eoben

berechnet werden. Danach ergeben sich dann Nachweiswahrscheinlichkeiten von 2 % fiir
die Bodenproben und 2,75 % fiir die Gemiiseproben®. Bemerkenswert hieran ist, dass
trotz der geringeren Probenmasse der Gemiiseproben in den kleinen Petrischalen die
Nachweiswahrscheinlichkeit deutlich grofer ist als bei den grofen Petrischalen. Zudem
wird an Tabelle A.9 deutlich, dass es nicht zwingend notwendig ist, die Efficiency von
jeder Probe einzeln zu bestimmen. Die Standardunsicherheit aller Proben gleichen Typs
betrigt lediglich 0,5 % und es konnte bei folgenden Messungen iiberlegt werden, weniger
Kalibrierungsmessungen fiir die Nachweiswahrscheinlichkeit durchzufiihren. Wegen der
gleichen Probenvorbereitung héitte in diesem Fall eine Kalibriermessung fiir die Béden
und eine fiir die drei Gemiisesorten ausgereicht. Dies wire eine Moglichkeit, die Messun-
gen beziiglich des benétigten Zeitaufwandes zu optimieren.

+

- u” (&mten) . (37)

3.3. Berechnung der Transferfaktoren

Fiir die Bestimmung der Aktivitdten des Bodens und der Nahrungsmittelproben wur-
den diese zuerst aufwendig vorbereitet und danach mit einem HPGe-Halbleiterdetektor
gemessen. Durch die Trocknungsvorgéinge wurden die Radionuklide im Probenmaterial
aufkonzentriert, so dass eine effizientere Messung erreicht werden konnte. Bei den vor-
liegenden Proben aus der Ukraine konnte die Nachweisgrenze dabei oft sehr deutlich
iberschritten werden. Sdmtliche Bodenproben liegen mindestens um den Faktor Zehn
iiber der Nachweisgrenze und auch die Werte der Nahrungsmittel sind etwa dreimal so
grofs wie die Nachweisgrenze. Die Messzeiten betrugen fiir die Bodenproben 12 Stunden
und fiir alle Nahrungsmittel-, Sediment- und Algenproben einheitlich 24 Stunden, da eine
langere Messdauer den Zeitraum dieser Arbeit iiberschritten hétte. Fiir die Unsicherhei-
ten der spezifischen Aktivitdt beziiglich der Trockenmasse ergeben sich somit Werte

8Vgl. Tabelle A.9 auf Seite 53
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zwischen 1 % und 10 %. Der Median von ihnen liegt bei knapp unter 5 %, so dass gut
die Hélfte der Ergebnisse eine Unsicherheit kleiner als 5 % haben. Werden aber beispiels-
weise fiir die iibrigen Messungen auch kleine Unsicherheiten verlangt, muss die Messzeit
dementsprechend verlidngert werden, da der Beitrag aus der Messung der Signifikanteste
ist. Pauschal erfordern Proben mit niedriger Aktivitdt immer eine lingere Messdauer.
Fiir die Transferfaktoren miissen die Ergebnisse bezogen auf die Trockenmasse erst wie-
der auf die Frischmasse umgerechnet werden, da zur Bewertung der Strahlenexposition
eines Menschen immer dessen Verzehr eines Nahrungsmittels in frischer Form zu Grunde
gelegt wird.

3.3.1. Verhaltnis von Frischmasse zu Trockenmasse

Um die Umrechnungsfaktoren von Trockenmasse eines Nahrungsmittels bzw. der Algen
zu der entsprechenden Frischmasse bestimmen zu kénnen, wurde schon in der Ukraine
die Frischmasse bestimmt. Dort wurden jeweils 500 g einer Probe in frischer Form abge-
wogen und nach der Gefriertrocknung unter Angabe der dort bestimmten Trockenmasse
in PE-Beutel eingeschweift. Im ZSR wurden die Proben aufgetaut und nochmals wie in
Kapitel 3.1 auf Seite 24 beschrieben nachgetrocknet, da einige Proben nicht mehr ver-
schlossen waren. Ob dies zwischen einigen Proben zu Kreuzkontaminationen gefiihrt hat,
kann nicht ausgeschlossen werden, wird aber auf Grund der geringen Masse, die nach
auken gelangt ist, nicht angenommen. Dariiber hinaus liegen die spezifischen Aktivité-
ten aller Nahrungsmittelproben in der gleichen Gréfsenordnung, so dass selbst bei einer
Kontamination in geringen Mengen innerhalb der Proben nicht mit einer signifikanten
Anderung der spezifischen Aktivitit gerechnet werden muss. Nach der Trocknung wurde
eine deutliche Abweichung der Trockenmassen zu den ukrainischen Daten festgestellt.
Dabei betriagt der Unterschied in gut 60 Prozent der Félle {iber 15 % und maximal sogar
fast 25 %. Lediglich bei der Probe JR0O9A2 betrug der Unterschied der Trockenmasse
nach dem Trocknen im ZSR zu der Angabe aus der Ukraine nur 0,1 %. Die nichst hohere
Abweichung betriagt schon 9 %. Der Tabelle A.8 auf Seite 52 konnen alle diese Daten
entnommen werden. Aus diesem Grund wurden die ukrainischen Daten fiir die Trocken-
masse verworfen und die Ergebnisse der Trocknung im ZSR als wahr festgelegt. Die
Angaben iiber die Frischmasse der Proben werden wegen fehlender Uberpriifungsmog-
lichkeiten ebenfalls als wahr angenommen. Da es von jeder Gemiisesorte jeweils nur drei
Proben eines Typs gibt, konnten keine vertrauenswiirdigen Mittelwerte der Faktoren fiir
die Reduktion der Masse durch den Trocknungsvorgang bestimmt werden.

Kartoffeln

Die Probenmasse der Kartoffeln konnte durch die gesamte Trocknung auf durchschnitt-
lich 18 % reduziert werden. Fiir die ungeschélten Kartoffeln ergibt sich ein Verhaltnis
TM/FM von 0,172 £ 0,017 und fiir die Kartoffelschalen von 0,191 £ 0,003. Bei der
verstirkt interessierenden geschélten Kartoffel erhélt man 0,185 4+ 0,010 als Verhéltnis
von Trocken- zu Frischmasse. Diese Werte sind vergleichbar mit anderen Arbeiten. In
[9] wird fiir Kartoffeln beispielsweise eine Trockenmasse von 23 % ermittelt. Auch vom
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BMU |[4] wird ein mittlerer Wassergehalt bei Kartoffeln von 77,8 % angegeben. Somit
besteht eine kleine Differenz zwischen Literaturwerten und den im ZSR ermittelten Wer-
ten, die aber trotzdem als glaubhaft angenommen werden, da es sich bei der Kartoffel
um ein Naturprodukt handelt und als solches keinen konstanten Wassergehalt besitzt.
Zudem wurden in der genannten Literatur keine Angaben iiber Konfidenzintervalle ge-
macht, so dass kein aussagekriftiger Vergleich zwischen den Literaturangaben und den
gemessenen Werten gezogen werden kann.

