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Einleitung

Nach dem Unfall im japanischen Kernkraftwerk Fukushima Dai-ichi im Mairz 2011
wurde das Thema Radioaktivitdt und Strahlenschutz auch in Deutschland sehr in-
tensiv diskutiert. Die energiepolitische Ausrichtung der Bundesregierung unter der
Fiihrung von Bundeskanzlerin Angela Merkel d@nderte sich drastisch: Auf die noch im
Herbst 2010 beschlossene Laufzeitverlangerung deutscher Kernkraftwerke folgte im
Juni 2011 der Beschluss zum vollstindigen Atomausstieg bis zum Jahr 2022 [tag11b]].

Das Wort ,Radioaktivitdt” assoziiert bei vielen Menschen die Vorstellung von nuklea-
ren Unfdllen und Krebserkrankungen. Dass ionisierende Strahlung ab bestimmten Do-
sen gesundheitsschéddliche bis zu todliche Folgen hat, steht aufSer Frage. Doch wie hoch
die Dosiswerte fiir erhthte gesundheitliche Schdden sind und wie hoch im Vergleich
dazu die Strahlenexposition durch natiirliche und kiinstliche Radionuklide in der Um-
welt ist, ist hingegen einem grofien Anteil der Bevolkerung kaum bekannt.

In der vorliegenden Arbeit werden zum einen Umweltproben aus verschiedenen Re-
gionen in Deutschland gammaspektrometrisch untersucht, zum anderen werden Bo-
denproben und Nahrungsmittelmessungen aus der vom Fallout betroffenen Region in
Japan (Prafektur Fukushima) analysiert und bewertet.

Diese Arbeit ist in fiinf Abschnitte gegliedert:

Kapitel[T|befasst sich mit den Grundlagen der Umweltradioaktivitit. Zunichst werden
die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten natiirlichen und kiinstlichen Radionuklide
in der Umwelt vorgestellt und die Dosengrofien zur Beurteilung der Strahlenexpositi-
on eingefiihrt. Im Anschluss folgt eine mathematische Beschreibung des Zerfalls und
des Wachstums in Zerfallsreihen sowie eine Darstellung des radioaktiven Gleichge-
wichts.

Kapitel P|enthilt die Grundlagen der Gammaspektrometrie mittels Germaniumdetek-
toren. Es wird zunéchst auf die Wechselwirkung zwischen Gammastrahlung und Ma-
terie eingegangen und der Aufbau und die Kalibrierung des Halbleiterdetektors erldu-
tert. Zudem folgt eine Beschreibung zur Bestimmung der spezifischen Aktivitit aus
den gemessenen Spektren und die Einfithrung der charakteristischen Grenzen.

In Kapitel 3|werden die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Untersuchungen der
Umweltproben aus Deutschland vorgestellt. Hierzu gehdren Bodenproben, Luftanaly-
sen mit einem Partikelsammler, Salzlauge aus einer Tiefenbohrung und Immobilisat
aus einer Wasserbehandlungsanlage in einer ehemaligen Uranbergbauregion (Erzge-
birge). Die Ergebnisse werden jeweils eingehend diskutiert und verglichen.



Einleitung

In Kapitel 4| wird zundchst kurz auf den Unfallablauf im Atomkraftwerk Dai-ichi in
Fukushima eingegangen. Es folgt eine gammaspektrometrische Untersuchung zweier
Bodenproben aus Minami-soma City (Prafektur Fukushima), ungefahr 30 km nérd-
lich vom Unfallort. Auflerdem folgt eine Auswertung von Nahrungsmittelmessungen

aus Fukushima, welche vom japanischen Gesundheitsministerium , Ministry of He-
alth, Labour and Welfare (MHLW)” veroffentlicht wurden [MHL12a].

Abschliefiend erfolgt in Kapitel 5|eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit.
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KAPITEL 1

Umweltradioaktivitait

1.1. Naturliche und kunstliche Radionuklide

Bei Radionukliden handelt es sich um instabile Atomkerne, die unter Aussendung von
ionisierender Strahlung zerfallen. Sie sind zum einen ein natiirlicher Bestandteil der
Umwelt, zum anderen existieren auch Radionuklide anthropogenen Ursprungs, die
durch Kernwaffentest und Reaktorunfille vom Menschen in die Umwelt freigesetzt
wurden. Die Wissenschaft der Radiookologie befasst sich mit der Ausbreitung und dem
Verhalten von Radionukliden in der Umwelt. Im Folgenden werden die im Rahmen
dieser Arbeit untersuchten Radionuklide vorgestellt.

1.1.1. Einteilung der natiurlichen Radionuklide

Natiirliche radioaktive Stoffe lassen sich gemafs ihrer Bildung in drei Gruppen einord-
nen: primordial, radiogen und kosmogen.

Die primordialen Radionuklide waren bereits bei der Entstehung der Erde vor ungefdhr
4,6 Milliarden Jahren vorhanden. Sie wurden bei Supernova-Explosionen von Sternen
gebildet und zeichnen sich durch ihre besonders langen Halbwertszeiten aus, durch
die sie auch heute noch in der Natur existieren. Zu den Primordialen gehdren zum
einen die Radionuklide mit Zerfallsreihen wie 28U, 2°U und 2%2Th mit Halbwerts-
zeiten von 4,5, 0,7 und 14 Milliarden Jahren sowie zum anderen Radionuklide ohne
Zerfallsreihen wie 'K mit einer Halbwertszeit von 1,28 Milliarden Jahren [SV04].

Zu den radiogenen Nukliden gehoren die Radionuklide, die beim Zerfall von instabilen
Atomen gebildet werden, wie zum Beispiel die Nuklide innerhalb der Zerfallsreihen.
Die Halbwertszeiten dieser Nuklide variieren zwischen Bruchteilen von Sekunden bis
hin zu mehreren zehntausend Jahren. Die relativ schweren Kerne zerfallen hauptsach-
lich unter a- oder f~-Emission. Als Nebeneffekt tritt bei vielen Zerféllen charakteristi-
sche Gammastrahlung mit diskreten Energien auf.

In Abbildung|I.|sind die drei natiirlichen Zerfallsreihen mit den primordialen Mutter-

11



1. Umweltradioaktivitit

nukliden und den radiogenen Folgenukliden dargestellt. Die Mutternuklide der drei
natiirlichen Zerfallsreihen 28U, 2°U und ?**Th sind die Ausgangspunkte fiir eine Ket-
te von Zerfallen. Jedes Mutternuklid zerfillt zu einem Tochternuklid, das fiir sich auch
instabil ist und weiter zerféllt. Die Zerfallskette lduft so lange weiter bis am Ende der
Kette ein stabiler Atomkern entsteht. In der 233U-Reihe ist der stabile Endkern 2°°Pb,
in der 2°U-Reihe 2%“Pb und in der 232Th-Reihe 2°8Pb.

Das nattirliche Aktivitatsverhéltnis der Uran-Isotope betragt [DIN0Z]:

=21,7. (1.1)

Die dritte Gruppe der natiirlichen radioaktiven Nuklide bilden die kosmogenen Radio-
nuklide. Diese werden kontinuierlich durch die Wechselwirkung zwischen der hoch-
energetischen kosmischen Strahlung und der Atmosphére gebildet. Sie besitzen im
Vergleich zu den primordialen Radionukliden kurze Halbwertszeiten 7. Zur Gruppe
der kosmogenen Radionuklide gehoren unter anderem “Be (7: 53,12 d), Tritium *H (t:
12,32 a) und *C (7: 5730 a).

Neben den hier aufgefiihrten Nukliden existieren noch eine hohe Anzahl weiterer na-
tiirlicher Radionuklide, die jedoch ohne grofie radiologische Bedeutung sind.

1.1.2. Natlrliche Radionuklide ohne Zerfallsreihe
Kalium (*°K)

Kalium ist ein Alkalimetall, das in der Erdkruste mit einem Anteil von etwa 2,4 Mas-
senprozent vorkommt. Die natiirliche Isotopenzusammensetzung besteht aus den
zwei stabilen Isotopen 3K (93,2581 %) und 4K (6,7302 %) sowie aus dem instabilen
40K, das zu 0,0117 % im natiirlichen Kalium vorkommt. 40K gehort zu den primordia-
len Radionukliden und besitzt eine Halbwertszeit von 1,28 - 10° Jahren [HW95].

In Abbildung ist das Zerfallsschema vom 'K dargestellt. “°K zerfillt mit einer
Wahrscheinlichkeit von 89,33 % unter Emission eines f~-Teilchens zu *°Ca. Es kann
jedoch auch durch Elektroneneinfang in einen angeregten 4™Ar-Kern {ibergehen.
Durch Emission eines charakteristischen Gammaquants der Energie 1460,81 keV ent-
steht “°Ar im Grundzustand. Das Gammaquant hat eine Emissionswahrscheinlichkeit

von 10,67 % [Bun06].
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1.1. Natiirliche und kiinstliche Radionuklide
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Abbildung 1.1.: Die drei natiirlichen Zerfallsreihen: Uran-Radium-Reihe (3*3U), Uran-
Actinium-Reihe (?*°U) und Thorium-Reihe (?*°Th). Weitere Verzwei-
gungen mit geringen Emissionswahrscheinlichkeiten wurden der
Ubersichtlichkeit halber weggelassen (aus [Bun99], bearbeitet).
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1. Umweltradioaktivitit
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Abbildung 1.2.: Zerfallsschema vom “’K. (EC: Elektroneneinfang)

Beryllium (“Be)

Die Beryllium-Isotope “Be und '°Be gehoren zu den kosmogenen Radionukliden. “Be
besitzt eine relativ kurze Halbwertzeit von 53,12 Tagen; 10Be hat eine Halbwertszeit
von 1,6 -10° Jahren. Da 10Be ein reiner p~-Strahler ist, wird es im Rahmen dieser gam-
maspektrometrisch ausgelegten Arbeit nicht weiter betrachtet.

Das “Be entsteht iiberwiegend in der Stratosphire bei der Wechselwirkung zwischen
kosmischer Strahlung und Sauerstoff- oder Stickstoffatomen der Atmosphaére (Spalla-
tion). Es wird kontinuierlich nachproduziert und ist daher auch trotz seiner vergleichs-
weise kurzen Halbwertszeit nachweisbar. Beim Luftaustausch zwischen Stratosphére
und Troposhire gelangt das “Be von den hochliegenden Atmosphérenschichten in die
bodennahen Luftschichten [Glo03].

Es zerfillt unter Elektroneneinfang mit einer Wahrscheinlichkeit von 89,7 % zu 7Li im
Grundzustand. Es kann jedoch auf diese Weise auch in angeregtes "™Li iibergehen,
das dann unter Emission eines charakteristischen Gammaquants mit der Energie von
477,61 keV in seinen Grundzustand fillt. Das Gammaquant hat daher eine Emissions-
wahrscheinlichkeit von 10,3 % [Bun0Q6].

1.1.3. Kinstliche Radionuklide

Zu den kiinstlichen radioaktiven Nukliden gehoren jene, die durch den Menschen
erzeugt werden und normalerweise nicht in der Natur vorhanden sind. Sie sind zum
Beispiel als Brennstoff in Kernwaffen vorhanden wie 2?Pu oder entstehen als Spalt-
produkte in Kernreaktoren wie '¥’Cs. Es ist auch moglich, dass durch Neutronen-
bestrahlung ein stabiler Atomkern in einen instabilen {ibergeht, der dann wiederum
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1.1. Natiirliche und kiinstliche Radionuklide

unter Teilchenemission zerfallt. Ein Beispiel hierfiir ist der Neutroneneinfang vom
stabilen Kern >?Co:

0 +n — 0Co £ 60mNj; L, 60N
Vom Element Technetium mit der Kernladungszahl Z = 43 sind zum Beispiel alle Iso-
tope kiinstlich erzeugt und radioaktiv.
Auch in der Nuklearmedizin finden viele synthetisch hergestellte Radionuklide Ver-
wendung, wie zum Beispiel das Indium-Isotop ''In, das als Tracer zur Markierung
von Substanzen und deren Verfolgung im Korper eingesetzt wird.

Dass einige dieser kiinstlich erzeugten Radionuklide heutzutage in Umweltproben in
Deutschland nachweisbar sind, resultiert hauptsidchlich aus den oberirdischen Kern-
waffenversuchen der 60er und 70er Jahre und dem Reaktorunfall von Tschernobyl im
Jahr 1986. Hierbei wurde unter anderem das Radionuklid 13Cs freigesetzt, das auf-
grund seiner langen Halbwertszeit von 30 Jahren auch heute noch vorhanden und
nachweisbar ist und zudem auch die Region um den Unfallort langfristig kontami-
niert. Ndhere Informationen zu Tschernobyl und der Kontamination der nordlichen
Ukraine sind zum Beispiel in der Dissertation von W. Botsch [Bot00] zu finden. Eine
Liste der Kernwaffenversuche ist im Jahresbericht 2009 zur Umuweltradioaktivitit und
Strahlenbelastung [Bun10] dargestellt.

Caesium ¥’Cs

Das '3Cs entsteht als Spaltprodukt des Uran-Isotops ?>°U. Es ist von besonderer ra-
diotkologischer Bedeutung, da die Umgebung bei seiner Freisetzung in die Umwelt
(zum Beispiel nach einem Reaktorunfall) aufgrund der relativ hohen Halbwertszeit (7:
30,17 a) langfristig tiber mehrere Jahrzehnte kontaminiert — und zum Teil unbewohn-
bar — ist. Da 1%’Cs ohne grofien Aufwand gammaspektrometrisch messbar ist, kann
durch dieses Nuklid eine schnelle Dosisratenabschdtzung erfolgen.

