
Gammaspektrometrische Untersuchung
von Umweltproben

-
Von der natürlichen Radioaktivität bis

zum Fallout von Fukushima

Masterarbeit

angefertigt am

Institut für Radioökologie und Strahlenschutz
Leibniz Universität Hannover

unter Anleitung von

Prof. Dr. R. Michel

von

B.Sc. Frank Tawussi

Hannover, September 2012



Referent: Prof. Dr. R. Michel
Korreferent: Prof. Dr. C. Walther
Zeitraum: 01.10.2011 - 24.09.2012

2 Masterarbeit - Frank Tawussi



Inhaltsverzeichnis

1. Umweltradioaktivität 11
1.1. Natürliche und künstliche Radionuklide . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 11

1.1.1. Einteilung der natürlichen Radionuklide . . . . . . . . . . . . . . 11
1.1.2. Natürliche Radionuklide ohne Zerfallsreihe . . . . . . . . . . . . 12
1.1.3. Künstliche Radionuklide . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 14

1.2. Dosisgrößen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17
1.3. Radioaktivität in der Umwelt . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
1.4. Mathematische Beschreibung des Zerfalls und des Wachstums in Zer-

fallsreihen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 20
1.5. Das radioaktive Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 22

1.5.1. Säkulares Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23
1.5.2. Transientes Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
1.5.3. Kein Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

2. Grundlagen der Gammaspektrometrie 27
2.1. Wechselwirkung von Gammastrahlung mit Materie . . . . . . . . . . . . 27

2.1.1. Photoeffekt . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 27
2.1.2. Comptoneffekt . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 28
2.1.3. Paarbildungseffekt . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29

2.2. Aufbau eines Halbleiterdetektors . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
2.3. Kalibrierung des Detektors . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

2.3.1. Energiekalibrierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35
2.3.2. Halbwertsbreitenkalibrierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35
2.3.3. Efficiencykalibrierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 36

2.4. Messunsicherheiten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 39
2.5. Bestimmung der spezifischen Aktivität . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 40

2.5.1. Spezifische Aktivität bei ungestörten Linien . . . . . . . . . . . . . 41
2.5.2. Spezifische Aktivität bei gestörten Linien . . . . . . . . . . . . . . 45

2.6. Erkennungs-, Nachweis- und Vertrauensgrenzen . . . . . . . . . . . . . . 46
2.7. Bestimmung der Depositionsdichte . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 48
2.8. Qualitätssicherung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49

3. Messung und Auswertung der Umweltproben aus Deutschland 51
3.1. Untersuchung von Bodenproben aus Deutschland . . . . . . . . . . . . . 51

3.1.1. Vorbereitung der Bodenproben für die gammaspektrometrische
Untersuchung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53

3



Inhaltsverzeichnis

3.1.2. Gammaspektrometrische Analyse der Bodenproben . . . . . . . . 54
3.2. Untersuchung einer Partikelsammlung aus bodennaher Luft . . . . . . . 63

3.2.1. Vorbereitung der Filter . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63
3.2.2. Gammaspektrometrische Analyse der Filter . . . . . . . . . . . . 63

3.3. Untersuchung von Salzlauge aus einer Tiefenbohrung . . . . . . . . . . . 67
3.3.1. Vorbereitung der Flüssigkeits- und Salzproben . . . . . . . . . . . 67
3.3.2. Gammaspektrometrische Analyse der Flüssigkeits- und Salzpro-

ben . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 69
3.4. Untersuchung von Immobilisat aus ehemaligem Uranerzbergbau . . . . 73

3.4.1. Gammaspektrometrische Analyse des Immobilisats . . . . . . . . 73

4. Proben aus Japan nach dem Unfall von Fukushima 77
4.1. Unfallablauf im Atomkraftwerk Dai-ichi in Fukushima . . . . . . . . . . 77
4.2. Untersuchung der Bodenproben aus Fukushima . . . . . . . . . . . . . . 79
4.3. Auswertung der Nahrungsmittelbelastung in Fukushima . . . . . . . . . 84