Tabelle 3.1.: Verhaltnis von Trockenmasse zu Frischmasse bei Kartoffeln

Kennzeichen Beschreibung Verhiltnis TM/FM u(TM/FM) in %
JR09 Al ungeschélt 0,144 0,08
JRO9 D1 ungeschalt 0,203 0,07
JRO9 G1 ungeschalt 0,169 0,08
JR09 A2 geschilt 0,166 0,08
JR09 D2 geschalt 0,199 0,07
JRO9 G2 geschilt 0,190 0,07
JRO9 A3 Schalen 0,188 0,07
JR0O9 D3 Schalen 0,197 0,07
JRO9 G3 Schalen 0,189 0,07

Karotten

Durch die Trocknung der Karotten und Karottenteile konnte die Masse auf durch-
schnittlich 10 % der Frischmasse reduziert werden. Im einzelnen ergibt sich ein Um-
rechnungsfaktor von Frisch- zu Trockenmasse fiir geschilte Karotten von 0,097 + 4,8 %.
Fiir die drei Proben der ungeschilten Karotten wurde ein relativ konstanter Wert von
0,104 £+ 1,3 % ermittelt. Im Gegensatz dazu ist die Streuung bei dem Verhéltnis TM /FM
bei den Karottenschalen mit 19,4 % deutlich groker. Der Anteil der Trockenmasse bei
den Schalen liegt bei durchschnittlich 9 % 4+ 1 % und ist damit bei den drei untersuchten
Gemiisesorten der Niedrigste.

Rote Bete

Bei der Rote Bete konnte im Mittel ein Massenverlust von etwa 89 % gemessen werden.
Der Mittelwert der Umrechnungsfaktoren von Frischmasse zu Trockenmasse betrigt bei
der geschilten und ungeschilten Rote Bete 0,106. Die Standardabweichung des Mittel-
wertes ist bei der ungeschélten Frucht mit 12,9 % nur etwas hoher als bei der geschélten
Rote Bete mit 10,7 %. Fiir die Umrechnung der Frischmasse der Schalen ergibt sich ein
Faktor von 0,12 4 10,9 %.

Algen

Bei den Flussalgen konnte die Frischmasse durch Trocknen um 94 % reduziert werden.
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Tabelle 3.2.: Verhiltnis von Trockenmasse zu Frischmasse bei Karotten

Kennzeichen Beschreibung Verhéltnis TM/FM u(TM/FM) in %
JR09 C1 ungeschélt 0,103 0,18
JRO9 F1 ungeschalt 0,106 0,10
JR09 J1 ungeschilt 0,102 0,10
JR0O9 C2 geschélt 0,096 0,10
JRO9 F2 geschalt 0,090 0,11
JRO9 J2 geschalt 0,106 0,10
JR09 C3 Schalen 0,070 0,13
JR0O9 F3 Schalen 0,098 0,10
JR09 J3 Schalen 0,102 0,10

Tabelle 3.3.: Verhiltnis von Trockenmasse zu Frischmasse bei Rote Bete

Kennzeichen Beschreibung Verhiltnis TM/FM u(TM/FM) in %
JRO9 B1 ungeschalt 0,099 0,10
JRO9 E1 ungeschéalt 0,087 0,11
JRO9 H1 ungeschalt 0,133 0,08
JRO9 B2 geschalt 0,092 0,11
JRO9 E2 geschalt 0,097 0,10
JR0O9 H2 geschilt 0,128 0,09
JR0O9 B3 Schalen 0,105 0,10
JR09 E3 Schalen 0,110 0,09
JRO9 H3 Schalen 0,146 0,08

Fisch

Der Fisch wurde wie in Kapitel 3.1 auf Seite 26 beschrieben in drei Keramikschalen ver-
ascht. Danach ergaben sich drei verschiedene Faktoren fiir die Umrechnung von Frisch-
masse in Aschemasse. Es wurden Gewichtsreduzierungen auf 1,2 %, 2,4 % und 3,2 %
erreicht. Nach |1] wurde eigentlich eine Aschemasse von 20 % (Bereich 5 % bis 35 %)
der Frischmasse erwartet. Daher ergaben sich auch die genannten Probleme bei der Ver-
packung der Probenmasse.

Tabelle 3.4.: Verhiltnis von Trockenmasse zu Frischmasse bei Flussalgen
Kennzeichen Beschreibung Verhiltnis TM/FM u(TM/FM) in %
JR09 K2 Flussalgen 0,06 0,08
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Tabelle 3.5.: Verhéltnis von Aschemasse zu Frischmasse bei den Fischfilets der fiinf

Fischsorten
Kennzeichen Beschreibung Verhéltnis AM/FM u(AM/FM) in %
JR09 K3 Fischfilets 0,0245 0,53
Schale 1 0,0117 1,32
Schale 2 0,0321 0,69
Schale 3 0,0235 0,93

3.3.2. Transfer von 13’Cs in die Nahrungskette

Der Ubergang eines Stoffes zwischen zwei Kompartimenten wird durch die entsprechen-
den Transferfaktoren beschrieben. Der Boden ist in dieser Arbeit das Ausgangskomparti-
ment fiir die Bestimmung des Transfers von 37Cs in unterschiedliche Gemiisesorten und
speziell sogar in verschiedene Teile der Gemiise. Bei den Fischen werden die Flussalgen
als Ausgangskompartiment betrachtet und in einer weiteren Stufe bildet der Flusssand
das Ausgangskompartiment fiir die Flussalgen. Das Modell der Auswertung lautet dabei

Boden . Gemlse

Flusssand — Algen — Fisch

Abbildung 3.3.: Betrachtete Migrationswege von 37Cs

fiir den Ubergang vom Boden in die Pflanze

a(Gemiisepy )

a(BodenTM) (38)

TFBoden—Gemﬁse -

und fiir den Ubergang von Flusssand in Fisch

a(Algenpy)

TFg d-Al -
usssan gen a(FlUSSSﬂndTM)

TE en-Fisch —
Algen-Fisch a(Algeng,,)

TFFlusssand—Fisch = TFFlusssand—AIgen : TFAlgen—Fisch )
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wobei die Transferfaktoren TF als Quotient der spezifischen Aktivititen in den jeweili-
gen Kompartimenten gebildet werden. Bis auf die Boden und den Flusssand wird dabei
alles auf die Frischmasse bezogen. Nicht beriicksichtigte Unsicherheiten kénnten bei der
Bestimmung der Umrechnungsfaktoren von Frisch- in Trockenmasse entstanden sein. Ob-
wohl die Proben unmittelbar nach dem Trocknen in die Petrischalen verpackt wurden,
besteht die Moglichkeit, dass sie wihrend dieses Vorgangs wieder Wasser aus der Umge-
bungsluft aufgenommen haben. Fiir die Berechnungen in dieser Arbeit wurde allerdings
angenommen, dass die Proben vollstdndig getrocknet sind. Die Boden im Probenahme-
gebiet sind nach [24] sodige und lehmige Podsole.