Desweiteren ist 137Cs dafiir bekannt, dass es sich in Pflanzen und Pilzen anreichern
kann, da es ein dhnliches chemisches Verhalten wie Kalium aufweist. Ein Beispiel hier-
fiir ist der sehr hohe %Cs-Gehalt in Pilzen aus der nordlichen Ukraine [Bot00].

In Abbildung ist das Zerfallsschema vom '¥Cs dargestellt. Es zerfillt unter -
Emission zu %Ba. In 94 % der Fille entsteht ein angeregter 1% ™Ba-Kern, der mit ei-
ner Halbwertszeit von 2,55 Minuten unter Emission eines charakteristischen Gam-
maquants mit der Energie von 661,66 keV in den Grundzustand tibergeht. Die Emissi-
onswahrscheinlichkeit dieses Gammaquants betrédgt 85,1 %.
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1. Umweltradioaktivitit

'5:Cs

(30,17 Jahre)

137 *

ssBa

(2,55 Minuten)

I
I
1Y
(661,66 keV)
|(85,1%)

137
ssBa

(stabil)

|
|
v

Abbildung 1.3.: Zerfallsschema vom 137Cs

Caesium 3%Cs

Das Caesium-Isotop !34Cs entsteht nicht direkt als Spaltprodukt im Reaktor, da dieser
Zerfallsweg durch das stabile Xenon-Isotop 134X e blockiert wird, sondern durch Neu-
tronenaktivierung des stabilen Spaltprodukts 1**Cs. Mit einer Halbwertszeit von 2,06
Jahren ist das '3*Cs besonders in den ersten Monaten nach einem Reaktorunfall von
grofler Bedeutung.

Die wichtigsten Gammaenergien vom *Cs liegen bei 604,72keV (p, = 97,6 %) und
795,86 keV (85,4 %).

Silber 11'MAg

Das Silber-Isotop '™ Ag ist ein weiteres kiinstliches Nuklid, das durch Neutronen-
aktivierung vom stabilen '® Ag in Kernreaktoren anfillt. Dieses Silber ist zum einen
Bestandteil in Steuerstdben, zum anderen in der Beschichtung von Dichtungen vor-
handen [RBBO03]. Es konnte in Umweltproben aus Fukushima detektiert werden (siehe
Abschnitt [#.2). Die Halbwertszeit betrdgt 249,8 Tage. Die wichtigsten Gammaenergien
von 1'mAg liegen bei 657,76 keV (p, = 95,3 %) und 884,69 keV (73,2 %) [Bun0é].
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1.2. Dosisgrofsen

1.2. DosisgroBBen

Hochenergetische Teilchen- oder elektromagnetische Strahlung wird auch als ionisie-
rende Strahlung bezeichnet aufgrund der Eigenschaft, Elektronen aus Atomen und
Molekiilen herauszuschlagen und die Materie damit zu ionisieren. In gréfieren Men-
gen kann diese Strahlung eine Gesundheitgefdhrdung fiir den Menschen darstellen, da
sie die Zellen und die Zellinformation zerstoren beziehungsweise verdndern kann. Der
Strahlenschutz befasst sich daher mit dem Umgang von ionisierender Strahlung und
dem Erstellen von Grenz- und Richtwerten. Hierfiir wurden Dosisgrofien eingefiihrt,
die im Folgenden kurz erldutert werden.

Energiedosis

Die Energiedosis D beschreibt die Energie, die von ionisierender Strahlung auf eine
Masse iibertragen wird. Thre Einheit ist das Gray (1Gy = 1] kg™").

Aquivalentdosis

Die Aquivalentdosis Hr ist ein Ma8 fiir die biologische Wirkung von ionisierender
Strahlung im Korpergewebe T. Sie entspricht der Energiedosis Dt g multipliziert mit
einem Strahlungswichtungsfaktor wg, der abhdngig von der Strahlungsart R ist, und
wird in der Einheit Sievert (Sv) angegeben:

HT = WR - DT,R (1.2)

Alphateilchen haben aufgrund ihrer Grofie, Ladung und Energie eine hohere Ioni-
sierungsdichte und damit bei gleicher Energiedosis eine viel starkere Wirkung auf
Korpergewebe als zum Beispiel Gammastrahlung. Aus diesem Grund wird Alpha-
strahlung fiir die Aquivalentdosis ein hoherer Strahlungswichtungsfaktor zugeordnet,
wg = 20Sv Gy 1. Fiir Gamma- und Betastrahlung gilt wg = 1Sv Gy~ [Str12].

Effektive Dosis

Die effektive Dosis E ist ein Maf3 fiir eine Ganzkorperdosis. Zu ihrer Berechnung wer-
den die Organdosen Ht von 13 relevanten Organen mit ihren jeweiligen Gewebe-
Wichtungsfaktoren wr multipliziert. Die Summe aller gewichteten Organdosen ergibt
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1. Umweltradioaktivitit

die effektive Dosis:

n
E= Z wr - Hr (1.3)
T=1

Die Gewebe-Wichtungsfaktoren wr beriicksichtigen das stochastische Strahlenrisi-
ko der einzelnen Organe. Sie sind zum Beispiel in der Strahlenschutzverordnung
(StrlSchV) aufgelistet ([Str12], Anlage VI Teil C).

1.3. Radioaktivitat in der Umwelt

Der Zerfall von instabilen Atomkernen und die dadurch bedingte Freisetzung von io-
nisierender Strahlung sind natiirliche Prozesse. Man unterscheidet zwischen kosmi-
scher (extraterrestrischer) und terrestrischer Strahlung. Zudem existiert heutzutage ei-
ne zusdtzliche Strahlenexposition aufgrund von zivilisatorischen Einfliissen [Sie96].
Hierzu gehort vor allem die in der Medizin eingesetzte ionisierende Strahlung (Ront-
gen, CT, ...) sowie die Freisetzung von kiinstlichen Radionukliden durch Kernwaffen-
tests (Bikini-Atoll, Nevada Test Site, ...) und Unfille (Tschernobyl, Fukushima, ...).

In Tabelle [1.1|ist die mittlere effektive Dosis in Deutschland im Jahr 2009 dargestellt
[Bunl0]. Hierbei wird zwischen natiirlicher und zivilisatorischer Strahlenexposition un-
terschieden.

Fiir die natiirliche Strahlenexpostition wird eine mittlere effektive Dosis von 2,1 mSv
pro Jahr abgeschatzt. Der grofite Anteil hiervon (52 %) entsteht durch die Inhalation
von Radonfolgeprodukten.

Die mittlere effektive Dosis der zivilisatorischen Strahlenexposition betragt 1,8 mSv pro
Jahr. Diese setzt sich nahezu vollstindig aus der Verwendung von radioaktiven Stoffen
und ionisierender Strahlung in der Medizin zusammen. Weitere anthropogene Strah-
lenexposition durch zum Beispiel den Fallout von Kernwaffenversuchen, kerntechni-
sche Anlagen und den Unfall von Tschernobyl leisten nur einen verschwindend gerin-
gen Beitrag zur effektiven Dosis in Deutschland.

Ingesamt betrdgt die mittlere effektive Dosis in Deutschland 3,9 mSv a~! (2009). Hier-
bei macht die natiirliche Strahlenexposition einen Anteil von 54 % aus. Es ist jedoch
zu beachten, dass bei der medizinischen Strahlenexposition lediglich eine Minderheit
relativ hohe Dosen pro Jahr erhilt, sodass der Mittelwert fiir die gesamte Bevolkerung
nicht reprasentativ ist.
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1.3. Radioaktivitit in der Umwelt

Die Dosis einer einzigen Ganzkorper-Computertomographie betragt zum Beispiel 10
mSv bis 20 mSy, also drei- bis fiinfmal soviel wie die mittlere effektive Gesamtjahresdo-
sis in Deutschland [Bun12]. In Abbildung im Anhang sind zum Vergleich weitere
Dosis- und Grenzwerte vom Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) zusammengestellt.

Mittlere effektive Dosis in
Millisievert pro Jahr
1. Naturliche Strahlenexposition
1.1 durch kosmische Strahlung (in Meereshdhe) ca.0,3
1.2 durch terrestrische Strahlung von au3en ca.0,4
bei Aufenthalt im Freien (5 Std./Tag) ca.0,1
bei Aufenthalt in Hausern (19 Std./Tag) ca.0,3
1.3 durch Inhalation von Radonfolgeprodukten ca. 1,1
bei Aufenthalt im Freien (5 Std./Tag) ca.0,2
bei Aufenthalt im Gebaude (19 Std./Tag) ca.0,9
1.4 durch Ingestion von naturlich radioaktiven Stoffen ca.0,3
Summe der natiirlichen Strahlenexposition ca. 2,1
2. Zivilisatorische Strahlenexposition
2.1 durch Fallout von Kernwaffenversuchen < 0,01
2.2 Strahlenexposition durch den Unfall im Kernkraftwerk Tschernobyl <0,012
2.3 durch kerntechnische Anlagen <0,01
2.4 durch Anwendung radioaktiver Stoffe und ionisierender Strahlen in ca.1,8
der Medizin* (ohne Therapie)
davon durch nuklearmedizinische Untersuchungen ca. 0,1
Summe der zivilisatorischen Strahlenexposition ca.1,8

* Daten von 2008, Auswertungen von 2010

Tabelle 1.1.: Mittlere effektive Dosis der Bevolkerung der Bundesrepublik Deutschland
im Jahr 2009 (aus [Bun10]).

Ionisierende Strahlung kann fiir den Menschen gesundheitsschiddigende Folgen ha-
ben. Hierbei wird zwischen deterministischen und stochastischen Schaden unterschie-
den. Deterministische Schaden treten schon bei kurzzeitiger Strahlenexposition ab
Uberschreitung einer bestimmten Dosisschwelle auf, der Schaden nimmt mit hohe-
rer Dosis zu. Zu dieser Art von Schdden gehoren zum Beispiel Hautrétungen (ab ca.
500 mSv), Haarausfall und Erbrechen (ab ca. 1000 mSv).

Stochastische Schiden sind Schiden, die nicht direkt auftreten, sondern deren Ein-
trittswahrscheinlichkeit durch die Strahlenexposition steigt. Ein Beispiel hierfiir ist die
Erhohung des Krebsrisikos. So treten zum Beispiel nach Einschédtzung des BfS bei ei-
ner Dosis von 100 mSv etwa 1 % zusétzliche Krebs- und Leukdmiefélle in einer Bevol-

kerungsgruppe auf. Bei einer Dosis von 1000 mSv sind es 10 % zusétzliche Fille (siehe
auch Tabelle im Anhang) [Bun12].
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Das Risiko von Strahleneinwirkung sollte daher nicht unterschitzt werden. Aus die-
sem Grund ist es wichtig, die natiirliche sowie die kiinstliche Strahlenexposition zu
untersuchen und zu {iberwachen. Zum Schutz der Bevolkerung wurden deshalb das
Atomgesetz (AtG, [AtG12]), die Strahlenschutzverordnung (StrlSchV, [Str12]), die Ront-
genverordnung (R6V, [RoV11]) und das Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG, [Str08]]) er-
lassen.

1.4. Mathematische Beschreibung des Zerfalls und des
Wachstums in Zerfallsreihen

Die Aktivitit A eines radioaktiven Stoffes beschreibt die Anzahl der Kernzerfille pro
Zeiteinheit. Sie ist identisch mit der Zerfallsrate. Die zeitliche Abnahme einer Anzahl
N von instabilen Atomkernen durch Zerfall kann daher mit einer Zerfallskonstante A
wie folgt beschrieben werden [Lie91]:

dN(1)

A:T

= A-N(t) (1.4)

Durch Integration {iber die Zeit t ergibt sich hieraus das Zerfallsgesetz:

N(t) = Ng-eM (1.5)
Die Gleichung beschreibt in dieser Form auch die Aktivitat A(t) des radioaktiven Stof-
fes:

A(t) = Ag-e™, (1.6)
hierbei sind Ng = N(0) und Ag = A(0) die Anfangsanzahl beziehungsweise Anfangs-

aktivitdt zum Zeitpunkt t = 0. Die Einheit der Aktivitdt wird in Becquerel angegeben
(1Bq=1s71).