5. Zusammenfassung 93

A. Angaben zu Software und Detektor; Dosiswerte 97

B. Tabellen mit Messergebnissen 99
B.1. Nahrungsmittel aus Fukushima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 110

C. Herstellung von Kalibrierstandards 113

D. Abkürzungsverzeichnis 117

Literaturverzeichnis 121
Selbstständigkeitserklärung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 129

4 Masterarbeit - Frank Tawussi



Abbildungsverzeichnis

1.1. Natürliche Zerfallsreihen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 13
1.2. Zerfallsschema vom 40K . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 14
1.3. Zerfallsschema vom 137Cs . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16
1.4. Säkulares Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
1.5. Transientes Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25
1.6. Kein Gleichgewicht . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 26

2.1. Spektrum von 40K . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 28
2.2. Wirkungsquerschnitte in Abhängigkeit der Photonenenergie . . . . . . . 30
2.3. Schematischer Aufbau eines Halbleiterdetektors . . . . . . . . . . . . . . 32
2.4. Halbleiterdetektor mit offener Abschirmung . . . . . . . . . . . . . . . . 32
2.5. Schematische Darstellung eines Elektron-Loch-Paares im Kristall . . . . 33
2.6. Koaxialer P-Typ-Kristall mit einer Hochspannung in Sperrrichtung . . . 33
2.7. Efficiency-Messung mit Jäckel-Westmeier-Fit . . . . . . . . . . . . . . . . 37
2.8. Spektrum einer Bodenprobe . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 41
2.9. Spezifische Aktivität von 214Pb gegenüber 226Ra . . . . . . . . . . . . . . 50

3.1. Entnahmeort, -datum und Korngrößenverteilung der Bodenproben aus
Deutschland . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

3.2. Entnahmeorte der Bodenproben . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52
3.3. Tiefenprofile von 40K in den Bodenproben . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55
3.4. Tiefenprofile von 137Cs in den Bodenproben . . . . . . . . . . . . . . . . . 59
3.5. Messwerte der Partikelsammlung aus bodennaher Luft . . . . . . . . . . 64
3.6. Übersicht der Proben aus der Tiefenbohrung . . . . . . . . . . . . . . . . 68
3.7. Grafische Darstellung der Ergebnisse der Proben aus der Tiefenbohrung 69

4.1. Karte von Japan . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 79
4.2. Dosisratenabschätzung für Minami-soma City durch 134Cs und 137Cs . . 83
4.3. Spezifische Aktivität von 134Cs in Zuchtfleisch und Eiern aus der Prä-

fektur Fukushima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 86
4.4. Spezifische Aktivität von 134Cs in Wildfleisch aus der Präfektur Fuku-

shima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 87
4.5. Spezifische Aktivität von 134Cs in Fisch und Meeresfrüchten aus der Prä-

fektur Fukushima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 88
4.6. Spezifische Aktivität von 134Cs in Pilzen aus der Präfektur Fukushima . 89
4.7. Spezifische Aktivität von 134Cs in Blattgemüse aus der Präfektur Fuku-

shima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 90

5



Abbildungsverzeichnis

4.8. Spezifische Aktivität von 134Cs in Nichtblattgemüse aus der Präfektur
Fukushima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 91

B.1. Spezifische Aktivität von 134Cs in Obst, Beeren und Nüssen aus der Prä-
fektur Fukushima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111

B.2. Spezifische Aktivität von 134Cs in Reis aus der Präfektur Fukushima . . 112
B.3. Spezifische Aktivität von 134Cs in Bambus aus der Präfektur Fukushima 112

C.1. Ringschale von unten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 113

6 Masterarbeit - Frank Tawussi



Tabellenverzeichnis

1.1. Mittlere effektive Dosis in Deutschland 2009 . . . . . . . . . . . . . . . . 19

2.1. Gammalinien der gemessenen Radionuklide . . . . . . . . . . . . . . . . 43

3.1. Effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung der natürlichen Radio-
nuklide . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60