Kartoffeln

Aus der Darstellung der Ergebnisse in Abbildung 3.4 ist kein eindeutiger Zusammenhang
zwischen der Starke der Kontamination des Bodens und der spezifischen Aktivitdt im
Gemiise zu erkennen. Nur bei den Kartoffelschalen kann vermutet werden, dass bei
zunehmender spezifischer Aktivitdt des Bodens die Aufnahme in die Schale abnimmt.
Auch ein klarer Trend beim Transfer von Caesium in Abhéngigkeit vom Pflanzenteil kann

O T aProben A 730 Bakg  mProben D, 972 Bakg L Proben G, 4386 Bakg
0.7% 1
06% 1
05% +
0.4% 1
03% 1
02% +

0,1% +

0,0% A : 1
geschalt ungeschalt Schalen

Abbildung 3.4.: Transfer von *"Cs aus verschieden stark kontaminier-
ten Boden in Kartoffeln bzw. Kartoffelteile

nicht eindeutig aufgezeigt werden. Die Vermutung liegt Nahe, dass die Caesiumbelastung
der Schale am groften und die Belastung der geschilten Kartoffel am geringsten ist, da
der Boden natiirlich direkten Kontakt zur Kartoffel hat. Bei den Proben A und D ldsst
sich dies in den Ergebnissen wieder erkennen. Bei den Proben G, die von den Feldern mit
der hochsten spezifischen Aktivitdt von Caesium stammen, nimmt der Transfer in die
Kartoffelschale im Vergleich zu der ungeschilten Kartoffel hingegen signifikant ab. An
dieser Stelle wiren Daten iiber die Probenbehandlung in der Ukraine wiinschenswert.
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Laut der Messanleitung des BMU [4] sollen Kartoffeln normiert gewaschen werden, um
eine immer gleich bleibende Probenvorbereitung und somit eine bessere Vergleichbarkeit
der Ergebnisse gewédhrleisten zu konnen. Da in diesem Fall gerade das Ergebnis der
Schale der Kartoffeln Zweifel aufkommen lasst, kénnten diese eventuell stirker gewaschen
worden sein und somit eine niedrigere spezifische Aktivitdt haben. Aus der Mittelung
der jeweils drei Ergebnisse fiir die verschiedenen Kartoffelproben ergeben sich

geschilte Kartoffeln : 0,00187 & 38,6 %

ungeschalte Kartoffeln : 0,00315 £ 27,3 %

Kartoffelschalen : 0,00444 4+ 38,4 %
als Transferfaktoren fiir den Boden-Pflanze-Pfad mit zugehoriger Standardunsicherheit
des Mittelwertes. Die Mittelwerte unterstiitzen also auch die These, das der Transfer

von Caesium in die Schalen am grofiten ist und zu den ungeschilten Kartoffeln hin
abnimmt. Im Vergleich dazu sind in Tabelle 3.6 empfohlene Transferfaktoren fiir Knol-

Tabelle 3.6.: Literaturangaben fiir den Transferfaktor von essbaren Teilen von Knollen-
gemiise aus [25, 15]; fir die Erklirung der Bodenart nach der US-Soil-
Taxonomy siehe Abbildung A.1 auf Seite 46

95 % Vertrauensbereich
Bodenart Empfohlener Wert Untere Grenze Obere Grenze
NRPB
Sand 0,110 0,0140 0,89
Loam 0,029 0,0029 0,28
Clay 0,029 0,0034 0,25
Sand + Loam + Clay 0,044 0,0035 0,56
Organic 0,055 0,0060 0,51
IUR
Sand 0,170 0,0170 1,70
Loam + Clay 0,070 0,0070 0,70
Organic 0,270 0,0270 2,70

lengemiise beziiglich verschiedener Bodentypen mit 95 % Vertrauensbereich aufgefiihrt.
Die im ZSR erhaltenen Transferfaktoren liegen also an der Untergrenze des Vertrauens-
bereiches der Literaturangaben. Zur genaueren Bewertung dieses Ergebnisses miissten
ndhere geologische Informationen iiber den Boden verfiigbar sein, da durch Sorption
und Fixierung von ¥7Cs im Boden die Pflanzenverfiigbarkeit deutlich verindert werden
kann. In [21] ist nachzulesen wie das Sorptionsvermégen von Caesium von verschiedenen
Bodenparametern abhéngt.

Karotten

Abbildung 3.5 macht deutlich, dass aus den gewonnenen Daten ein eventueller Zusam-
menhang zwischen Kontaminationsgrad des Bodens und Caesium in der Frucht herge-
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stellt werden kann. Allerdings ist nur die Tendenz zu erkennen, dass die Aufnahme von
Caesium in die Pflanze zu hoher belasteten Béden hin abnimmt. Die Probe JR09C3
der Karottenschalen bei dem Boden mit der geringsten spezifischen Aktivitat fallt dabei
aus dem Muster. Wie schon bei den Ergebnissen beziiglich der Kartoffelproben erwihnt,
konnte die Probenvorbereitung in der Ukraine dabei eine wichtige Rolle spielen, zu der
aber leider keine Dokumentation existiert. Dies betreffend wéren auch hier die geologi-
schen Eigenschaften des Bodens von Interesse und ob diese die abnehmenden Transfer-
faktoren erkldren konnen. Auch bei den Karotten als Wurzelgemiise erscheint es logisch,

0,8%

EProbenC, 731 Bghkg ®ProbenF, 1028 Ba/kg O Proben J, 4636 Ba/kg

0.7% I
] I

0,6% +

——

0,5% +

0,4% +

0,3% +

0,2% +

0,0% ] | |

geschalt ungeschalt Schalen

Abbildung 3.5.: Transfer von *"Cs aus verschieden stark kontaminier-
ten Bboden in Karotten bzw. Karottenteile