Aus dem Zerfallsgesetz ldsst sich eine einfache Formel fiir die Halbwertszeit 7 herlei-
ten. Der Anfangswert Ap wird der Einfachheit halber gleich 1 gesetzt. Nach der Halb-
wertszeit 7 betrdgt die Aktivitdt also %:

(1.7)
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1.4. Mathematische Beschreibung des Zerfalls und des Wachstums in Zerfallsreihen

Zerfallsreihen, die aus einem Mutternuklid (Nuklid 1) erwachsen und tiber mehrere
instabile Tochternuklide verlaufen bis sie schliefSlich in einem stabilen Atomkern (Nu-
klid n) enden, konnen durch folgende Differentialgleichungen ausgedriickt werden
[Lie91]:

Nuklid 1 25 Nuklid 2 22 Nuklid 3 -3 ... 224 Nuklid n

dN,

ar M
dN:
d—tz = MiNp - AoN, (1.8)
dN;
F = ANy /\3N3
dN,
dtn = An-1Nn-1 — AnNn

Fiir die Losung dieser Differentialgleichungen eignet sich ein exponentieller Ansatz
mit der Anfangsbedingung, dass zur Zeit t = 0 ausschliefSlich das Mutternuklid vor-
liegt:
N;(0) =N?>0 (1.9)
N>(0) =N3(0) =...=Nn(0) =0 (1.10)

Man erhilt auf diese Weise fiir die Anzahl der Atome des n-ten Nuklids Ny, (f) zur Zeit
t folgende Gleichung:
Np(t) = Ci-eM 4 Cy-e™ 4 C3- e 4 Cp-eMf (1.11)

Die konstanten Koeffizienten C;, i € {1, ...n}, setzen sich aus den Zerfallskonstanten A;
und N (0) wie folgt zusammen:

A Ay Ang
Cy = .N; (0
LT M=) - (A3=A1) - (An— A7) 1(0)
A Age o Apy
C, = N1 (0
2T M=) (A3=A2) o (An—A2) 1(0)
Cn = Ay Ao N;(0) (1.12)

(A1 =An) - (A2 —=An) - oo s (An1 — An)
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1. Umweltradioaktivitit

Die Aktivitat des i-ten Nuklids zur Zeit t 1dsst sich wie in Gleichung (1.4) bestimmen:
Ailt) = Ai-N(t) (1.13)

1.5. Das radioaktive Gleichgewicht

Von einem radioaktiven Gleichgewicht spricht man, wenn das Aktivitdtsverhéltnis zwi-
schen einem Nuklid (Mutternuklid, 1) und einem aus ihm hervorgehenden Nuklid
(Tochternuklid, 2) iiber einen ldngeren Zeitraum konstant ist. Fiir die mathematische
Herleitung des Gleichgewichtszustand wird die Gleichung verwendet:

dN, dN;
—_— == 1.14
T T A2N> (1.14)
= AN1 — ANy (1.15)

Die Losung dieser Differentialgleichung sieht wie folgt aus:

_ M
A=A

No(t) N1(0) (e — e™2') 4+ Np(0) - e~42f (1.16)

Als Randbedingung kann angenommen werden, dass zu Beginn t = 0 nur das Mutter-
nuklid Nj vorliegt, N2(0) = 0, wodurch der letzte Term wegféllt. Der erste Term l&sst
sich nun umformen:

M
- M
_ M
- Ar—Aq

Na(t) Ni(0) e~ (1 e~(ha=ht)

Ni(t) (1- ety (1.17)

Ein radioaktives Gleichgewicht zwischen Mutter- und Tochternuklid wird erreicht,
wenn das Verhiltnis zwischen Mutter- und Tochternuklid (N, /N7) konstant ist. Dies
ist der Fall, wenn in Gleichung der zeitabhédngige Term e~ (2=t fiir t — oo
gegen 0 konvergiert. Demnach liegt ein radioaktives Gleichgewicht vor, wenn

_ M
A -

Na(t) Ni(#) = C-Ny(t). (1.18)
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1.5. Das radioaktive Gleichgewicht

Es werden zwei Fille des radioaktiven Gleichgewichts unterschieden sowie ein Fall
des Ungleichgewichts [Lie91]:

¢ Sékulares Gleichgewicht
¢ Transientes Gleichgewicht

¢ Kein Gleichgewicht

1.5.1. Sakulares Gleichgewicht

Ein sdkulares (dauerndes) Gleichgewicht tritt in einer Zerfallsreihe dann auf, wenn die
Halbwertszeit des Mutternuklids (1) deutlich hoher ist als die des Tochternuklids (2):

Ty K Tq (1.19)

In diesem Fall ist die Zerfallskonstante des Mutternuklids vernachlédssigbar gegeniiber
die des Tochternuklids, A, > A4, sodass sich Gleichung (1.17) mit A, — A = A zu

A
Na(t) = SNy () (1 - e™) (1.20)
Az
umformen lasst.
Fiir lange Zeiten fallt der e-Term weg:
lim et =, (1.21)

sodass fiir das Nuklidverhéltnis N, = %N 1 gilt und damit der Gleichgewichtszustand

A1 =AMN1 = ANy =Ap (1.22)

erreicht ist. In diesem Gleichgewichtsfall ist das Aktivitdtsverhaltnis A, /A; = 1. Das
bedeutet, dass Mutter- und Tochternuklid die gleiche Aktivitdt aufweisen. In Abbil-
dung|[L.4)ist der Aktivitatsanstieg des Tochternuklids bis zur Einstellung des sakularen
Gleichgewichts zu erkennen.

Die Zeit zum Erreichen des Gleichgewichtszustands ist ausschlieslich abhédngig von
der Halbwertszeit des Tochternuklids 75, die im e-Term im Exponenten steht:

(1-ef) = (1 —e_%t) = (1 —2‘%) = jjg; (1.23)
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Nach sechs Halbwertszeiten des Tochternuklids, t = 67, betrdagt das Aktivitdtsver-
hiltnis Ay/A; = 98,4 %; nach zehn Halbwertszeiten betrdgt das Verhéltnis 99,9 %,
sodass man nach diesen Zeiten in guter Ndherung von einem radioaktiven Gleich-
gewicht sprechen kann.

= 1
JL
j — Mutternuklid
2 — Tochternuklid
’§ 0,1- Gesamtaktivitit
=
R
<
o01+———
0 2 4 6 8 10 12

Zeit t/T,

Abbildung 1.4.: Sdkulares Gleichgewicht fiir 7, < 71 — Die Halbwertszeit des Mutter-
nuklids ist hier 100-mal grofer als die des Tochternuklids.

1.5.2. Transientes Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit des Mutternuklids nur etwas grofier als die des Tochternuklids,

Ty < 1T1, (1.24)

so kann der radioaktive Zerfall des Mutternuklids nicht mehr vernachldssigt werden
wie beim sdkularen Gleichgewicht. Es bildet sich ein transientes (laufendes) Gleichge-
wicht, wenn nach Gleichung (1.18) gilt:

Na(t) A

N = T C. (1.25)

In Abbildung|1.5/ist die Aktivitdt beim Aufbau eines transientes Gleichgewichts halb-
logarithmisch dargestellt. Die Aktivitdt des Tochternuklids wachst mit dem Zerfall des
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1.5. Das radioaktive Gleichgewicht

Mutternuklids bis beide Aktivitdten gleich sind (Schnittpunkt). Dann tiibersteigt die
Aktivitat der Tochter die der Mutter und es bildet sich ein radioaktives Gleichgewicht
und damit ein konstantes Aktivitdtsverhéltnis aus:

A
22 — const. > 1. (1.26)
Aq

Die Gesamtaktivitit (A1 + Az) nimmt in diesem Fall mit der Halbwertszeit des Mut-
ternuklids ab.

14 — Mutternuklid
= — Tochternuklid
'é/ Gesamtaktivitit
:
= 0,1
=
2
kv
<
0,01 L s e B B S
0 2 4 6 8 10 12
Zeit t/T b)

Abbildung 1.5.: Transientes Gleichgewicht fiir 7, < 71 — Die Halbwertszeit des Mut-
ternuklids ist hier doppelt so grofs wie die des Tochternuklids.

1.5.3. Kein Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit des Mutternuklids kiirzer als die des Tochternuklids,

Ty > T1, (1.27)

so bildet sich kein radioaktives Gleichgewicht aus, da das Mutternuklid schon aufge-
zehrt ist, bevor sich ein konstantes Aktivitdtsverhaltnis einstellen kann. Die Abbildung
[L.6l verdeutlicht dies anschaulich.
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In diesem Fall gilt fiir die Zerfallskonstanten A; > A,. Dies fithrt dazu, dass das Ver-
héltnis

Na(t) A ~(Ap=A)t
= 1- 271 1.2
Nl(i’) Ay — A ( © ) (1.28)

fiir t — co nicht konstant ist, weil lim (e~2=4)t) divergiert, wenn A; > A,.

t—oo

1 — Mutternuklid
= ] — Tochternuklid
L Gesamtaktivitét
~
3
= 0,1
=
2
kv’
<

0,01
0 1 2 3 4

Zeit t/T b}

Abbildung 1.6.: Kein Gleichgewicht fiir 7, > 71 — Die Halbwertszeit des Mutternuklids
ist hier halb so grofs wie die des Tochternuklids.

26 Masterarbeit - Frank Tawussi



KAPITEL 2

Grundlagen der Gammaspektrometrie

In diesem Kapitel werden die grundlegenden Prinzipien fiir die Gammaspektrome-
trie erldutert. Es erfolgt zunédchst eine Darstellung der Wechselwirkung von Gamma-
strahlung mit Materie sowie des Aufbaus eines entsprechenden Detektors. Desweite-
ren werden die Kalibrierung des Detektors und die Spektrenanalyse fiir die Aktivitats-
abschétzung beschrieben.

2.1. Wechselwirkung von Gammastrahlung mit Materie

Da die zu messende Gammastrahlung mit dem Kristall des Halbleiterdetektors in
Wechselwirkung tritt, ist es wichtig, die verschiedenen Wechselwirkungsprozesse von
energiereicher Strahlung mit Materie zu betrachten. Zu den wichtigsten gehoren der
Photoeffekt, der Comptoneffekt und der Paarbildungseffekt.

2.1.1. Photoeffekt

Der Photoeffekt tritt auf, wenn ein energiereiches Photon mit einem gebundenen Elek-
tron eines Atoms in Wechselwirkung tritt. Hierbei wird das Photon vollstandig absor-
biert. Die kinetische Energie des Elektrons ergibt sich aus der Differenz der Photonen-
energie und der Bindungsenergie: Eyi, = E, — Egjng. Durch die iibertragende Ener-
gie verldsst das Elektron die Hiille des Atoms, was zu einer Ionisierung des Atoms
fiihrt. Desweiteren kann ein gebundenes Elektron hoherer Energie unter Aussendung
eines Fluoreszenzphotons die freigewordene , Liicke” auffiillen [Gil08]. Bei dem Fluo-
reszenzphoton handelt es sich um charakteristische Rontgenstrahlung, welche wieder-
um weitere Atome anregen oder ionisieren kann.
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Abbildung 2.1.: Spektrum von %K mit dem charakteristischen Full-Energy-Peak
(1461 keV) und dem Comptonkontinuum. (DE: double escape, SE =
single escape) [Kno99|, bearbeitet.

2.1.2. Comptoneffekt

Die elastische Streuung eines Photons mit einem Elektron in der Auflenhiille eines
Atoms wird als Comptoneffekt bezeichnet. Hierbei wird nur ein Teil der Photonen-
energie iibertragen, sodass sich das gestreute Photon 3" und das Elektron e nach der
Streuung in einem bestimmten Winkel 0 zueinander weiterbewegen. Die kinetische
Energie des Elektrons betragt [Gil08]:

Ee — E‘y - Ey’ (2.1)
1
— E'y - E'y * E,, (2.2)
1+ —5(1-cos(0))

moc

Im Spektrum ist der Comptoneffekt als Kontinuum zu erkennen, da die auf das Elek-
tron tibertragene Energie in Abhidngigkeit zum Streuwinkel 0 kontinuierlich verlauft.
Bei einem Streuwinkel von 0 = 180 (Riickstreuung) wird der grofit mogliche Energie-
betrag vom Photon an das Elektron iibertragen. Im Spektrum ist hier die sogenannte
Comptonkante zu erkennen, nach der die Counts mit steigender Energie abfallen bis
dann bei der charakteristischen Energie des Eingangsphotons der Full-Energy-Peak
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2.1. Wechselwirkung von Gammastrahlung mit Materie

auftritt, der die gesamte Energie des Photons beinhaltet (siehe Abbildung[2.1).
Zuriickgestreute Photonen konnen auch detektiert werden: Im Spektrum ist an der
niederenergetischen Grenze des Comptonkontinuums ein Riickstreuungspeak zu er-
kennen.

Das sogenannte Peak-to-Compton-Verhéltnis beschreibt das Verhiltnis zwischen dem
Photopeak vom ®Co (1332,5keV) und seinem Comptonhintergrund. Es ist eine cha-
rakteristische Grofie fiir den Detektor, die aussagt, wie gut kleinere Peaks im Hinter-
grund eines grofien Photopeaks zu erkennen sind. Das Verhiltnis liegt bei dem fiir
diese Arbeit verwendeten Detektor bei 58:1.

2.1.3. Paarbildungseffekt

Bei einer Photonenenergie von mehr als 1022keV kann der Paarbildungseffekt auf-
treten, deutlich relevant wird er jedoch erst ab ungefahr 2000 keV. Tritt ein hochener-
getisches Photon in Wechselwirkung mit dem Coulombfeld eines Atomkern, kann
es sich in ein Elektron-Positron-Paar umwandeln. Die charakteristische Grenzenergie
entspricht der doppelten Ruhemasse eines Elektrons (bzw. eines Positrons): 2myc? =
1022 keV. Hohere Photonenenergie wird in kinetische Energie der entstandenen Teil-
chen umgewandelt:

Ekin,e‘ + Ekin,e+ = E)/ - 2mOC2 (2.3)

Das Positron annihiliert mit einem weiteren Elektron unter Emission zweier Photonen
mit jeweils der charakteristischen Energie von E, = 511keV. Im Gammaspektrum
ist in diesem Fall ein Annihilationspeak bei dieser Energie zu erkennen. Entkommt
eines der beiden Photonen aus dem Detektor (single escape), so fehlen im Spektrum
511keV in Relation zum Full-Energy-Peak. Aus diesem Grund tritt bei E, — 511 keV
ein weiterer kleinerer Peak auf. Entkommen beide Photonen (double escape), so fehlen
1022 keV. Diese Phinomene sind im Spektrum in Abbildung2.T|deutlich zu erkennen.