3.2. Depositionsdichten der Bodenproben aus Deutschland . . . . . . . . . . 61
3.3. Gesamte effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung . . . . . . . . 61
3.4. Ergebnisse der Messung des Immobilisats aus Bad Schlema . . . . . . . 74

4.1. Ergebnisse der Bodenproben aus der Präfektur Fukushima . . . . . . . . 81
4.2. Übersicht der Anzahl der vom MHLW gemessenen Nahrungsmittelpro-

ben . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85

A.1. Verwendete Software . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97
A.2. Daten des verwendeten Gamma-Detektors . . . . . . . . . . . . . . . . . 97
A.3. Übersicht von Dosis- und Grenzwerten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 98

B.1. Ergebnisse der Bodenproben aus Schleswig . . . . . . . . . . . . . . . . . 99
B.2. Ergebnisse der Bodenproben aus Hannover . . . . . . . . . . . . . . . . . 100
B.3. Ergebnisse der Bodenproben aus Potsdam . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101
B.4. Ergebnisse der Bodenproben aus Görlitz . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102
B.5. Ergebnisse der Bodenproben aus Nürnberg . . . . . . . . . . . . . . . . . 103
B.6. Ergebnisse der Bodenproben aus Lahr . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 104
B.7. Spezifische Aktivität von 137Cs in den Bodenproben . . . . . . . . . . . . 105
B.8. Organischer Anteil in den Bodenproben und pH-Wert . . . . . . . . . . . 106
B.9. Ergebnisse der Partikelsammlung in bodennaher Luft . . . . . . . . . . . 107
B.10. Ergebnisse der Proben aus einer Tiefenbohrung . . . . . . . . . . . . . . . 108
B.11. Ergebnisse der gammaspektrometrischen Untersuchung der Bodenpro-

ben aus der Präfektur Fukushima . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109

C.1. Daten zur Multinuklidlösung QCY48 (2010) . . . . . . . . . . . . . . . . . 115
C.2. Daten zur 210Pb-Lösung (2008) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 116

7





Einleitung

Nach dem Unfall im japanischen Kernkraftwerk Fukushima Dai-ichi im März 2011
wurde das Thema Radioaktivität und Strahlenschutz auch in Deutschland sehr in-
tensiv diskutiert. Die energiepolitische Ausrichtung der Bundesregierung unter der
Führung von Bundeskanzlerin Angela Merkel änderte sich drastisch: Auf die noch im
Herbst 2010 beschlossene Laufzeitverlängerung deutscher Kernkraftwerke folgte im
Juni 2011 der Beschluss zum vollständigen Atomausstieg bis zum Jahr 2022 [tag11b].

Das Wort „Radioaktivität“ assoziiert bei vielen Menschen die Vorstellung von nuklea-
ren Unfällen und Krebserkrankungen. Dass ionisierende Strahlung ab bestimmten Do-
sen gesundheitsschädliche bis zu tödliche Folgen hat, steht außer Frage. Doch wie hoch
die Dosiswerte für erhöhte gesundheitliche Schäden sind und wie hoch im Vergleich
dazu die Strahlenexposition durch natürliche und künstliche Radionuklide in der Um-
welt ist, ist hingegen einem großen Anteil der Bevölkerung 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 (Präfektur Fukushima) analysiert und bewertet.

Diese Arbeit ist in fünf Abschnitte gegliedert:

Kapitel 1 befasst sich mit den Grundlagen der Umweltradioaktivität. Zunächst werden
die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten natürlichen und künstlichen Radionuklide
in der Umwelt vorgestellt und die Dosengrößen zur Beurteilung der Strahlenexpositi-
on eingeführt. Im Anschluss folgt eine mathematische Beschreibung des Zerfalls und
des Wachstums in Zerfallsreihen sowie eine Darstellung des radioaktiven Gleichge-
wichts.

Kapitel 2 enthält die Grundlagen der Gammaspektrometrie mittels Germaniumdetek-
toren. Es wird zunächst auf die Wechselwirkung zwischen Gammastrahlung und Ma-
terie eingegangen und der Aufbau und die Kalibrierung des Halbleiterdetektors erläu-
tert. Zudem folgt eine Beschreibung zur Bestimmung der spezifischen Aktivität aus
den gemessenen Spektren und die Einführung der charakteristischen Grenzen.