dass die Belastung der Schalen durch Caesium wegen des direkten Kontaktes zum Bo-
den am grofiten ist. Allerdings liefern die Daten hierfiir keinen konsistenten Nachweis.
Die Proben F zeigen genau das erwartete Verhalten, aber bei den Proben C und J fal-
len die Daten der Karottenschalen aus dem Rahmen. Der Transferfaktor nimmt bei der
Probe JR0O9C3 der Schalen im Vergleich zu den geschélten und ungeschilten Karotten
sehr stark ab. Und auch der Transfer in die Probe JR09J3 der Schalen hat gegeniiber
dem vorigen Wert leicht abgenommen. Da der Unterschied zwischen den Proben der ge-
schilten Friichte und den Proben der ungeschélten Friichte lediglich im Vorhandensein
der Schale besteht, miisste logischerweise die spezifische Aktivitdt der Schalen deutlich
grofser als die der ungeschilten Kartoffel sein. Wiirde ndmlich die Schale von einer Kar-
toffel entfernt und dann geschélte Frucht und Schale einzeln gemessen werden, miisste
sich bei der anschliefenden Messung der vereinigten Probe ein Wert zwischen diesen
ergeben. Hat man umgekehrt einen hoheren Transferfaktor in die ganze Frucht als in
die Geschéilte, muss der Transferfaktor in die Schalen wiederum hdéher sein als in die
ungeschalte Karotte. Da die Proben F genau diesen Zusammenhang zeigen und die an-
deren beiden Proben gerade bei den Werten der Schalen ein anderes Verhalten zeigen,
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liegt die Vermutung nahe, dass durch die Probenvorbereitung diese Werte nicht mehr
vergleichbar sind. Aus der Mittelung der jeweils drei Ergebnisse fiir die verschiedenen
Karottenproben ergeben sich

geschilte Karotten : 0,00251 4 66,7 %
ungeschéilte Karotten : 0,00358 + 46,9 %
Karottenschalen : 0,00249 4+ 34,9 %

als Transferfaktoren fiir den Boden-Pflanze-Pfad mit zugehoriger Standardunsicherheit
des Mittelwertes. Im Vergleich dazu sind in Tabelle 3.7 empfohlene Transferfaktoren fiir

Tabelle 3.7.: Literaturangaben fiir den Transferfaktor von essbaren Teilen von Wurzel-
gemiise aus [25, 15]; fiir die Erklirung der Bodenart nach der US-Soil-
Taxonomy siehe Abbildung A.1 auf Seite 46

95 % Vertrauensbereich
Bodenart Empfohlener Wert Untere Grenze Obere Grenze
NRPB
Sand 0,054 0,0087 0,33
Loam 0,037 0,0015 0,90
Clay 0,022 0,0035 0,14
Sand + Loam + Clay 0,040 0,0028 0,56
Organic 0,079 0,0033 1,90
IUR
Sand 0,011 0,0011 0,11
Loam + Clay 0,040 0,0040 0,40

Wurzelgemiise beziiglich verschiedener Bodentypen mit 95 % Vertrauensbereich aufge-
fiihrt. Die Werte, die im ZSR bestimmt wurden, liegen also auch bei den Karotten an
der unteren Grenze des Vertrauensbereiches.

Rote Bete

Die Charge der Proben von Rote Bete zeigt eindeutig das auch schon bei den Kartoffeln
und Karotten beobachtete Verhalten. Anhand der Darstellung der Ergebnisse in Ab-
bildung 3.6 kann man erkennen, dass die Aufnahme von Caesium in die Pflanze umso
niedriger wird, je hoher die spezifische Aktivitdt des Bodens ist. Dies gilt fiir die jeweili-
gen Proben der geschilten und der ungeschilten Rote Bete sowie der Schalen. Auch die
Vermutung, dass der Transfer in die Schalen der Frucht am grofiten und in die geschilte
Frucht am kleinsten ist, kann durch die Ergebnisse der Messung unterstiitzt werden.
Die Proben B, E und H zeigen dabei alle ein identisches und deutliches Verhalten. Aus
der Mittelung der jeweils drei Ergebnisse fiir die verschiedenen Proben von Rote Bete
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3. Bestimmung der Transferfaktoren fiir 137Cs
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Abbildung 3.6.: Transfer von ¥7Cs aus verschieden stark kontaminier-
ten Boden in Rote Bete bzw. Teile von Rote Bete

ergeben sich

geschilte Rote Bete : 0,00088 £ 37,7 %
ungeschilte Rote Bete : 0,00132+31,1 %
Rote Bete Schalen : 0,00340 4 39,6 %

als Transferfaktoren fiir den Boden-Pflanze-Pfad mit zugehoriger Standardunsicherheit
des Mittelwertes. Diese Ergebnisse unterstiitzen nochmals die Vermutung, dass der
Transfer von geschélter Rote Bete iiber ungeschilte Rote Bete zu den Schalen der Rote
Bete hin zunimmt. Verglichen mit den Literaturwerten aus Tabelle 3.6 fiir Knollenge-
miise liegen die Ergebnisse dieser Arbeit aber sogar noch etwas unterhalb der unteren
Grenze des 95 % Vertrauensbereiches. Ein Grund dafiir konnte die Abhéngigkeit der
Aufnahme des Caesiums aus dem Boden durch die Pflanzen von den geo-chemischen
Eigenschaften des Bodens sein. Wegen der Komplexitit der Prozesse im Boden und in
der Pflanze kann iiber diesen Punkt allerdings nur spekuliert werden, da zudem auch
keinerlei Informationen iiber den Boden vorliegen.

Flussalgen und Fisch

Die Transferfaktoren wurden nach den Gleichungen (3.9) berechnet und nur auf den
Transfer in das Fischfilet bezogen. Bis auf das Sediment wird alles auf den Transfer in
die Frischmasse bezogen. Danach ergeben sich
Sediment-Algen : 0,255+ 2,83 %
Algen-Fischfilet : 2,107 +2,68 %
Sediment-Fischfilet : 0,537+ 2,52 %
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3. Bestimmung der Transferfaktoren fiir 137Cs

Tabelle 3.8.: Kalibriermassen mit zugehorigen Unsicherheiten

Kalibriermasse in g | Unsicherheit in g
10 0,00006
100 0,00016
200 0,0003
500 0,0008
1000 0,0075
2000 0,0150

als Transferfaktoren fiir die unterschiedlichen Pfade. Auffillig dabei ist, dass sich das
Caesium anscheinend vermehrt im Fischfleisch sammelt.

3.4. Qualitatssicherung

Um gewiahrleisten zu konnen, dass die in dieser Arbeit erhobenen Daten glaubwiirdig
sind, wurden verschiedene qualitdtssichernde Maknahmen ergriffen. So wurde die fiir
die Messungen verwendete Waage kalibriert, es wurden regelméfkig Nulleffektmessung
am Detektor FMMI durchgefiihrt und Proben durch andere Mitarbeiter im ZSR erneut
gemessen.