In Abbildung2.2|sind die Wirkungsquerschnitte gegeniiber der Photonenenergien auf-
getragen, jeweils fiir die drei Wechselwirkungsprozesse in Germanium [L’A03]. Es
ist zu erkennen, dass der Photoeffekt bei kleinen Energien bis 160 keV mit Abstand
den grofiten Wirkungsquerschnitt hat; bei grofieren Energien tiberwiegt der Compton-
effekt.
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Abbildung 2.2.: Wirkungsquerschnitte in Abhdngigkeit der Photonenenergie fiir
Photo-, Compton- und Paarbildungseffekt (aus [L’A03], bearbeitet).
Der Wirkungsquerschnitt ist in der Einheit Barn angegeben (1b =
10724 cm?).
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2.2. Aufbau eines Halbleiterdetektors

Ein Halbleiterdetektor nutzt die Eigenschaft von ionisierender Strahlung freie La-
dungstrdger zu erzeugen. Halbleiter besitzen im Gegensatz zu Isolatoren eine relativ
kleine Bandliicke zwischen Valenz- und Leitungsband (Grofsenordnung: ~1eV), so-
dass bereits bei geringer Energiezufuhr freie Ladungstrdger erzeugt werden. Aus
diesem Grund entsteht schon bei Zimmertemperatur ein kontinuierliches Elektronen-
rauschen. Fiir den Betrieb des Detektors ist es notwendig, dieses Rauschen so gut
wie moglich zu unterdriicken. Dies geschieht durch eine permanente Kiihlung mit
fliisssigem Stickstoff auf 77 K.

Ein guter Halbleiterkristall besteht in der Regel aus hochreinem Germanium. Trifft
nun ein Gammaphoton auf die ladungstragerarme Zone des Kristallmediums, werden
Elektron-Lochpaare erzeugt, bestehend aus einem negativ geladenen Elektron und ei-
ner Elektronfehlstelle (Loch), die man aufgrund der fehlenden negativen Ladung als
positiv geladen ansehen kann (siehe Abbildung [2.5). Die erzeugten freien Ladungs-
trager ,flieffen” zu den Seiten des Kristalls ab und werden registriert. In Tabelle
im Anhang sind die Kenndaten des verwendeten Germaniumdetektors einzusehen.
In Abbildung [2.3| ist der schematische Aufbau des Germaniumdetektors dargestellt
[Bun06]], Abbildung 2.4 zeigt den verwendeten Detektor. Um unerwiinschte Strahlung
von auflerhalb wahrend der Messung zu minimieren (zum Beispiel kosmische Strah-
lung oder Gammastrahlung, die von Radionukliden in den Wanden emittiert wird),
ist der Detektorkristall von einer dicken Bleiabschirmung umgeben [DINO5].

Ein grofier Vorteil dieser Detektion ist die Proportionalitdt der Anzahl der erzeugten
Ladungtrdger zur Energie der Gammaphotonen. Halbleiterdetektoren besitzen zudem
im Vergleich zu Natriumiodid-Szintillationsdetektoren ein viel hoheres Auflosungs-
vermogen; die Halbwertsbreite der Gammapeaks ist ungefahr um einen Faktor 10 klei-
ner. Dies ldsst sich damit erklédren, dass fiir die Erzeugung der freien Ladungstrager
im Halbleitermaterial weniger Energie benotigt wird. Hieraus resultiert eine geringe-
re statistische Schwankungsbreite der Impulshohe, die zu einer bestimmten Energie
gehort [SV04].

Durch das Dotieren (absichtliches Hinzufiigen von Fremdatomen) kénnen zwei un-
terschiedliche Arten von Ge-Kristallen entstehen: Das n-Germanium (N-Typ) entsteht
durch Implantation von Donatoratomen. Diese haben ein Elektron mehr in der Auflen-
hiille als Germanium, welches ins Leitungsband abgegeben werden kann. Durch Im-
plantation von Akzeptoratomen mit weniger Elektronen in der Auflenhiille entsteht
das p-Germanium (P-Typ). Die "Locher", die durch die fehlenden Elektronen entste-
hen, wirken wie positive Ladungen.
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1 Abschirmung (Blei)
2 Ge-Detektor

3 Endkappe

4 Flansch

5 Evakuierungsstutzen
6 Dewar-Durchflihrung

7 Dewar
B~ C— D 8 Molekularsieb (Dewar)
9 Stickstoff (flissig)
10 Isolierung
E 11 Kiihifinger (Kupfer)

12 Einflllstutzen fur Stickstoff
13 Entliftung

A Vorverstarker

B Hauptverstarker

C Vielkanalanalysator (MCA)

D Spektrenauswertung und
Dokumentation

E Hochspannung

Abbildung 2.3.: Schematischer Aufbau eines Halbleiterdetektors (aus [Bun06], bear-
beitet).

Abbildung 2.4.: Halbleiterdetektor mit offener Abschirmung
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Abbildung 2.5.: Schematische Darstellung eines Elektron-Loch-Paares im Kristall.
Durch die angelegte Hochspannung entsteht eine grofie ladungstra-
gerarme Zone. Das eintreffende Gammaquant erzeugt freie Ladungs-
trager, die zu den Seiten abfliefSen (collecting).

Abbildung 2.6.: Koaxialer P-Typ-Kristall mit einer Hochspannung in Sperrrichtung;
schematisch von der Seite (links) und von oben (rechts) [Bir09],
[Kno99], bearbeitet. Der schraffierte Bereich stellt die ladungstriger-
arme Zone dar, n™ steht fiir die Zone mit einer hohen Dotierung ne-
gativer Ladung, p™ fiir die Zone positiver Ladung.
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Der Ge-Kristall im Gammadetektor besteht aus einem n- und einem p-Bereich, sodass
ein p-n-Ubergang entsteht wie bei einer Halbleiterdiode. An den Aufenseiten wird ei-
ne Hochspannung in Sperrrichtung angelegt, sodass sich die ladungstréagerarme Zone,
die als aktives Volumen dient, moglichst {iber den gesamten Kristall erstreckt.

N-Typ-Kristalle besitzen eine diinnere Totschicht (hochdotierte Schicht zwischen dufse-
rem Rand des Kristall und Anfang der ladungstragerarmen Zone) als P-Typ-Kristalle.
Sie weisen aus diesem Grund auch fiir niederenergetische Gammaquanten (5keV bis
100 keV) eine relativ hohe Efficiency auf [L’A03]. P-Typ-Kristalle werden besonders zur
Messung hochenergetischer Gammaquanten verwendet. Fiir die Messungen in dieser
Arbeit wurde ausschlieflich ein Detektor mit P-Typ-Kristall verwendet (siehe Tabelle
im Anhang), da die untersuchten Nuklide Gammaenergien zwischen 40 keV und
1800 keV aufweisen. In Abbildung [2.6]ist ein koaxialer P-Typ-Kristall mit Hochspan-
nung in Sperrrichtung schematisch dargestellt.

Aufwendige Herstellungsprozesse sorgen fiir eine hohe Reinheit des Kristalls, also
fiir eine moglichst geringe Fremdatomdichte neben der unerlédsslichen absichtlichen
Dotierung. Dies ist bei der Detektion wichtig, da eine grofse Fremdatomanzahl die
Leitfahigkeit des Kristalls und somit das Untergrundrauschen erhohen wiirde. Hoch-
reine Germanium(HPGe)-Kristalle in Detektoren besitzen eine Reinheit von mehr als
99,999 %.

Trifft nun ein Gammaquant in das aktive Volumen des Kristalls ein, ist die Anzahl n
der entstehenden Elektron-Loch-Paare proportional zu der absorbierten Energie des
Gammagquants E . Es gilt [Bir09]:

0= Ezbs « E, (2.4)

mit der Energie ¢, die fiir die Elektron-Loch-Paar-Erzeugung bendétigt wird.

Ein ladungsempfindlicher Vorverstarker und ein Hauptverstiarker erhthen das Signal
der gesammelten Ladungstrager. Desweiteren werden die registrierten Signale durch
einen Impulsformer in symmetrische, gauf3-formige Impulse umgewandelt (pulse sha-
ping), welche dann in digitale Information tibersetzt und durch einen Vielkanalanaly-
sator (MCA) einem bestimmten Kanal zugeordnet werden abhédngig von der Pulshohe.
Die Pulshohe (Scheitelspannung) ist hierbei proportional zu der im Ge-Kristall depo-
nierten Photonenenergie. Am Computer kann dann das Spektrum nédher untersucht
werden [Sacl1].
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2.3. Kalibrierung des Detektors

Um die bei der Gammamessung erhaltenen Signale auswerten und eine Abschitzung
fur die Aktivitit einzelner Radionuklide im Probenmaterial machen zu kdénnen, sind
drei grundlegende Kalibrierungen durchzufiihren [Gil08]:

¢ Die Energiekalibrierung, die die jeweiligen Energien den einzelnen Kandle zu-
ordnet.

* Die Halbwertsbreitenkalibrierung, die den Zusammenhang zwischen Peakbreite
und Energie schafft.

* Die Efficiencykalibrierung, die das Verhaltnis zwischen detektierten und emit-
tierten Photonen in Abhédngigkeit der Energie widerspiegelt.

2.3.1. Energiekalibrierung

Nachdem die detektierten Signale in Abhdngigkeit ihrer Energie mittels Vielkanalana-
lysator (MCA) auf unterschiedliche Kandle verteilt wurden, muss nun den Kandlen die
zugehorige Energie zugeordnet werden. Auf diese Weise ist es moglich, Full-Energy-
Peaks, die durch vollstindige Absorption primdrer Gammaquanten erzeugt wurden,
aufgrund ihrer charakteristischen Energie den jeweiligen Radionukliden zuzuordnen.

Fiir die Energiekalibrierung wird ein Standard mit der Multinuklidlésung QCY48 ver-
wendet, die zwolf Radionuklide enthélt, deren Gammaenergien im Bereich von 59 bis
1836 keV liegen (siehe Tabelle im Anhang). Nach Messung des Standards kénnen
die entstandenen Full-Energy-Peaks mit den Radionukliden beziehungsweise mit de-
ren bekannten Gammaenergien identifiziert werden und den Kanélen die entsprechen-
den Energien zugeordnet werden. Der Zusammenhang zwischen Kanalzahl K und zu-
gehoriger Energie E(K) verlduft in guter Naherung linear. Er wird mit einem Polynom
zweiten Grades {iber alle Kanédlen angepasst [Bir09]:

E(K) =Co+Ci-K+Cyp-K2 (2.5)

2.3.2. Halbwertsbreitenkalibrierung

Die Breite eines Peaks auf halber Hohe seines Maximums wird als Halbwertsbreite be-
zeichnet (Full Width at Half Maximum - FWHM). Sie ist abhédngig von der Auflosung
des Detektors und von der Energie des Gammagquants. Die Auflosung eines Detek-
tors wird durch statistische Schwankung der Anzahl der erzeugten Ladungstrager im
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Kristall und der Effizienz der Trennung von Elektron-Loch-Paar beeinflusst sowie vom
elektronischen Rauschen bei der Signalverarbeitung [Kno99]. Das Auflosungsvermo-
gen beschreibt, wie weit zwei benachbarte Peaks voneinander liegen miissen, damit
man sie voneinander unterscheiden kann. Der bei den Messungen verwendete Detek-
tor hat laut Hersteller ein Auslosungsvermogen von 0,875keV bei 122keV und von
1,8keV bei 1,33MeV. Zur Kalibrierung der Halbwertsbreite in Abhdngigkeit zur Ka-
nalzahl wird wie bei der Energiekalibrierung ein Polynom zweiten Grades verwendet.

2.3.3. Efficiencykalibrierung

Da es mehrere Bedeutungen fiir die Efficiency gibt, muss zundchst der Begriff kurz
definiert werden. Es wird zwischen der totalen Efficiency, der relativen Efficiency und
der Full-Energy-Peak-Efficiency unterschieden.

Die totale Efficiency berticksichtigt alle im Detektor ausgelosten Effekte, wie zum Bei-
spiel Compton- und Paarbildungseffekt, bei denen nicht die vollstindige Energie eines
Gammagquants vom Detektor absorbiert wird.

Die relative Efficiency wird zum Vergleich der Nachweiswahrscheinlichkeit unter-
schiedlicher Detektoren verwendet. Sie ist auf die 1332,5keV-Linie von ®°Co mittels
Messung eines Natriumiodid-Szintillations-Detektors (Kristallgrofie: 76 mm X 76 mm)
genormt [Gil08].

Die Full-Energy-Peak-Efficiency berticksichtigt — wie der Name schon sagt — nur die
Impulse, die in den entsprechenden Full-Energy-Peak eines Gammaquants einfliefSen.
Sie ist fiir die Abschdtzung der Aktivitdt der Proben von grofier Bedeutung (siehe
Abschnitt und wird daher im Folgenden kurz Efficiency genannt.

Weitere Bezeichnungen fiir die Efficiency ¢ sind Nachweis- oder Ansprechwahrscheinlich-
keit, weil sie das Verhiltnis zwischen der Rate der detektierten r4o; und der emittierten
Gammastrahlung remit beschreibt:

g = Jdet (2.6)

Temit

Die Efficiency wird durch verschiedene Faktoren beeinflusst: Sie ist zum einen detek-
torabhédngig und variiert mit der Grofie des Kristalls, der Dicke des Detektorfensters
und der Totschicht, die die Gammaquanten absorbieren kann, bevor sie das aktive
Volumen erreichen [Liil09]. Zum anderen ist die Efficiency von Probe zu Probe unter-
schiedlich aufgrund verschiedener Messgeometrien sowie unterschiedlicher Proben-
dichte, die die Selbstabsorption innerhalb der Probe beeinflusst.