In Kapitel 3 werden die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Untersuchungen der
Umweltproben aus Deutschland vorgestellt. Hierzu gehören 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.
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Einleitung

In Kapitel 4 wird zunächst kurz auf den Unfallablauf im Atomkraftwerk Dai-ichi in
Fukushima eingegangen. Es folgt eine gammaspektrometrische Untersuchung zweier
Bodenproben aus Minami-soma City (Präfektur Fukushima), ungefähr 30 km nörd-
lich vom Unfallort. Außerdem folgt eine Auswertung von Nahrungsmittelmessungen
aus Fukushima, welche vom japanischen Gesundheitsministerium „Ministry of He-
alth, Labour and Welfare (MHLW)“ veröffentlicht wurden [MHL12a].

Abschließend erfolgt in Kapitel 5 eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit.

10 Masterarbeit - Frank Tawussi



KAPITEL 1

Umweltradioaktivität

1.1. Natürliche und künstliche Radionuklide

Bei Radionukliden handelt es sich um instabile Atomkerne, die unter Aussendung von
ionisierender Strahlung zerfallen. Sie sind zum einen ein natürlicher Bestandteil der
Umwelt, zum anderen existieren auch Radionuklide anthropogenen Ursprungs, die
durch Kernwaffentest und Reaktorunfälle vom Menschen in die Umwelt freigesetzt
wurden. Die Wissenschaft der Radioökologie 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 natürlichen Radionuklide

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

Die primordialen Radionuklide waren bereits bei der Entstehung der Erde vor ungefähr
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 gehören zum
einen die Radionuklide mit Zerfallsreihen wie 238U, 235U und 232Th mit Halbwerts-
zeiten von 4,5, 0,7 und 14 Milliarden Jahren sowie zum anderen Radionuklide ohne
Zerfallsreihen wie 40K mit einer Halbwertszeit von 1,28 Milliarden Jahren [SV04].

Zu den radiogenen Nukliden gehören 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 hauptsäch-
lich unter α- oder β−-Emission. Als Nebeneffekt tritt bei vielen Zerfällen charakteristi-
sche Gammastrahlung mit diskreten Energien auf.

In Abbildung 1.1 sind die drei natürlichen Zerfallsreihen mit den primordialen Mutter-
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1. Umweltradioaktivität

nukliden und den radiogenen Folgenukliden dargestellt. Die Mutternuklide der drei
natürlichen Zerfallsreihen 238U, 235U und 232Th sind die Ausgangspunkte für eine Ket-
te von Zerfällen. Jedes Mutternuklid zerfällt zu einem Tochternuklid, das für sich auch
instabil ist und weiter zerfällt. Die Zerfallskette läuft so lange weiter bis am Ende der
Kette ein stabiler Atomkern entsteht. In der 238U-Reihe ist der stabile Endkern 206Pb,
in der 235U-Reihe 207Pb und in der 232Th-Reihe 208Pb.
Das natürliche Aktivitätsverhältnis der Uran-Isotope beträgt [DIN07]:

a(238U)

a(235U)
= 21, 7. (1.1)

Die dritte Gruppe der natürlichen radioaktiven Nuklide bilden die kosmogenen Radio-
nuklide. Diese werden kontinuierlich durch die Wechselwirkung zwischen der hoch-
energetischen kosmischen Strahlung und der Atmosphäre gebildet. Sie besitzen im
Vergleich zu den primordialen Radionukliden kurze Halbwertszeiten τ. Zur Gruppe
der kosmogenen Radionuklide gehören unter anderem 7Be (τ: 53,12 d), Tritium 3H (τ:
12,32 a) und 14C (τ: 5730 a).

Neben den hier aufgeführten Nukliden existieren noch eine hohe Anzahl weiterer na-
türlicher Radionuklide, die jedoch ohne große radiologische Bedeutung sind.