3.4.1. Kalibrierung der Waage

Fiir die Massenbestimmung wurde die Waage im Probenvorbereitungsraum des ZSR, mit
der Typenbezeichnung Kern 474 verwendet. Mit einem EXCEL Arbeitsblatt? von Jon-
ny Birkhan [10] konnte diese Waage kalibriert und die gemessenen Werte entsprechend
korrigiert werden. Zu diesem Zweck stehen dem ZSR Kalibriermassen mit bekannten
Unsicherheiten zur Verfiigung, die auch nur mit speziellen Baumwollhandschuhen ange-
fasst werden diirfen. Die Massen werden nacheinander auf die Waage gestellt und der
angezeigte Wert notiert. Um eine hohere Anzahl von Messpunkte zu erreichen, werden
die Gewichte ebenfalls noch einmal miteinander kombiniert. Zum Schluss wird der an-
gezeigte Wert iiber der Kalibriermasse aufgetragen und eine Ausgleichsgerade durch die
Wertepaare gelegt. Im Idealfall sollte sich dabei eine Gerade durch den Ursprung mit
der Steigung Eins ergeben. Bei dieser Waage waren die angezeigten Werte ganz leicht
gegeniiber den Kalibriermassen erhoht. Der Korrekturfaktor fiir die Masse ist dann der
Kehrwert der Geraden und liegt bei 0,99950025. Die Waage war also auch schon vor der
Kalibrierung sehr genau.

9Siehe Seite 57
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3. Bestimmung der Transferfaktoren fiir 137Cs

3.4.2. Nulleffektmessungen

Um sicher zu gehen, dass der Detektor trotz grofer Vorsichtsmafnahmen im Fall die-
ser Arbeit nicht mit *”Cs kontaminiert worden ist, wurden regelmiifiig Messungen des
Nulleffektes durchgefiihrt. Dabei wurde vor dem Messen der ersten Probe eine Nullef-
fektmessung von Zehn Tagen gemacht, bei der keine Auffélligkeiten bei der Energie der
Gammalinie von 37Cs bei 661,66 keV zu erkennen waren. Wihrend des Messbetriebes
wurden monatlich Nulleffektmessungen mit einer Dauer von Fiinf Tagen wiederholt, die
auch keine Kontamination des Detektors zeigten.

3.4.3. Doppelmessungen

Als wichtigster Indikator fiir die Giite der Messungen dieser Arbeit sollte die erneute und
unabhéngige Messung und Auswertung von ausgewihlten Proben durch einen anderen
Mitarbeiter des ZSR sein. Dafiir wurden zwei Bodenproben mit deutlich unterschiedli-
cher spezifischer Aktivitdt und sechs Gemiiseproben mit geringer spezifischer Aktivitat
ausgewdhlt. Die Kontrollmessungen wurden freundlicherweise von Christian Stieghorst
durchgefiihrt, der sich in seiner Diplomarbeit ebenfalls mit dem Nachweis von Radio-
nukliden mittels Gammaspektrometrie beschiftigt. Die Gegeniiberstellung der Daten in

Tabelle 3.9.: Gegeniiberstellung der Ergebnisse von acht ausgewéhlten Proben zusétzlich
gemessen von Christian Stieghorst

Probe | ap(Rother) wu(ap) | ax(Stieghorst) u(ay) |ay —ap|/ap in %
JRO9 B9 | 658,58 12,1 727,72 923.97 10,5
JR0O9 G9 4385,81 265,78 4750,63 433,5 8,3
JRO9 A2 9,10 0,82 10,08 1,14 10,8
JRO9 F2 12,95 0,83 12,44 1,15 3,9
JR0O9 G3 25,15 1,22 24,86 1,13 1,2
JR09 J2 24,20 1,17 24,49 1,96 1,2
JRO9 B2 10,68 0,98 11,78 1,04 10,3
JRO9 E3 33,62 1,53 31,25 1,58 7,0

Tabelle 3.9 zeigt, dass die maximale Abweichung zu den Daten aus dieser Arbeit nur etwa
10 % betragt. Zum Teil stimmen die Werte sogar sehr gut iiberein. In Abbildung 3.7 sind
die Daten noch einmal graphisch gegen einander aufgetragen. Idealerweise sollten alle
Wertepaare auf der eingezeichneten Ursprungsgeraden mit Steigung Eins liegen. Dieses
kann nur bedingt festgestellt werden, aber dennoch stimmen alle Ergebnisse innerhalt
der Unsicherheiten iiberein. Das verwendete Verfahren zur Auswertung der Proben wird
daher als geeignet angesehen.
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Abbildung 3.7.: Kontrollmessungen sechs ausgewahlter Proben durch
Christian Stieghorst aufgetragen gegen die in dieser
Arbeit ermittelten Daten

43



4. Zusammenfassung und
Diskussion

Der aufwindigste Teil dieser Arbeit war die Probenvorbereitung. Das Trocknen und
Behandeln der Proben nach den Messanleitungen des BMU oder AKU hat viel Zeit in
Anspruch genommen, sollte aber dazu dienen, dass die in dieser Arbeit ermittelten spezi-
fischen Aktivitdten vergleichbar und reproduzierbar sind. Ein Problem ergab sich bei der
Veraschung der Fischproben, da die Frischmasse viel stiarker als erwartet reduziert wur-
de. Um die geringe Probenmasse trotzdem in einer gleichbleibenden und kalibrierbaren
Geometrie messen zu kénnen, wurde von der Werkstatt des ZSR, der Rand einer kleinen
Petrischale soweit abgedreht, dass der Deckel beinahe biindig mit dem Boden abschlieft.
Die kleine Petrischale mit verringertem Volumen konnte komplett gefiillt werden.

Fiir samtliche Nahrungsmittelproben wurde eine Messzeit von 24 Stunden gewihlt,
um sicher zu gehen, dass die Nachweisgrenze erreicht wird. Die Ergebnisse der Gamma-
spektrometrie mit Erkennungs- und Nachweisgrenze, Unsicherheit, und 95 % Vertrauens-
bereich kénnen den EXCFEL Arbeitsblattern aus dem Kapitel Datenblatter im Anhang
entnommen werden. Diese bilden die Grundlage fiir die Bestimmung der Transferfakto-
ren. Positiv ist dabei aufgefallen, dass trotz der verhaltnismébkig kurzen Messdauer die
Unsicherheit generell kleiner als 10 % sind. Der Median aller Unsicherheiten liegt so-
gar unter 5 %. Eine Zerfallskorrektur aller Ergebnisse auf ein festes Datum wurde nicht
durchgefiihrt und die spezifischen Aktivitdten beziehen sich somit auf das Messdatum
der Probe, die in Tabelle A.6 auf Seite 50 aufgefiihrt sind.

Im Vergleich zur Literatur sind die in dieser Arbeit bestimmten Transferfaktoren sehr
gering und liegen an der Untergrenze des 95 % Vertrauensbereiches, der von [15] und
[25] angegeben wird. Das heiflt vom Caesium in den Béden der untersuchten Felder geht
nur verhéltnisméfig wenig in die drei Gemiisesorten iiber.