Fiir die Kalibrierung der Efficiency wird zunédchst eine Standard-Probe erstellt, die der
zu messenden Probe in Messgeometrie und Probendichte gleicht und mit einer homo-
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gen verteilten Menge Multinuklidlosung bekannter Aktivitit versetzt wurde. Es bie-
tet sich an, hierfiir die Multinuklidlosung QCY48 zu verwenden (siehe Tabelle im
Anhang), da diese Radionuklide enthilt, die Gammastrahlen im zu untersuchenden
Energiebereich emittieren. Mit der gemessenen Gammarate des Standards und der be-
kannten Rate der einzelnen Radionuklide im Standard kann nun die Efficiency bei der
jeweiligen Energie des Gammaquants ermittelt werden. Um eine kontinuierliche Ener-
gieabhéngigkeit ¢(E,) zu erhalten, wird eine Interpolation der Efficiency mithilfe der
Jackel-Westmeier-Funktion [JWP87] durchgefiihrt:

e(Ey) = exp (% (C1 + Cox + C3x?) - arctan [exp(C4 + Csx + C6x3)] - 25) (2.7)

mit x = In(E, ). Die Parameter Cjy,...,Cq sind zur Anpassung der Funktion an die Kali-
brierkurve frei wéahlbar.
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Abbildung 2.7.: Efficiency-Messung mit Jackel-Westmeier-Fit. Bei dem gemessenen
Standard handelt es sich um eine Bodenprobe der Dichte 1,60 g cm™
in der Ringschalen-Symmetrie.

In Abbildung[2.7|ist eine Jackel-Westmeier-Funktion dargestellt, die auf die Messwerte
eines Bodenprobestandards (mit Multinuklidlosung QCY48) gefittet wurde. Das Ma-
ximum der Efficiency liegt bei ungefdhr 120 keV. Bei kleinerer Energie tiberwiegt die
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Selbstabsorption, bei grofieren Energien transmittieren mehr Photonen durch den Kris-
tall ohne ihre Energie vollstandig dort zu deponieren.

Da unterschiedliche Proben in der Regel verschiedene Dichten besitzen, die einen
grofien Einfluss auf die Selbstabsorption niederenergetischer Gammaphotonen haben,
sollte idealer Weise zu jeder Probe ein eigener Standard hergestellt werden. Da dies
aber aufgrund vieler Proben aus Zeitgriinden nicht moglich war, wurde fiir die 29
gemessenen Bodenproben eine zusitzliche Dichtekalibrierung durchgefiihrt. Hierzu
wurden Matrizen unterschiedliche Dichte mit Multinuklidldsung versetzt, homogeni-
siert und die Effiency abhdngig von der Dichte bestimmt. Die Efficiencybestimmung
der Bodenproben wurde abhidngig von der jeweiligen Schiittdichte an die Efficiency
der Dichtekalibrierung angepasst.

In Anhang |C| wird auf die Herstellung von Kalibrierstandards und die Efficiency-
Messung in Ring- und Petrischalen-Symmetrie eingegangen. In Tabelle sind die
Daten zur Multinuklilosung QCY48 angegeben.
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2.4. Messunsicherheiten

Den wahren Wert, zum Beispiel die wahre Aktivitdt eines Stoffes oder einer Probe,
mithilfe einer Messung zu bestimmen, ist aufgrund zahlreicher Messungenauigkeiten
unmoglich. Das Ziel einer jeden Messung ist es daher, einen Schatzwert mit entspre-
chenden Unsicherheiten fiir den wahren Wert zu ermitteln.

Zur Bestimmung einer Messgrofle X kann es von Nutzen sein, mehrere direkte und
voneinander unabhédngige Messungen durchzufiihren. Die Messwerte x; streuen zu-
tallig nach einer Wahrscheinlichkeitsverteilung. Im Idealfall handelt es sich um eine
symmetrische Normalverteilung um einen bestimmten Mittelwert. Bei n Messungen
kann in den meisten Féllen der arithmetische Mittelwert X als bester Schatzwert ange-
geben werden [MK99]:

%= % Z X (2.8)

Als Maf3 der Streuung der einzelnen Messwerte x; um den Mittelwert X wird die empi-
rische Standardabweichung s verwendet. Ihr Quadrat s? gibt einen Schatzwert fiir die
Varianz der Wahrscheinlichkeitsverteilung wieder:

1 v _
— 7 ;(xi —x)? (2.9)

Die Standardabweichung des Mittelwerts X wird fiir die Abschdtzung der Unsicherheit
u(x) verwendet:

1 v i
u(x) = % = Jn(n——l)z(xi_x)z (2.10)

i=1
Eine zu bestimmende Messgrofse Y ist in vielen Féllen nicht direkt messbar, sondern
setzt sich als Funktion F von m Eingangsgrofien Xj, ..., Xi zusammen:
Y = F(X1, ..., Xm)
Die Schitzwerte x; der einzelnen Eingangsgrofien X; mit ihren Unsicherheiten u(x;)

konnen durch eigene Messungen bestimmt werden beziehungsweise aus der Literatur
entnommen werden. Sie stehen analog zu ihren Messgrofien in der Beziehung:
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y = F(x1, ..., Xm)

Handelt es sich bei den Eingangsgrofien X; um von einander unabhiingige Grofien,
so lasst sich die Unsicherheit des zu bestimmenden Messwerts u#(y) mithilfe der
Gaufs’schen Varianzfortpflanzung ermitteln [GUM95], [DIN96]:

m 2
w(y) = Z(s—f) 1 (x7). (2.11)

i=1

2.5. Bestimmung der spezifischen Aktivitat

Die spezifische Aktivitiit a beschreibt die Aktivitdt A einer Probe in Bezug auf ihre Masse
m. Sie wird in der Einheit Bq kg~! angegeben. Es ist sinnvoll, Aktivititsvergleiche ver-
schiedener Umweltproben mit der spezifischen Aktivitat durchzufiihren, da auf diese
Weise der Bezug zur untersuchten Probemasse entfallt. Man vergleicht also jeweils die
Aktivitdt der einzelnen Radionuklide in einem Kilogramm der jeweiligen Probe.

Bei der Abschdtzung der spezifischen Aktivitdten der Radionuklide in den Umwelt-
proben wird jeweils die Nettopeakfldche der zugehorigen Gammalinie des entspre-
chenden Nuklids im Gammaspektrum verwendet. Einige Radionuklide weisen meh-
rere Gammalinien auf. In diesem Fall wird der Mittelwert der spezifischen Aktivitdten
aus mehreren relevanten Linien bestimmt. Wenn zwischen mehreren Nukliden ein ra-
dioaktives Gleichgewicht angenommen werden kann und die Aktivitdt des Mutternu-
klids nicht direkt bestimmbar ist (wie zum Bespiel 223U), wird der gewichtete Mittel-
wert der spezifischen Aktivitdt der Tochternuklide berechnet und dem Mutternuklid
zugeordnet.

Unterschiedliche Radionuklide kdnnen Gammalinien besitzen, deren Energien sehr
nah beieinander liegen. Die jeweiligen Peaks liegen zum Teil {ibereinander und be-
einflussen die direkte Aktivitdtsbestimmung eines Nuklids. Ein Beispiel hierfiir ist
der 186,10 keV-Peak des ?2°Ra (ry = 3,5%), der durch den 185,72 keV-Peak des 235y
(ry = 57,2%) gestort wird. Da diese Storung einen sehr starken Einfluss auf die Ak-
tivititsbestimmung hat und ihre Genauigkeit erschwert, wird sie im Falle des ?*°Ra
durch seine Folgenuklide 214Pp und 2#Bi ermittelt (siehe hierzu Abschnitt|1.5.1).

In Tabelle 2.1] sind die wichtigsten Gammalinien der in dieser Arbeit gemessenen Ra-
dionuklide und die jeweiligen Emissionswahrscheinlichkeiten p, dargestellt. Abbil-
dung[2.8| zeigt ein Spektrum einer gammaspektrometrischen Messung.
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Abbildung 2.8.: Aufgezeichnetes Spektrum mit einer Messdauer von 25 Stunden. Es
handelt sich um eine Bodenprobe aus Gorlitz (0-5 cm Tiefe).

2.5.1. Spezifische Aktivitat bei ungestérten Linien

Zur Abschidtzung der spezifischen Aktivitdt eines Radionuklids aus einer ungestorten
Gammalinie, wird zunéchst ihre Bruttofldche 1}, ermittelt (Messzeit t,). Die Ermittlung
erfolgt mit der Gamma Analysis Software FitzPeaks, die zudem einen relativen Fehler
u(np) fir die Flachenintegration angibt. Durch Subtraktion der Nulleffektsrate ry =
no/to berechnet sich die Nettozdhlrate r, des Peaks:

rn:rb—rozn—b—@ (2.12)

mit Bruttozédhlrate r,,, Nullrate rg, Bruttocounts ny,, Nullcounts ny, Messzeit der Pro-
benmessung ¢, und Messzeit der Nullmessung #.
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Die dazugehorige Unsicherheit u(ry, ) berechnet sich wie folgt:

u(r) = \/uz(nb) | 1) (2.13)

t2 t2

Die Unsicherheiten der Messzeiten sind verschwindend gering und werden deshalb
nicht weiter beachtet.

Bei der Ermittlung der spezifischen Aktivitdt aus der Nettozdhlrate r, muss beachtet
werden, dass ein instabiler Kern auf unterschiedliche Weise zerfallen kann. Die Emis-
sionswahrscheinlichkeit p, beschreibt daher, wie grofd die Wahrscheinlichkeit ist, dass
bei einem Kernzerfall ein bestimmtes, charakteristisches Gammaquant emittiert wird.
Mithilfe der Kenntnis der Efficiency ¢ kann die Aktivitdt A eines Radionuklids in der
Probe wie folgt in der Einheit Becquerel abgeschétzt werden:

A=—r (2.14)

Der dimensionslose Faktor ks beschreibt eine Summationskorrektur abhéngig vom Nu-
klid. Er beinhaltet die Wahrscheinlichkeit, dass ein Nuklid beim Zerfall zwei Gam-
maquanten aussendet, die vom Detektor gleichzeitig registriert werden und sich zu
einem Summenimpuls addieren. Dementsprechend fehlen die Einzelimpulse in den
Einzellinien und miissen korrigiert werden. Die Faktoren ks wurden aus [DS90] und
[Gar01] entnommen und sind in Tabelle [2.1| einzusehen.

Fiir die spezifische Aktivitit a in Bq kg™! muss nun noch die Masse m der Probe in die
Formel einfliefSen:

a= ks “Tn (2.15)
mepy,
=SWw-ry (2.16)

Die Unsicherheit der spezifischen Aktivitdt berechnet sich wie folgt:

u(a) = \/rrzl-uz (w) + w? - u?(ry)

rel

(w) = 1 (ks) + 12, (m) + 12, (e) + 12, (py) (2.17)

. 2
mit u rel rel rel

rel

Im Folgenden werden die einzelnen Messunsicherheiten kurz besprochen.
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2.5. Bestimmung der spezifischen Aktivitét

Tabelle 2.1.: Wichtige Gammalinien der gemessenen Radionuklide, deren Emissions-
wahrscheinlichkeiten [Bun99|], [Bun06] und Summationskorrekturfakto-
ren [DS90], [Gar01]. Die Nuklide ohne E,-Angabe emittieren entweder
keine Gammagquanten oder lediglich welche mit zu geringem p,, und sind
durch die direkt danach angegebenen Nuklide zu bestimmen.

Radio- Halb- Energie E, | py ks Stornuklid
nuklid werts- in keV in % (Ey, py)
zeit
U-238 4,468 -10% a
Th-234 24,10d 63,28 4,1 | 1,00 | Th-232 (63,81 keV; 0,263 %)
Pa-234m 1,17 min 1001,03 | 0,839 | 1,00
Ra-226 1620 a 186,10 3,51 | 1,00 | U-235 (185,72keV; 57,2 %)
Pb-214 26,8 min 295,22 18,15 | 1,00
Bi-214 19,9 min 609,31 44,6 | 1,08
Pb-210 223a 46,54 425 | 1,00
U-235 7,037 -108 a 143,76 10,96 | 1,01 | Ra-223 (144,23 keV; 3,22 %)
185,72 57,20 | 1,00 | Ra-226 (186,10 keV; 3,51 %)
Ac-227 21,8a
Th-227 18,72d 235,97 12,3 | 1,00
Th-232 | 1,41-10"a
Ra-228 5,75a
Ac-228 6,15h 911,20 25,80 | 1,02
Th-228 191a
Pb-212 10,64 h 238,63 43,30 | 1,00
K-40 1,277-10°a | 1460,81 10,67 | 1,00
Be-7 53,12d 477 61 10,32 | 1,00
Cs-137 30,17 a 661,66 85,1 | 1,00
Cs-134 2,07 a 604,72 97,63 | 1,11
795,86 854 | 1,11
Ag-110m 249,79d 657,76 95,3 | 1,19
884,69 73,2 | 1,20

Masterarbeit - Frank Tawussi

43



2. Grundlagen der Gammaspektrometrie

Unsicherheit der Nettozahlirate

Das verwendete Programm zum Auswerten der Spektren ,FitzPeaks Gamma Analy-
sis” passt automatisch eine Gauf3-Kurve an einen Peak an und zieht den Untergrund
ab. Es erfolgt eine Integration tiber die Nettopeakfldche mit dazugehoriger Unsicher-
heit u(r,), die aus der Ubereinstimmung der Anpassung resultiert.

Unsicherheit der Summationskorrekturfaktoren

Fiir die Summationskorrekturfaktoren ks wird eine Unsicherheit von 10 % verwendet,
wenn ks # 1,00. Fir einen Wert von 1,00 wird die Unsicherheit Null gesetzt, da in
diesem Fall keine Summationskorrektur notig ist.