1.1.2. Natürliche Radionuklide ohne Zerfallsreihe

Kalium (40K)

Kalium ist ein Alkalimetall, das in der Erdkruste mit einem Anteil von etwa 2,4 Mas-
senprozent vorkommt. Die natürliche Isotopenzusammensetzung besteht aus den
zwei stabilen Isotopen 39K (93,2581 %) und 41K (6,7302 %) sowie aus dem instabilen
40K, das zu 0,0117 % im natürlichen Kalium vorkommt. 40K gehört zu den primordia-
len Radionukliden und besitzt eine Halbwertszeit von 1, 28 · 109 Jahren [HW95].

In Abbildung 1.2 ist das Zerfallsschema vom 40K dargestellt. 40K zerfällt mit einer
Wahrscheinlichkeit von 89,33 % unter Emission eines β−-Teilchens zu 40Ca. Es kann
jedoch auch durch Elektroneneinfang in einen angeregten 40mAr-Kern übergehen.
Durch Emission eines charakteristischen Gammaquants der Energie 1460,81 keV ent-
steht 40Ar im Grundzustand. Das Gammaquant hat eine Emissionswahrscheinlichkeit
von 10,67 % [Bun06].

12 Masterarbeit - Frank Tawussi



1.1. Natürliche und künstliche Radionuklide

U-235-Reihe

Th-232-Reihe

U-238-Reihe

Abbildung 1.1.: Die drei natürlichen Zerfallsreihen: Uran-Radium-Reihe (238U), Uran-
Actinium-Reihe (235U) und Thorium-Reihe (232Th). Weitere Verzwei-
gungen mit geringen Emissionswahrscheinlichkeiten wurden der
Übersichtlichkeit halber weggelassen (aus [Bun99], bearbeitet).
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1. Umweltradioaktivität

γ
(1460,81 keV)
(10,67%)

β-
(89,33%)

(10,67%)

K40
19

(1,28  10  Jahre)9.

EC

Ca40
20
(stabil)

40
18Ar*

40
18Ar
(stabil)

Abbildung 1.2.: Zerfallsschema vom 40K. (EC: Elektroneneinfang)

Beryllium (7Be)

Die Beryllium-Isotope 7Be und 10Be gehören zu den kosmogenen Radionukliden. 7Be
besitzt eine relativ kurze Halbwertzeit von 53,12 Tagen; 10Be hat eine Halbwertszeit
von 1,6 ·106 Jahren. Da 10Be ein reiner β−-Strahler ist, wird es im Rahmen dieser gam-
maspektrometrisch ausgelegten Arbeit nicht weiter betrachtet.

Das 7Be entsteht überwiegend in der Stratosphäre bei der Wechselwirkung zwischen
kosmischer Strahlung und Sauerstoff- oder Stickstoffatomen der Atmosphäre (Spalla-
tion). Es wird kontinuierlich nachproduziert und ist daher auch trotz seiner vergleichs-
weise kurzen Halbwertszeit nachweisbar. Beim Luftaustausch zwischen Stratosphäre
und Troposhäre gelangt das 7Be von den hochliegenden Atmosphärenschichten in die
bodennahen Luftschichten [Glo03].
Es zerfällt unter Elektroneneinfang mit einer Wahrscheinlichkeit von 89,7 % zu 7Li im
Grundzustand. Es kann jedoch auf diese Weise auch in angeregtes 7mLi übergehen,
das dann unter Emission eines charakteristischen Gammaquants mit der Energie von
477,61 keV in seinen Grundzustand fällt. Das Gammaquant hat daher eine Emissions-
wahrscheinlichkeit von 10,3 % [Bun06].