Nun stellt sich die Frage ob die Bevilkerung bei einer Haufung solcher Ergebnisse in
naher Zukunft wieder in die evakuierten Zonen zuriickkehren kann, ohne einer erhoh-
ten Strahlenexposition ausgesetzt zu sein. In [24] wird beschrieben, dass die durch den
Unfall bedingte Strahlenexposition in einigen Gebieten der Zone I und II mittlerweile in-
nerhalb der Schwankungsbreite der natiirlichen Radioaktivitdt liegt. Allerdings erhalten
einige kritische Bevolkerungsgruppen auf Grund ihres Verhaltens immernoch deutlich
erhéhte Dosen. Somit muss zuerst auch fiir solche Gruppen und unter Beriicksichtigung
der Dosisbeitriige durch *°Sr und Pu ausgeschlossen werden koénnen, dass extrem hohe
Expositionen auftreten, bevor Empfehlungen fiir eine Riickkehr in diese Zonen gegeben
werden kénnen. So konnte eine radio-chemische Analyse des vorhandenen Probenmateri-
als zu weiteren Erkenntnissen beziiglich der Belastung der Umgebung von Christinovka
mit Strontium und Plutonium fiihren.

44



4. Zusammenfassung und Diskussion

Fiir diese Arbeit standen verschiedene Pflanzenproben mit dem dazu gehorigen Boden
zur Untersuchung bereit. Interessant fiir eine weitere Diskussion wire, wenn zusétzliche
Informationen iiber die Beschaffenheit des Bodens zur Verfiigung stinden, um abhéngig
davon eventuell Riickschliisse auf die Pflanzenaufnahme von '*’Cs ziehen zu konnen.
Es wére ebenfalls fiir zukiinftige Untersuchungen empfehlenswert, wenn eine grofere
Zahl von Proben zur Verfiigung stehen wiirde, da bei lediglich drei Proben eines Typs
kaum Aussagen iiber mogliche Ausreifser getroffen werden kénnen und die statistische
Aussagekraft sehr gering ist. So konnten in dieser Arbeit teilweise lediglich Vermutungen
angestellt werden. Ein Problem, das allerdings bei einer gréfteren Probenzahl beriicksich-
tigt werden muss, ist die begrenzte Messkapazitit am ZSR und der lingere Zeitraum,
der fiir die Vorbereitung der Proben notwendig ist. Als weiterer Verbessungspunkt wire
eine vollstdndige Dokumentation der Proben auch schon in der Ukraine vorteilhaft, um
detailierte Aussagen {iber die erhaltenen Ergebnisse treffen zu kénnen. Von Interesse
wire beispielsweise aus welcher Tiefe die Bodenproben genommen wurden und ob die-
se iiber das ganze Feld verteilt als Mischprobe genommen wurden oder nur von einem
Punkt des Feldes stammen. Wenn in der Ukraine sinnvollerweise die Proben schon vor-
behandelt werden, um die Masse und das Volumen fiir den Transport nach Deutschland
zu verringern, sollte auf eine vollstindige Dokumentation dieses Prozesses Wert gelegt
werden und zum Beispiel ein normiertes oder zumindest festgelegtes Verfahren, wie in
den Messanleitung vom BMU beschrieben, verwendet werden.
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A. Anhang

Tabelle A.1.: Annahmen der freigesetzten Radionuklide wéhrend des Unfalls in Tscher-
nobyl nach [31]

Radionuklid | Freigesetzte Aktivitit (PBq)
Edelgase
133X e | 6500
leichtfliichtige Elemente
132 1150
1317 ca. 1760
134Cs ca. H4
137Cs ca. 85
mittelfliichtige Elemente
89Sr ca. 115
08y ca. 10
13Ru >168
106Ru >73
14034, 240
schwerfliichtige Elemente
BYy 196
Mo >168
H1Ce 196
144Ce ca. 116
2INp 945
2Py 0,035
9Py 0,03
20py 0,042
24lpy ca. 6
242Cm ca. 0,9

Tabelle A.2.: Liste der untersuchten Bodenproben

Probenname Kennzeichen
Probe 1. Boden, auf dem Kartoffeln angebaut wurden JR0O9 A9
Probe 1. Boden, auf dem Rote Bete angebaut wurden JRO9 B9
Probe 1. Boden, auf dem Karotten angebaut wurden JR09 C9
Probe 2. Boden, auf dem Kartoffeln angebaut wurden JRO9 D9
Probe 2. Boden, auf dem Rote Bete angebaut wurden JRO9 E9
Probe 2. Boden, auf dem Karotten angebaut wurden JRO9 F9
Probe 3. Boden, auf dem Kartoffeln angebaut wurden JR09 G9
Probe 3. Boden, auf dem Rote Bete angebaut wurden JRO9 H9
Probe 3. Boden, auf dem Karotten angebaut wurden JR0O9 J9
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Tabelle A.3.: Liste der untersuchten Gemiiseproben

Lfd. Nr. Probenname Kennzeichen
1 Probe 1. Kartoffeln ungeschélt JR09 A1
2 Probe 1. Kartoffeln geschélt JR09 A2
3 Probe 1. Kartoffelschalen JR09 A3
4 Probe 1. Rote Bete ungeschilt JRO9 B1
5 Probe 1. Rote Bete geschélt JRO9 B2
6 Probe 1. Rote Bete, Schalen JR09 B3
7 Probe 1. Karotten ungeschilt JR0O9 C1
8 Probe 1. Karotten geschilt JR09 C2
9 Probe 1. Karottenschalen JR09 C3
10 Probe 2. Kartoffeln ungeschélt JR09 D1
11 Probe 2. Kartoffeln geschélt JRO9 D2
12 Probe 2. Kartoffelschalen JR09 D3
13 Probe 2. Rote Bete ungeschélt JRO9 E1
14 Probe 2. Rote Bete geschélt JRO9 E2
15 Probe 2. Rote Bete, Schalen JRO9 E3
16 Probe 2. Karotten ungeschilt JRO9 F1
17 Probe 2. Karotten geschélt JRO9 F2
18 Probe 2. Karottenschalen JRO9 F3
19 Probe 3. Kartoffeln ungeschélt JR0O9 G1
20 Probe 3. Kartoffeln geschélt JRO9 G2
21 Probe 3. Kartoffelschalen JRO9 G3
22 Probe 3. Rote Bete ungeschélt JRO9 H1
23 Probe 3. Rote Bete geschélt JR0O9 H2
24 Probe 3. Rote Bete, Schalen JR09 H3
25 Probe 3. Karotten ungeschilt JRO9 J1
26 Probe 3. Karotten geschélt JRO9 J2
27 Probe 3. Karottenschalen JR0O9 J3
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Tabelle A.4.: Liste der untersuchten Flussproben