Unsicherheit der Masse

Zur Bestimmung der Masse wird eine Prédzisionswaage (Modell 474) der Firma Kern
& Sohn verwendet mit einer Messanzeige bis 0,1 g. Ihre Messunsicherheit betragt laut
Hersteller 0,2 g. Eine weitere Unsicherheit kann aus einer Unvollstandigkeit des Trock-
nungsprozesses resultieren. Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit eine Unsicherheit
der Masse von u(m) = 0,5 g verwendet.

Unsicherheit der Efficiency

Da die Efficiency sehr stark von der Gammaenergie abhiangt und bei kleinen Energien
Selbstabsorptionseffekte, die eine genaue Bestimmung erschweren, nicht vernachlés-
sigbar sind, wird die Unsicherheit der Efficiency u(¢) in drei Intervalle eingeteilt:

u(e <100) = 10 %,
1(100 < & < 200) = 7%,
1(200 < &) = 5%.

Unsicherheit der Emissionswahrscheinlichkeit

Die Emissionswahrscheinlichkeit der Gammalinien der einzelnen Radionukliden Py
sowie ihre Unsicherheit u(p, ) wurden aus [SS98] entnommen.
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2.5. Bestimmung der spezifischen Aktivitét

2.5.2. Spezifische Aktivitat bei gestérten Linien

Liegen die Gammaenergien zweier Nuklide sehr nah beieinander, tiberlagern sich ih-
re Beitrdge im Spektrum und konnen nicht mehr eindeutig aufgelost werden. Bei der
Auswertung eines bestimmten Gammapeaks ist daher darauf zu achten, ob der Peak
durch andere Gammalinien aus der Probe gestort wird. Die Abschédtzung der spezifi-
schen Aktivitdt wird dadurch ein wenig umfangreicher, da der Einfluss der Storlinien
sinnvoll vom auszuwertenen Peak subtrahiert werden muss. Die Formel tir die
spezifische Aktivitat muss daher einen zuséatzlichen Term erhalten [Bir09]:

(&-%)-7)
ago=w-(|———)—-—
tm  to/ tw

-2, (2.18)

Hierbei ist
* 1. die spezifische Aktivitat nach Korrektur durch die gestorte Linie,

* gdie aus der Linie berechnete spezifische Aktivitdt bezogen auf die Nukliddaten
des zu untersuchenden Nuklids,

* 7’ die spezifische Aktivitdt des Nuklids mit der Storlinie,
¢ nj die Nettoimpulszahl in der Storlinie und
e w’ der Faktor aus der Gleichung (2.16) bezogen auf die Storlinie.

Die Unsicherheit u(a.) berechnet sich wie folgt und lasst sich mit Gleichung (2.17) wei-
ter umformen:

— \/7121 2 (w) +w? - u(ry) + u? (%a’) (2.19)
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2. Grundlagen der Gammaspektrometrie

2.6. Erkennungs-, Nachweis- und Vertrauensgrenzen

Bei Messungen mit geringen Aktivitdten stellt sich oft die Frage, ob ein Messwert auf-
grund des Vorhandenseins eines Nuklids in der Probe auftritt oder lediglich auf statis-
tischen Schwankungen des Untergrunds beruht. Auf diese Weise konnen zwei Fehler
entstehen [MK99]:

1. Fehler 1. Art: Man nimmt einen Probenbeitrag an, obwohl keiner vorliegt
(Irrtumswahrscheinlichkeit: a).

2. Fehler 2. Art: Man nimmt keinen Probenbeitrag an, obwohl einer vorliegt
(Irrtumswahrscheinlichkeit: f3).

Erkennungsgrenze a*:

Liegt ein Messwert a oberhalb der Erkennungsgrenze a*, so kann mit einer Irrtums-
wahrscheinlichkeit von @ angenommen werden, dass ein physikalischer Effekt vor-
liegt. Die Erkennungsgrenze a* berechnet sich wie folgt [ISO95], [Bir09]:

a = kl—a . 17[(0)
=ki—g-w-u(ry)
u?(N 1u2(N,
— Ky w (2 2 + (20) (2.20)
tp tO

mit der Standardunsicherheit 7i(0) des wahren Wertes @ an der Stelle Null und w = EI;jn.

In den Tabellen dieser Arbeit werden Werte unterhalb der Erkennungsgrenze durch , <

* 44

a" ersetzt.

Nachweisgrenze a*:

Uberschreitet die ermittelte Aktivitit eines Nuklids die Nachweisgrenze a*, so kann

das Nuklid mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit von 5 als ,,in der Probe nachgewiesen”
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2.6. Erkennungs-, Nachweis- und Vertrauensgrenzen

angesehen werden. Fiir die Nachweisgrenze gilt:

at =a + kl—ﬁ . ﬁ(a#)

2
a* - urel(w)

:”*+k1—ﬁ' \/( - ) —i—wzuZ(rn)
a* - e (w) ? a \?
=a B Al 2.21
a +ky B \/ ( " + k1w ( )
Die Auflosung nach a* ergibt fiir die Nachweisgrenze:
at = 24 (2.22)

1-— (k . Urel (W) )2

w

mit den Quantilen der Standardnormalverteilung k = k1, = k1.

Fiir die Auswertung in dieser Arbeit wurde k1, = ki_g = 1,65 gesetzt, was einer
Fehlerwahrscheinlichkeit von a = = 5 % entspricht [MK99].

Die Grenzen fiir gestorte Gammalinien (siehe Abschnitt[2.5.2) werden wie folgt berech-
net:

Erkennungsgrenze:

a.=k- \/(Z—l,)z u?(w) + w?u?(ry) + u? (%a’) (2.23)

Nachweisgrenze:

at =2 (2.24)

Vertrauensgrenzen a°, a”

Liegt mit der Uberschreitung der Erkennungsgrenze (a* < a) ein physikalischer Effekt
vor, so ldsst sich ein Vertrauensbereich mit unterer a* und oberer Vertrauensgrenze
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2. Grundlagen der Gammaspektrometrie

a” angeben. In diesem Bereich liegt der wahre Wert der Messgrofie @ mit einer Wahr-
scheinlichkeit von 1 — y. Fiir die Vertrauensgrenzen gilt [MK99], [DINO3]:

a<:a—kp-u(a)mitp:w-(1—g) (2.25)
a":a—i—kq-u(a)mitq:l—w-g (2.26)
a/u(a)
: 1 fd _2
mitw = —— 7. 2
var J

Fiir Messwerte a mit vergleichsweise kleiner Unsicherheit, u(a) < a, gilt ndherungs-
weise:

;- u(a) 227)
g u(a) (2.28)

Fiir die Irrtumswahrscheinlichkeit y wird in dieser Arbeit 5 % gewdhlt, dies entspricht
einem Wert von k; _ y = 1,96 [DINO3].

2.7. Bestimmung der Depositionsdichte

Die Depositionsdichte d beschreibt die Aktivitdt eines Radionuklids in einer Boden-
sdule unterhalb einer Flache. Sie wird vorzugsweise fiir kiinstliche Nuklide berechnet,
die sich zunéchst an der Oberfldche des Erdbodens ablagern und mit der Zeit in tiefere
Erdschichten gelangen. Die Depositionsdichte ist daher ein Maf$ dafiir, wie hoch die
Aktivitat ist, die diese Flache durchdrungen hat. Sie wird in der Einheit Becquerel pro
Quadratmeter (Bq m~2) angegeben [Bot00]. Berechnet man eine Depositionsdichte fiir
natiirliche Radionuklide, so stellt sie das radioaktive Inventar im betrachteten Profil
dar.

Fiir die Berechnung der Depositionsdichte ist es sinnvoll, eine Bodens&ule bis zu ei-
ner bestimmten Tiefe in mehrere Schichten einzuteilen. Die Depositionsdichte d; einer
solchen Schicht betragt dann [Liil09]:

PSch,i

d;i = a;-hi - psch,i - (2.29)

PLag,i
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2.8. Qualitétssicherung

Hierbei ist 4; die spezifische Aktivitdt des untersuchten Nuklids in der Bodenschicht, #;
ist die Dicke der Schicht und ps, ; ist die Schiittdichte. Das Verhaltnis der Schiittdichte

zur Lagerungsdichte gi:}g‘ fliefdt als zusatzlicher Faktor in die Formel ein, um die mit der

Schiittdichte gemessene Aktivitdt der Probe auf den Boden mit der Lagerungsdichte in
der Natur zu iibertragen.

Die Depositionsdichte der gesamten Bodenséule dpg erhdlt man dann durch das Auf-
summieren der einzelnen Schichten:

dps = Z d; (2.30)
i

Die Unsicherheit errechnet sich nach der Gauf’schen Varianzfortpflanzung, Formel

(2.11), wie folgt:

2
Sch,i Sch,i
u(di) = \/”i2 - psen,i - 12 (—SLC l‘) +az b7 u?(psen,i) - (ch Z‘)
ag,! ag,i

2 2
PSch,i PSch,i

+a?'”2(hi)'P5ch,i'( - 1,) +u2(ai>'hl-2‘PSch,i'( - Z) (2.31)
Lag,i Lag,i

u(dps) =) u(d;) (2.32)

i

2.8. Qualitatssicherung

Radon-Dichtigkeit

In allen drei natiirlichen Zerfallsreihen gibt es ein Radon-Isotop. In der Uran-Radium-
Reihe ist es das 222Rn mit einer Halbwertszeit von 3,8 Tagen, in der Uran-Actinium-
Reihe das 21?Rn mit einer Halbwertszeit von 3,9 Sekunden und in der Thorium-Reihe
das ?*Rn mit 55,6 Sekunden [Bun99]. Das Radon nimmt eine besondere Rolle ein, da
es das einzige gasformige Nuklid innerhalb der Zerfallsreihe ist. Die Gasatome kon-
nen sehr leicht entweichen und zu einer Stérung des radioaktiven Gleichgewichts fiih-
ren. Es ist daher notwendig, die Probenschale gasdicht zu versiegeln, um keine Verfal-
schung der Aktivitat der Radon-Folgeprodukte zu erhalten.
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2. Grundlagen der Gammaspektrometrie

Am wichtigsten ist die Gasdichtigkeit bei der Bestimmung des Gleichgewichts zwi-
schen 22Ra und 2!4Pb bzw. ?14Bi der Uran-Radium-Reihe. Da die einzige direkte Gam-
malinie vom 2?°Ra (186,10 keV) durch eine vom 2°U gestort wird, ist es fiir die genaue
Bestimmung der 22°Ra-Aktivitit besser, die Abschitzung iiber die vielen Gammalinien
der kurzlebigen Folgenukide ?'*Pb und ?'4Bi nach Einstellung des radioaktiven Gleich-
gewichts vorzunehmen. Das ?*’Rn befindet sich jedoch in der Zerfallsreihe zwischen
diesen Nukliden und sollte daher moglichst nicht aus der Probenschale entweichen.
Bei der Prédparation der Ringschalen wird der entsprechende Deckel zur Versiegelung
mit Montagekleber luftdicht verklebt. Proben in Petrischalen werden zusétzlich in ra-
dondichter Folie eingeschweif3t.

In Abbildung[2.9|sind die spezifischen Aktivititen der Tochternuklide 2'4Pb bzw. 214Bi
gegeniiber der vom ??°Ra (durch den gestorten Direkt-Peak bei 186,10 keV bestimmt)
aufgetragen. Es handelt sich um die in dieser Arbeit in Ringschalen gemessenen Bo-
denproben, bei denen die ?2°Ra-Aktivitit {iber der Nachweisgrenze liegt.

Es ist deutlich zu erkennen, dass sich ein Gleichgewicht zwischen den Nukliden einge-
stellt hat, da das Verhiltnis der beiden Aktivitdten bei 1 liegt. Dies ist eine Bestatigung
tiir die Dichtigkeit der Ringschalen.
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Abbildung 2.9.: Spezifische Aktivitit der Tochternuklide 2'4Pb bzw. 2Bi gegeniiber
der vom ??°Ra (durch den gestorten Direkt-Peak bei 186,10 keV be-
stimmt). Die lineare Trendlinie spiegelt ein Verhdltnis von 1:1 wider.
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KAPITEL 3

Messung und Auswertung der
Umweltproben aus Deutschland

3.1. Untersuchung von Bodenproben aus Deutschland

Bei dem untersuchten Material handelt es sich um Bodenproben, die an sechs verschie-
denen Stationen des Deutschen Wetterdienstes (DWD) entnommen wurden: Schles-
wig, Hannover (Langenhagen), Potsdam, Gorlitz, Niirnberg und Lahr. Die Koordina-
ten und die Entnahmedaten sind aus Tabelle zu entnehmen. Die geographische
Lage der Orte in Deutschland ist in Abbildung [3.2|einzusehen. Die Proben wurden im
Rahmen des BMBF-geforderten Projektes ,Grofiflichiger Eintrag, Inventare und Trans-
port von Iod-129 und Iod-127 in Deutschland”, das am IRS (Uni Hannover) bearbeitet
wird, entnommen und fiir die gammaspektrometrische Untersuchung der vorliegen-
den Arbeit zur Verfiigung gestellt.

Fiir die Entnahme des Probenmaterials wurden mithilfe von Bohrstdcken verschiede-
nen Durchmessers auf einer vorher abgesteckten Fldache (ca. 10m X 12m) jeweils elf
bis zwolf Bodensdulen entnommen, die tiefenabhédngig zu Mischproben zusammen-
gefiigt wurden. Die Erstellung eines Tiefenprofils erfolgte in folgende Bereiche: 0-5cm,
5-10cm, 10-20 cm, 20-30 cm und 30-50 cm.

In Tabelle 3.1} ist die Korngrofienverteilung der Bodenproben dargestellt. Diese wur-
de jeweils mit der Pipettmethode nach Kéhn und einer Nasssiebung aus der 5-10 cm-
Schicht ermittelt [DINO2]. Die Kérnung teilt sich in drei Korngrofien auf: Sand (63-
2000 pm), Schluff (2-63 pym) und Ton (< 2 um).

In Tabelle im Anhang sind die Anteile der organischen Substanz in den Boden-
schichten und der pH-Wert angegeben. Die organische Substanz wurde mit einem
C/N-Analysator ermittelt [GS08], der pH-Wert mittels potentiometrischer Bestim-
mung [DNO6].
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3. Messung und Auswertung der Umweltproben aus Deutschland

Abbildung 3.1.: Entnahmeort, -datum und Korngrofienverteilung der Bodenproben
aus Deutschland. Letztere wurde jeweils aus der 5-10 cm-Schicht mit-
tels Pipettmethode nach Kéhn und Nasssiebung bestimmt.

Entnahme- | Entnahme- Koordinaten Korngrofsenverteilung
ort datum nordl. Breite | ostl. Linge | Sand % | Schluff % | Ton %

Schleswig 04.04.2011 | 54° 31" 38,80” | 9°32"53,92” | 66,0 23,3 10,8
Hannover 14.04.2011 | 52° 27" 41,86” | 9°42'01,73” | 60,6 29,8 10,2
Potsdam 05.04.2011 | 52° 22" 50,72” | 13° 03" 44,00” | 92,1 59 2,0
Gorlitz 26.05.2011 | 51° 09" 44,56” | 14° 57" 01,23” | 45,7 41,7 12,6
Niirnberg 25.05.2011 | 49°30" 11,297 | 11°03"19,05” | 71,2 11,2 17,6
Lahr 11.05.2011 | 48° 21" 51,48” | 7°49"39,81” | 32,1 52,6 15,3

L 2
Nirnberg

Abbildung 3.2.: Enthahmeorte der Bodenproben
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3.1. Untersuchung von Bodenproben aus Deutschland

3.1.1. Vorbereitung der Bodenproben fir die
gammaspektrometrische Untersuchung

Die Autfbereitung und Messung der Bodenproben orientieren sich an den Messanlei-
tungen fiir die Uberwachung der Radioaktivitit in der Umwelt und zur Erfassung aus kern-
technischen Anlagen [Bun06]. Das Material wurde zerkleinert und gesiebt; dabei wurde
der Skelettanteil grofier 2mm abgetrennt. Die Trocknung erfolgte bei einer Tempera-
tur von 105 °C tiber mindestens 48 Stunden bis zur Gewichtskonstanz. Anschlieffend
wurde das Material jeweils in Ringschalen mit einem Fassungsvermdgen von = 280 ml
abgefiillt. Um eine homogene Schiittdichte zu erhalten, wurden die Ringschalen wéah-
rend des Abfiillens fiir kurze Zeit auf einen Riittler gestellt. Zum Schluss wurde der
passende Deckel mit Montagekleber luft- und radondicht auf den Ringschalen fixiert.
Insgesamt wurden 29 Bodenproben hergestellt: 6 Entnahmeorte mit je 5 Tiefen; bei der
Probe aus Schleswig aus der Tiefe 30-50 cm war zu wenig Material vorhanden, um eine
Ringschale zu fiillen.

Nach einer Equilibrierungszeit von mindestens drei Wochen zur Einstellung des durch
Radon-Emanation gestorten 22°Ra/?14Pb-Gleichgewichts (siehe hierzu Abschnitt
wurden die Proben gammaspektrometrisch gemessen.

Dichtebestimmung

Die Kenntnis der Dichte der Probenmatrix ist aus zwei Griinden wichtig: Zum einen
tiir die Dichtekalibrierung zur Bestimmung der Efficiency, insbesondere fiir niedrig
energetische Gammastrahlung (>!°Pb), zum anderen fiir die Bestimmung der Depo-
sitionsdichte (in Bq m~2) aus der spezifischen Aktivitdt (in Bq kg‘l). Es ist zudem
zwischen Schiittdichte ps.,, die die Dichte der Matrix innerhalb der Messgeometrie
beschreibt, und Lagerungsdichte pp.g, die die Dichte der Matrix in ihrer natiirlichen
Umgebung beschreibt, zu unterscheiden (siehe hierzu Abschnitt[2.7).

Zur Bestimmung der Schiittdichte psy, wurde zunidchst das Fassungsvolumen von
zehn Ringschalen bis zu einer bestimmten Hohe mithilfe von destilliertem Wasser
bestimmt, dessen Dichte bei 19 °C Raumtemperatur 0,998203 g ml~! betragt [KT93].
Hieraus wurde ein Durchschnittsvolumen von 283,0 ml bestimmt.

Die Einfiillung der 29 Bodenproben in die Ringschalen erfolgte jeweils bis zu der zu-
vor definierten Hohe, um ein einheitliches Volumen zu gewéhrleisten. Hierbei wurden
die Becher zeitweise auf einen Riittler gestellt, um eine homogene Schiittdichte zu er-
halten. Danach wurde jeweils die Masse der Matrix bestimmt. Aus Masse und festem
Volumen konnte nun die Schiittdichte der jeweiligen Probenmatrix bestimmt werden.
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3. Messung und Auswertung der Umweltproben aus Deutschland

Aufgrund der Ungenauigkeit die definierte Fiillhohe bei unterschiedlichen Ringscha-
len einzuhalten, wurde eine relativ grofle Unsicherheit fiir das Volumen von u(psq,) =
4 % angenommen. Die Unsicherheit der Masse betragt u(m) = 0,5g.

3.1.2. Gammaspektrometrische Analyse der Bodenproben

Bei der gammaspektrometrischen Untersuchung der 29 Bodenproben konnten in allen
Proben die Radionuklide %°K, 22°Ra, 225Ra und 2%8Th nachgewiesen werden. Auch das
kiinstliche Radionuklid '¥’Cs konnte bis auf eine Ausnahme in allen gemessenen Bo-
dentiefen nachgewiesen werden. Nuklide der Uran-Actinium-Reihe wurden in keiner
der Bodenproben oberhalb der Erkennungsgrenze detektiert. Eine gesamte Ubersicht
der Messergebnisse ist in den Tabellen bis im Anhang zu finden. Im Folgen-
den werden die Messergebnisse der einzelnen Radionuklide ausfiihrlich diskutiert.
Anschliefiend folgt eine Abschédtzung der Dosisrate durch externe Bodenstrahlung.

Kalium (*°K)

Bei der “’K-Aktivitit ist eine grole Variabilitit abhingig vom Entnahmeort zu erwar-
ten, die auf den unterschiedlichen natiirlichen Kaliumgehalt der Boden zuriickzufiih-
ren ist. Natiirliches Kalium enthilt zu 0,0117 % das instabile Isotop “°K. Das Kalium
sitzt direkt in der Struktur der Bodenmatrix und befand sich bereits bei der Bodenbil-
dung im Ausgangsgestein. Kaliumatome konnen auch an der Oberfldche des Boden-
materials adsorbieren, was besonders bei tonmineralhaltigem Boden der Fall ist [SS10].

Das “°K weist in jeder Probe mit Abstand die hochste spezifische Aktivitat aller de-
tektierten Radionuklide auf. Der °K-Gehalt des Bodens variiert deutlich mit dem Ent-
nahmeort und ist hauptsichlich abhdngig vom Bodenmaterial. In Abbildung ist
eine Ubersicht der spezifischen 4°K-Aktivititen im Tiefenprofil dargestellt.

Die Bodenproben aus Potsdam weisen mit durchschnittlich (235 + 3) Bq kg~! in den
ersten 50 cm Tiefe den geringsten °K-Wert auf. Es handelt sich hierbei um einen Boden
mit einem sehr hohen Sandgehalt (92,1 %), der wenig natiirliche Radionuklide enthalt.
Die Proben aus Niirnberg weisen mit (962 + 8)Bq kg™! den hochsten Durchschnitts-
wert auf. Der Spitzenwert liegt hier bei (1092 + 9) Bq kg™!. Der Grund hierfiir ist der
hohe Tonanteil in diesem Boden, der mit 17,6 % den grofiten Wert in allen gemessenen
Boden besitzt.

Auch das Tiefenprofil des Kaliums unterscheidet sich in den einzelnen Proben. Im Bo-
den aus Lahr, Potsdam und Hannover bleibt die spezifische “°K-Aktivitat in den ein-
zelnen Tiefenschichten bis 50 cm relativ konstant. Der Mittelwert tiber alle Schichten
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3.1. Untersuchung von Bodenproben aus Deutschland

betrdgt zum Beispiel in Lahr (538 + 11) Bq kg™!; die Standardabweichung betrégt in
diesem Fall lediglich 2 % vom Mittelwert. Bei den Boden aus Potsdam und Hannover
betrégt sie jeweils 4 %.

In den Proben aus Gorlitz nimmt die *°K-Aktivitit ab 20 cm Tiefe deutlich ab; in den
Proben aus Niirnberg nimmt die Aktivitdt mit grofierer Tiefe deutlich zu (von (825 +
7)Bq kg~! in der 0-5cm-Schicht bis (1092 + 9) Bq kg™! in der 20-30 cm-Schicht). Auch
bei den Proben aus Schleswig nimmt die spezifische Aktivitat des “°K mit der Tiefe zu.
Diese Effekte sind auf die Variabilitdt des natiirlichen Kaliumgehalts und die na-
tiirlichen Mischprozesse zuriickzufiihren. Der Anteil zwischen Standardabweichung
und Mittelwert der 4°K-Aktivitat aller Schichten ist aufgrund der abnehmenden be-
ziehungsweise zunehmenden Aktivitdat mit der Tiefe relativ grofs. Er betrdgt bei den
Boden aus Gorlitz und Niirnberg jeweils 12 %.

Spezifische Aktivitdt von K-40 in Bq/kg
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Abbildung 3.3.: Graphische Darstellung der Tiefenprofile von “’K in den Bodenproben.
Fiir die Probe ,,Schleswig 30-50cm” liegt aus Materialmangel kein Wert
vor.
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Samtliche hier untersuchten Bodenproben wurden auf Messfeldern des Deutschen
Wetterdienstes entnommen. Diese liegen auf Rasenflichen in unmittelbarer Umge-
bung der jeweiligen Stationen. Die Flachen werden extensiv gepflegt, das heifst, ge-
maéht, jedoch nicht vertikutiert oder gediingt. Eine Beeinflussung der Kaliumgehalte
durch Diingung kann daher fiir die letzten Jahre und Jahrzehnte ausgeschlossen wer-
den. Da jedoch die Vorgeschichte der Flachen weitgehend unbekannt ist und ange-
nommen werden muss, dass sie in einigen Bereichen aus aufgeschiittetem Material
bestehen, kénnte dies eine Erklarung fiir die Tiefenprofile vom °K darstellen.

Uran (?33U), Radium (**°Ra, 2*®Ra) und Thorium (**2Th)

Innerhalb eines Entnahmeortes gleichen sich die spezifischen Aktivitaten der Radium-
Isotope 226Ra (aus der 238U-Reihe) und ?*®Ra (aus der 2>’Th-Reihe) sowie die des ?Th
(aus der 22Th-Reihe) in guter Naherung jeweils in allen gemessenen Bodenproben und
sind {iber die verschiedenen Schichten relativ konstant. Die durchschnittlichen Werte
liegen fiir 22°Ra zwischen (9,1 + 0,4) Bq kg~! (Potsdam) und (49,9 + 1,5) Bq kg~! (Lahr).
Der ??°Ra-Gehalt zeigt lediglich in den Proben aus Niirnberg und Lahr einen leichten
Anstieg mit zunehmender Tiefe.

Dass sich die spezifischen Aktivitdten von 2®Ra und 22°Th jeweils in guter Ndherung
gleichen, ist zu erwarten. 228Th ist eine Tochter des 22°Ra mit einer kleineren Halb-
wertszeit und daher befinden sich die Nuklide im sdkularem Gleichgewicht (siehe Ab-

schnitt[1.5.1).

Die Radium-Isotope ?*°Ra und ??®Ra stehen aufgrund ihrer unterschiedlichen Zerfalls-
reihen nicht in direktem Zusammenhang. Sie weisen dennoch in allen gemessenen Bo-
denproben dhnliche Aktivitdten auf, sodass ihr Aktivitatsverhdltnis ndherungsweise 1
betrégt.

Die spezifische Aktivitit des 28U liegt in fast allen Proben leicht unter der des Toch-
ternuklids 22°Ra. Sie weist beim Boden aus Potsdam mit durchschnittlich (8,9 £4,0)Bq
kg~! den geringsten Wert. Dies lasst sich dadurch begriinden, dass dieser Boden einen
hohen Quarzsandgehalt (92,1 %) besitzt und einen sehr niedrigen Tongehalt (2,0 %)
und damit sehr wenige Tonminerale, die Uran binden. Auch andere Nuklide der na-
tiirlichen Zerfallsreihen weisen in diesem Boden erwartungsgemafs geringe Aktivita-
ten auf; der Durchschnittswert fiir 26Ra liegt zum Beispiel bei (9,1 + 0,4) Bq kg‘1 und
ist damit der geringste Wert in allen gemessenen Bodenproben.