Probenname Frischge- Trockenge- Kennzeichen
wicht in g wicht in g

Flusssand JR0O9 K1
Flussalgen 959 68 JRO9 K2
Fische aus dem Fluss Usch

neben Christinovka: JRO9 K3
Karausche

Barsch

Hecht

Wels

Karpfen

Tabelle A.5.: Liste der untersuchten Tierknochenproben

Probenname Kennzeichen
Schweineknochen (3 Proben) JR0O9 L1
Wildschweinknochen (1 Probe) JRO9 L2
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Tabelle A.6.: Messdatum aller Proben

Beschreibung Kennzeichen Messdatum

JR09 A9 15.06.2009

JR09 B9 24.06.2009

JR0O9 C9 25.06.2009

JR09 D9 26.06.2009

Boden JR0O9 E9 27.06.2009
JR0O9 F9 29.06.2009

JR09 G9 30.06.2009

JR09 H9 01.07.2009

JRO9 J9 03.07.2009

JR0O9 A1 13.07.2009

JR09 A2 15.07.2009

JR0O9 A3 16.07.2009

JR0O9 D1 17.07.2009

Kartoffeln JR09 D2 20.07.2009
JR0O9 D3 23.07.2009

JR0O9 G1 24.07.2009

JR09 G2 27.07.2009

JR09 G3 28.07.2009

JR0O9 C1 05.08.2009

JR0O9 C2 07.08.2009

JR09 C3 08.08.2009

JRO9 F1 30.07.2009

Karotten JRO9 F2 31.07.2009
JRO9 F3 04.08.2009

JR0O9 J1 11.08.2009

JR09 J2 12.08.2009

JR09 J3 17.08.2009

JR09 B1 27.08.2009

JR0O9 B2 31.08.2009

JR09 B3 02.09.2009

JR0O9 E1 04.09.2009

Rote Bete JRO9 E2 07.09.2009
JR0O9 E3 08.09.2009

JR09 H1 09.09.2009

JR0O9 H2 11.09.2009

JR09 H3 12.09.2009

Flusssand JR09 K1 14.09.2009
Flussalgen JR09 K2 15.09.2009
Fischfilet JR0O9 K3 16.09.2009
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Tabelle A.7.: Massen der untersuchten Bodenproben

Kenn- | TM-ua® TM-zsr’ | Wassergehalt | Skelett Skelett | TM
zeichen ing ing in % ing in % ing
JR09 A9 195,6 1941 0,8 3,7 1,9 190,4
JRO9 B9 | 2026 201,1 0,7 6,6 33 | 1945
JR0O9 C9 208,3 206,5 0,9 7,3 3,9 199,2
JR09 D9 206,0 204,1 0,9 6,9 3,4 197,2
JROOE9 | 2107 2092 0,7 10,1 48 | 1991
JRO9F9 | 2232 2912 0.9 45 20 | 2167
JRO9 G9 207,8 206,6 0,6 1,4 0,7 205,2
JRO9HY | 1973 194,2 1,6 11 0,6 | 1931
JRO9 J9 | 2051 202,4 13 2.9 14 | 1995
Mittelwert | 206,29 204,38 0,930 4,94 2,40 199,43
o 8,08 8,21 0,316 3,00 1,44 7,707

Nach dem Auftauen gemessene Masse des Inhalts der PE-Beutel aus der Ukraine
®Nach dem Trocknen im ZSR gemessene Masse inkl. des Skelettanteils
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Tabelle A.8.: Massen der untersuchten Gemiiseproben

Lfd. Kenn- | FM TM-ua® TM-zsr® | TM TM/TM-ua
Nr. zeichen |in g ing in g ing in %
1 JR09 A1 | 500 86 83,1 72,2 83,95
2 JR09 A2 | 500 83 92,4 82,9 99,88
3 JR0O9 A3 | 500 109 106,5 93,9 86,15
4 JRO9 B1 | 500 62 62,7 49,8 80,32
5 JRO9 B2 | 500 61 28,4 46,1 75,07
6 JRO9B3| 500 62 62,7 | 52,4 84,52
7 JR09 C1 | 500 63 62,9 51,6 81,90
8 JR0O9 C2 | 500 o8 57,2 48,2 83,10
9 JR09 C3 | 500 42 41,2 35,0 83,33
10 JR09 D1 | 500 115 112,7 101,7 88,43
11 JR09 D2 | 500 113 110,7 99,6 88,14
12 JR09 D3 | 500 112 109,4 98,4 87,86
13 JRO9 E1 | 500 o6 95,9 43,6 77,86
14 JRO9 E2 | 500 63 60,6 48,7 77,30
15 JRO9 E3 | 500 66 66,2 95,2 83,64
16 JRO9 F1 | 500 65 64,7 53,2 81,85
17 JRO9 F2 | 500 o6 95,9 45,0 80,36
18  JRO09 F3 | 500 o8 28,0 48.8 84,14
19  JR0O9 G1 | 500 102 98,2 84,7 83,04
20 JRO9 G2 | 500 109 106,6 95,2 87,34
21 JRO0O9 G3 | 500 104 102,1 94,6 90,96
22 JRO9 H1 | 500 74 75,4 66,6 90,00
23 JR0O9 H2 | 500 75 75,3 64,2 85,60
24 JRO0O9 H3 | 500 82 84,1 73,3 89,39
25 JR09 J1 | 500 62 61,6 51,0 82,26
26  JR09 J2 | 500 65 64,4 53,0 81,54
97 JRO9J3 | 500 62 61,7 | 51,1 82,42

@Ukrainische Angabe
®Nach dem Auftauen gemessene Masse des Inhalts der PE-Beutel aus der Ukraine
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Tabelle A.9.: Nachweiswahrscheinlichkeiten fiir Boden- und Gemiiseproben

Bdden Gemiise

Kennzeichen Efficiency | Kennzeichen Efficiency

JR0O9 Al 0,02745

JR09 A9 0,02020 JR0O9 A2 0,02748

JR0O9 A3 0,02752

JR0O9 B1 0,02764

JR09 B9 0,02010 JR09 B2 0,02762

JR09 B3 0,02777

JR0O9 C1 0,02751

JR0O9 C9 0,02007 JR0O9 C2 0,02732

JR09 C3 0,02760

JR09 D1 0,02715

JR0O9 D9 0,02001 JR09 D2 0,02742

JR0O9 D3 0,02736

JRO9 E1 0,02758

JR0O9 E9 0,02002 JR09 E2 0,02761

JRO9 E3 0,02763

JRO9 F1 0,02741

JR0O9 F9 0,02008 JR0O9 F2 0,02749

JRO9 F3 0,02758

JR09 G1 0,02742

JR09 G9 0,02020 JR09 G2 0,02720

JR09 G3 0,02725

JR0O9 H1 0,02761

JR09 H9 0,02024 JR09 H2 0,02738

JR0O9 H3 0,02743

JRO9 J1 0,02757

JR0O9 J9 0,02027 JR0O9 J2 0,02755

JR09 J3 0,02756

Mittelwert 0,02013 Mittelwert 0,02749

o 0,00010 o 0,00015

0,48 % 0,53 %
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Tabelle A.10.: Transferfaktoren fiir die Aufnahme von *7Cs durch Kartoffeln aus dem