Die 28U-Aktivitit wurde durch die gestérte Gammalinie des Tochternuklids 23*Th be-
stimmt, welche zudem eine relativ geringe Emissionswahrscheinlichkeit besitzt (siehe
Tabelle[2.T). Aus diesem Grund besitzt die abgeschitzte spezifische Aktivitat eine rela-
tiv hohe Unsicherheit und wird daher hier nicht weiter diskutiert.
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3.1. Untersuchung von Bodenproben aus Deutschland

Blei (2'°Pb)

Beim Blei-Isotop 210Pp ist eine Unterscheidung zwischen ,,supported” und , non-sup-
ported” sinnvoll. ,Supported” Blei entsteht aus der natiirlichen Zerfallsreihe des 2381,
das sich im Boden befindet. ,Non-supported” Blei wird durch externe Quellen hin-
zugefiigt. Es kann zum Beispiel durch die Auswaschung von ???Rn aus der Luft ein
erhohter 219Pb-Gehalt auf der Bodenoberfliche auftreten. Dieses zusitzliche ,non-sup-
ported” Blei fithrt zum Ungleichgewicht zwischen ?2Ra und !°Pb.

Auch in den Messungen spiegelt sich dieses Phanomen wider: Die spezifische Ak-
tivitdt von 2!°Pb weist an allen Entnahmeorten in der obersten Schicht die hochsten
Werte auf. Im Bodenprofil von Gorlitz liegt zum Beispiel die spezifische Aktivitdt von
210Pb in der obersten Schicht bei (44,1 + 11,2) Bq kg~! und sinkt mit zunehmender Tie-
fe ab. Ab 10 cm Tiefe bleibt der Wert in guter Nahrung konstant ((25,3 + 7,3) Bq kg~!
im Durchschnitt). Im Vergleich dazu zeigen die Aktivititen des Mutternuklids *°Ra
tiber alle gemessenen Schichten keine groen Schwankungen: (27,6 + 0,9)Bq kg™! in
der obersten Schicht und ein Durchschnittswert von (26,9 + 0,9)Bq kg™! in den vier
tieferen Schichten.

Bei fast allen Bodenproben ist zu erkennen, dass sich die 2!°Pb-Aktivitit in tieferen
Schichten an die iiber alle Schichten relativ konstante 22°Ra-Aktivitit annihert; die
Ausnahme bilden die Proben aus Niirnberg und Lahr, bei denen die 22°Ra-Aktivitit
mit zunehmender Tiefe leicht ansteigt. Da die 2!°Pb-Aktivitit in allen obersten Schich-
ten (0-5cm) mit Abstand die hochsten Werte ausweist, handelt es sich in diesem Fall
um zusétzliches , non-supported” Blei.

Caesium (1%7Cs)

Fiir die Verteilung von kiinstlichen Radionukliden (hier: 137Cs), die sich zunichst an
der Oberfldche ablagern und dann in tiefere Bodenschichten vordringen, sind zwei
physikalische Effekte verantwortlich: die Diffusion und die Konvektion [BK04].

Bei der Diffusion dringen die Atome und Molekiile aufgrund ihrer thermischen Eigen-
bewegung in tiefere Bereiche vor. Da dieser Prozess sehr langwierig ist, gelangen nur
sehr wenige Atome in die tiefen Schichten. Die meisten verteilen sich in den oberen
Schichten.

Die Konvektion beschreibt den Transport der Radionuklide durch Fliissigkeitsstro-
mungen, zum Beispiel Regenwasser, in tiefere Schichten. Die Teilchen gelangen auf
diese Weise tiefer in den Boden und lagern sich im Idealfall normalverteilt ab. Je nach
Stromung und Bodenbeschaffenheit variiert die Breite der Verteilung.
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Es kann zudem zu einer Vermischung beider Effekte und somit beider Profile kommen.
Je nach Niederschlagslage oder Beschaffenheit des Bodens {iberwiegt der eine oder der
andere Effekt. Desweiteren ist auch bei vom Menschen unberiihrtem Erdboden eine
sonstige Vermischung der Bodenschichten, zum Beispiel durch wiihlende Bodentiere,
nicht auszuschliefsen.

In Abbildung 3.4]sind die Messwerte fiir 13’Cs grafisch dargestellt. Bei nahezu allen
Proben ist eine deutliche Aktivititsabnahme des '¥Cs mit steigender Tiefe zu erken-
nen. Das Tiefenprofil kann ein Beispiel fiir eine Verteilung sein, bei der die Diffusion
gegeniiber der Konvektion iiberwiegt. Es ist jedoch wahrscheinlicher, dass das ¥Cs
beim Transport mit dem Sickerwasser mit organischen und mineralischen Partikeln in
Wechselwirkung tritt und es daher zu einer Retardation des Nuklids im Oberboden
kommt. Bei den Proben aus Gorlitz und Lahr beginnt eine merkliche Abnahme erst in
Tiefen von 20-30 cm. Der hochste Wert der 137Cs-Aktivitit in den gemessenen Boden-

proben wurde in der obersten Schicht (0-5 cm) der Testfldche in Potsdam gemessen. Er
betragt (41,8 + 2,1)Bq kg .

Die '%7Cs-Gesamtaktivitdt in den ersten 50 cm liegt bei allen Proben zwischen 41Bq
kg™ und 54 Bq kg~!. Die Depositionsdichten, die sich daraus ergeben, sind in Tabelle

dargestellt.

Die relativ hohe '3 Cs-Aktivitit in der obersten Schicht des Bodens aus Potsdam und
die starke Abnahme in tieferen Schichten ist zunichst auffallend, da dieser Boden
einen sehr hohen Sandgehalt (92,1 %, siehe Tabelle aufweist, welcher den Nuklid-
transport in tiefere Schichten unterstiitzt [SM66]. Eine Akkumulation von 137Cs an or-
ganischen Substanzen (Graser, Moose) kann ein Grund fiir die erhohte 3’ Cs-Aktivitat
an der Oberflache sein. Hierfiir spricht zudem der geringe Kaliumgehalt des Bodens
aus Potsdam. Da Caesium und Kalium Homologe mit dhnlichem chemischen Ver-
halten sind, konnen Pflanzen aufgrund des geringen Kaliumangebots im Boden ver-
mehrt Caesium aufnehmen. Der Anteil der organischen Substanz weist in der obersten
Schicht des Bodens aus Potsdam mit 3,3 % den zweithochsten Wert aller gemessenen
Proben auf (Hochster Wert: 3,4 %, Schleswig 0-5 cm, siehe Tabelle im Anhang).

Die Aufnahme von ¥Cs in Grasern ist zudem vom Kaliumgehalt des Bodens abhén-
gig. Nach [SM66] ist der 13 Cs-Gehalt von Gras auf Boden mit einem niedrigen Gehalt
an austauschbarem Kalium und einem hohen Gehalt an Lehm etwa zehnmal grofser
als derjenige auf dem Boden mit dem hohem Kaliumgehalt.

Zwar handelt es sich beim Boden aus Potsdam nicht um lehmhaltigen Boden, jedoch
weist dieser Boden die geringste “°K-Aktivitdt von allen Proben auf (im Durchschnitt
(235 + 3) Bq kg ™).

Das Vorkommen des kiinstlichen Nuklids !¥’Cs in Umweltproben ist im Wesentlichen
auf den globalen Fallout von oberirdischen Kernwaffenversuchen sowie auf den Un-
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fall von Tschernobyl zurtickzufiihren. Aufgrund der Probenentnahme auf nicht 6ko-
nomisch genutzten Flachen, ist der Tiefentransport von auf der Oberfldche abgelager-
ten Nukliden (wie '¥Cs) ausschliellich auf natiirliche Prozesse, wie Auswaschung,
Durchwurzelung oder wiihlende Bodentiere, zuriickzufiihren.
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Abbildung 3.4.: Graphische Darstellung der Tiefenprofile von '¥Cs in den Bodenpro-

ben. Fiir die Probe ,Schleswig 30-50cm” liegt aus Materialmangel kein
Wert vor. Werte mit ,<” geben die Erkennungsgrenze an.
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Dosisratenabschatzung

Im Folgenden wird eine Abschdtzung der Dosisrate durch Bodenstrahlung durchge-
fiihrt. Hierbei werden die natiirlichen Radionuklide sowie das '¥’Cs als kiinstliches
berticksichtigt.

Zur Berechnung der effektiven Dosisrate Eter, nat fiir einen Erwachsenen iiber einer un-
endlichen Halbebene mit homogenen massenbezogenen Aktivititen der natiirlichen
Radionuklide *°K, 28U und ?*2Th gibt [UNS00] folgende Formel an:

Eter, nat[nSv h™!] = 0,080 - Ag_40[Bq kg™!] + 0,420 - Ath32[Bq kg '] (3.1)
+0,310- Ay-238[Bq kg '] (3.2)

Fiir die Berechnung wurden die spezifischen Aktivitdten iiber die einzelnen Tiefen-
schichten gemittelt. Zudem wurde fiir die spezifische Aktivitit von 2>Th der Wert des
Tochternuklids ?*®Ra verwendet. In Tabelle sind die ermittelten effektiven Dosisra-
ten dargestellt.

Tabelle 3.1.: Effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung aus den spezifischen Ak-
tivititen der natiirlichen Radionuklide 233U, 232Th, 40K.

Ort Dosisrate

(nSv h™1)
Schleswig 28
Hannover 27
Potsdam 11
Gorlitz 34
Niirnberg 54
Lahr 50

Fiir die Abschdtzung der Rate der effektiven Dosis durch externe Strahlung von einem
mit 13Cs kontaminierten Boden wird in [SSK04] der Dosisratenkoeffizient

gglj =5,3-10"1Sv.s71.m?2. Bq_1
angegeben. Dies entspricht in guter Naherung einem Verhiltnis von

1kBq m222nSvhl. (3.3)

In Tabelle 3.2/ sind die Depositionsdichten von ¥Cs bei einer Bodenséule von 50 cm
sowie daraus die resultierende effektive Dosisrate dargestellt. Die Depositionsdichten
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Tabelle 3.2.: Depositionsdichten von '37Cs bei einer Bodenséule von 50 cm und daraus
resultierende effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung.

Ort dgs u(dgs) Dosisrate

(kBq m~2) (kBq m~2) | (nSvh™)
Schleswig 4,33 0,63 9
Hannover 4,19 0,62 8
Potsdam 4,43 0,70 9
Gorlitz 5,81 0,84 12
Niirnberg 3,73 0,54 7
Lahr 4,49 0,61 9

liegen zwischen (4,19 + 0,62) kBq m~2 (Hannover) und (5,81 + 0,84) kBq m~2 (Gorlitz).
Es ergeben sich effektive Dosisraten zwischen 8 und 12nSv h=1.

Die Gesamtdosisrate aus den ausgewéhlten natiirlichen Nukliden und dem 3’Cs er-
gibt sich aus der Summe der Gleichungen:

Eges = E'ter, nat 1 ECs—137 (3-4)

Die abgeschatzten Werte fiir die Gesamtdosisrate sind in Tabelle dargestellt. Sie
liegen zwischen 20 und 61nSv h™1.

Tabelle 3.3.: Gesamte effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung aus den abge-
schitzten Aktivitiaten der natiirlichen Radionuklide 238U, 232Th, 4K sowie
des kiinstlichen Radionuklids 137Cs.

Ort Dosisrate

(nSv h™1)
Schleswig 37
Hannover 36
Potsdam 20
Gorlitz 46
Niirnberg 61
Lahr 59
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Radiologische Beurteilung

Nach Empfehlung der Strahlenschutzkommission (SSK) kann ein Geldnde ohne Ein-
schrankung genutzt werden, wenn die mittlere spezifische Aktivitdt der Nuklide der
Uran-Radium-Reihe unter einem Wert von 200 Bq kg™! liegt [SSK91]. Liegt der Wert
zwischen 200 und 1000 Bq kg~! kann das Gelande forstwirtschaftlich oder als Griin-
land landwirtschaftlich genutzt werden, sollte jedoch nicht mehr als Ackerland ge-
nutzt werden. Es muss dazu gesagt werden, dass sich diese Richtwerte hauptsédchlich
auf vom Uranbergbau kontaminierte Flachen beziehen.

Die abgeschétzen spezifischen Aktivitaten der Radionuklide der Uran-Radium-Reihe
liegen in allen Bodenproben deutlich unter 200 Bq kg™!. Die untersuchten Profile wei-
sen keine radiologischen Auffilligkeiten auf.

Es ist jedoch anzumerken, dass es sich bei den Proben um einzelne Stichproben han-
delt, mit denen man keine generelle Aussage tiber die Gesamtfliche oder Region tref-
fen kann und die daher nicht reprédsentativ sind.
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3.2. Untersuchung einer Partikelsammlung aus
bodennaher Luft

3.2.1. Vorbereitung der Filter

Bei den Filtern handelt es sich um runde Glasfaserfilter der Firma Sartorius mit einem
Durchmesser von 25,7 cm und einer Dicke von ca. 0,55 mm (Art.-Nr. 13400-257-K). Die-
se wurden jeweils fiir eine Woche in eine entsprechende Pumpenapparatur im Frei-
en in einer Hohe von 1,5m iiber dem Boden gelegt. Innerhalb dieser Woche wurden
10.000m® Luft durch die Apparatur gesogen, wobei sich Staubpartikel und Aerosole
auf dem Filterpapier absetzten. Die Filter waren bei ihrer Entnahme deutlich mit einer
schwarzen Partikelschicht tiberzogen. Nach dem Entfernen aus der Pumpenapparatur
wurden die Filter jeweils auf ein Achtel gefaltet und in eine Plastiktiite gelegt, die zu-
geschweifst wurde. Die gammaspektrometrische Messung erfolgte jeweils nach mehr
als vier Wochen. Insgesamt wurden 13 Filter in einem Zeitraum von Oktober 2011 bis
Marz 2012 gemessen. Die Koordinaten der Partikelsammlung liegen bei 52° 23" 39,42”
nordlicher Breite und 9° 42" 7,30” 6stlicher Lange.

Aufgrund des relativ langen Zeitraums zwischen Filterentnahme und Messung, ist
es wichtig, bei der ermittelten Aktivi<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>