Boden
Lfd. Nr. Kennzeichen Beschreibung | TF u(TF) u(TF) in %
1 JR0O9 A1 ungeschéilt 0,00243 0,00017 7,16
10 JRO9 D1 ungeschalt 0,00487 0,00033 6,78
19 JR0O9 G1 ungeschélt 0,00216 0,00015 6,78
2 JR0O9 A2 geschalt 0,00207 0,00019 9,08
11 JR0O9 D2 geschalt 0,00302 0,00028 9,29
20 JR0O9 G2 geschalt 0,00053 0,00005 9,29
3 JRO9 A3 Schalen 0,00666 0,00038 5,78
12 JR0O9 D3 Schalen 0,00558 0,00029 5,12
21 JR0O9 G3 Schalen 0,00108 0,00008 7,77

Tabelle A.11.: Transferfaktoren fiir die Aufnahme von '*7Cs durch Karotten aus dem

Boden
Lfd. Nr. Kennzeichen Beschreibung | TF u(TF) u(TF) in %
7 JR09 C1 ungeschélt 0,00683 0,00036 9,22
16 JRO9 1 ungeschalt 0,00265 0,00017 6,26
25 JR0O9 J1 ungeschéilt 0,00125 0,00007 9,01
8 JR0O9 C2 geschalt 0,00583 0,00023 3,91
17 JRO9 F2 geschalt 0,00113 0,00008 7,24
26 JRO9 J2 geschalt 0,00055 0,00004 6,39
9 JR0O9 C3 Schalen 0,00243 0,00017 6,86
18 JRO9 F3 Schalen 0,00403 0,00022 2,56
27 JR09 J3 Schalen 0,00102  0,00006 5,76

Tabelle A.12.: Transferfaktoren fiir die Aufnahme von *7Cs durch Rote Bete aus dem

Boden
Lfd. Nr. Kennzeichen Beschreibung | TF u(TF) u(TF) in %
4 JRO9 B1 ungeschalt 0,00208 0,00021 9,91
13 JRO9 E1 ungeschalt 0,00124 0,00009 7,66
22 JR09 H1 ungeschalt 0,00066 0,00005 8,02
d JR09 B2 geschalt 0,00149 0,00014 9,36
14 JRO9 E2 geschalt 0,00078 0,00007 8,67
23 JRO9 H2 geschalt 0,00036 0,00004 11,88
6 JR0O9 B3 Schalen 0,00594 0,00031 5,14
15 JRO9 E3 Schalen 0,00292 0,00017 2,93
24 JRO9 H3 Schalen 0,00134 0,00010 7,75
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GE Healthcare Limited
The Grove Centre

UKAS

CALIBRATION

ISSUED GE Healthcare Limited ISSUED QSA Global GmbH
BY: Radiation & Radioactivity FOR: Gieselweg 1
Calibration Laboratory 38110 Braunschweig
The Grove Centre Germany
White Lion Road
Amersham
Buckinghamshire
HP7 9LL
Description Productcode:  QCY48 Solution number: R8/21/13

This mixed radionuclide gamma-ray reference standard consists of a solution in 4M HCl of the ten radionuclides
listed below.

Measurement Reference time: 1200 GMT on 1 September 2008
and accuracy
Mass of solution: 5.3709 grams

Gamma-ray 'Gumma-roys Combined | Combined

rodonucide | ey | persecond | Typed | Typet | ninl | Sortdote | fishdote
Americium-241 59.54 1131 +01% +08% +15% 07/05/2002 | 08/05/2002
Cadmium-109 88.03 648 +01% +29% +57% 07/04/2008 | 11/04/2008
Cobalt-57 1221 585 +01% +0.7 % +14% 27/02/2008 | 27/02/2008
Cerium-139 1659 715 +01% +0.7% +14% 29/01/2008 | 29/01/2008
Mercury-203 279.2 1954 +01% +0.7% +13% 14/03/2008 | 14/03/2008
Tin-113 3917 2182 +02% +20% +40% 14/03/2008 | 14/03/2008
Strontium-85 5140 4110 +02% +07% +14% 22/01/2008 | 24/01/2008
Caesium-137 661.6 2457 +02% +08% +16% 09/02/2006 | 10/02/2006
Yttrium-88 898.0 6329 +01% +07% £15% 23/11/2007 | 27/11/2007
Cobalt-60 1173 3389 +01% +089% +15% 16/04/2008 | 16/04/2008
Cobalt-60 1333 3394 +=01% +08% £15% 16/04/2008 | 16/04/2008
Yttrium-88 1836 6694 +01% +*07% +14% 23/11/2007 | 27/11/2007

The calibration date is provided for added information only, and must net be confused with the reference date. It is
the reference date that must be used in alf calculations relating to the values of activity.

Approved

| N Date of H C,h | Z003 GE Healthcare
Signatory / /_7 4'2 - issue # {éf "*“/

8 D D Singleton Page 1 of 2 pages

This certificate is issued in accordance with the loboratory accreditation requirements of the United Kingdom
Accreditation Service. It provides traceability of measurement to recognised national standards, and to units of
measurement realised at the National Physical Laboratory or other recognised national standards laboratories. This
certificate may not be reproduced other than in full, except with the prior written approval of the issuing laboratory.
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Abkilirzungsverzeichnis

AKU
AM
Ba
BMU

Arbeitskreis Umweltsicherheit des Fachverbandes fiir Strahlenschutz
Aschemasse

Chemisches Element: Barium
Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit
Chemisches Element: Kohlenstoff
Chemisches Element: Cerium
Chemisches Element: Curium
Chemisches Element: Caesium

Double Escape Peak

Elektron

Positron

Elektronenvolt

Full Energy Peak

Frischmasse

Chemisches Element: Iod

International Union of Radioecologists
Chemisches Element: Kalium
Chemisches Element: Krypton
Chemisches Element: Molybdén
Chemisches Element: Stickstoff
Chemisches Element: Neptunium
National Radiological Protection Board
Chemisches Element: Sauerstoff
Chemisches Element: Blei

Polyethylen

Chemisches Element: Plutonium
Chemisches Element: Ruthenium

Empirische Standardabweichung
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Abkiirzungsverzeichnis

SEP Single Escape Peak

SI Internationales Einheitensystem (frz: Systéme international d’unités)
Sr Chemisches Element: Strontium
SSK Strahlenschutzkommission

Te Chemisches Element: Tellur

TF Transferfaktor

™ Trockenmasse

U Chemisches Element: Uran

ua Ukraine

Ve Elektron-Neutrino

U, Elektron-Antineutrino

Xe Chemisches Element: Xenon

VAN Chemisches Element: Zirconium

7ZSR Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiodkologie
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