1.1.3. Künstliche Radionuklide

Zu den künstlichen radioaktiven Nukliden gehören 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 239Pu oder entstehen als Spalt-
produkte in Kernreaktoren wie 137Cs. Es ist auch möglich, dass durch Neutronen-
bestrahlung ein stabiler Atomkern in einen instabilen übergeht, der dann wiederum
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1.1. Natürliche und künstliche Radionuklide

unter Teilchenemission zerfällt. Ein Beispiel hierfür ist der Neutroneneinfang vom
stabilen Kern 59Co:

59Co + n −→ 60Co
β−
−−→

60mNi
γ
−→

60Ni

Vom Element Technetium mit der Kernladungszahl Z = 43 sind zum Beispiel alle Iso-
tope künstlich erzeugt und radioaktiv.
Auch in der Nuklearmedizin finden viele synthetisch hergestellte Radionuklide Ver-
wendung, wie zum Beispiel das Indium-Isotop 111In, das als Tracer zur Markierung
von Substanzen und deren Verfolgung im Körper eingesetzt wird.

Dass einige dieser künstlich erzeugten Radionuklide heutzutage in Umweltproben in
Deutschland nachweisbar sind, resultiert hauptsächlich aus den oberirdischen Kern-
waffenversuchen der 60er und 70er Jahre und dem Reaktorunfall von Tschernobyl im
Jahr 1986. Hierbei wurde unter anderem das Radionuklid 137Cs 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. Nähere Informationen zu Tschernobyl und der Kontamination der nördlichen
Ukraine sind zum Beispiel in der Dissertation von W. Botsch [Bot00] zu finden. Eine
Liste der Kernwaffenversuche ist im Jahresbericht 2009 zur Umweltradioaktivität und
Strahlenbelastung [Bun10] dargestellt.

Caesium 137Cs

Das 137Cs entsteht als Spaltprodukt des Uran-Isotops 235U. Es ist von besonderer ra-
dioökologischer Bedeutung, da die Umgebung bei seiner Freisetzung in die Umwelt
(zum Beispiel nach einem Reaktorunfall) aufgrund der relativ hohen Halbwertszeit (τ:
30,17 a) langfristig über mehrere Jahrzehnte kontaminiert – und zum Teil unbewohn-
bar – ist. Da 137Cs ohne großen Aufwand gammaspektrometrisch messbar ist, kann
durch dieses Nuklid eine schnelle Dosisratenabschätzung erfolgen.
Desweiteren ist 137Cs dafür bekannt, dass es sich in Pflanzen und Pilzen anreichern
kann, da es ein ähnliches chemisches Verhalten wie Kalium aufweist. Ein Beispiel hier-
für ist der sehr hohe 137Cs-Gehalt in Pilzen aus der nördlichen Ukraine [Bot00].

In Abbildung 1.3 ist das Zerfallsschema vom 137Cs dargestellt. Es zerfällt unter β−-
Emission zu 137Ba. In 94 % der Fälle entsteht ein angeregter 137mBa-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 übergeht. Die Emissi-
onswahrscheinlichkeit dieses Gammaquants beträgt 85,1 %.
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1. Umweltradioaktivität

Cs137
55
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Ba56
137

Ba56
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(stabil)
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Abbildung 1.3.: Zerfallsschema vom 137Cs

Caesium 134Cs

Das Caesium-Isotop 134Cs entsteht nicht direkt als Spaltprodukt im Reaktor, da dieser
Zerfallsweg durch das stabile Xenon-Isotop 134Xe blockiert wird, sondern durch Neu-
tronenaktivierung des stabilen Spaltprodukts 133Cs. Mit einer Halbwertszeit von 2,06
Jahren ist das 134Cs besonders in den ersten Monaten nach einem Reaktorunfall von
großer Bedeutung.
Die wichtigsten Gammaenergien vom 134Cs liegen bei 604,72 keV (pγ = 97, 6 %) und
795,86 keV (85,4 %).

Silber 110mAg

Das Silber-Isotop 110mAg ist ein weiteres künstliches Nuklid, das durch Neutronen-
aktivierung vom stabilen 109Ag in Kernreaktoren anfällt. Dieses Silber ist zum einen
Bestandteil in Steuerstäben, zum anderen in der Beschichtung von Dichtungen vor-
handen [RBB03]. Es konnte in Umweltproben aus Fukushima detektiert werden (siehe
Abschnitt 4.2). Die Halbwertszeit beträgt 249,8 Tage. Die wichtigsten Gammaenergien
von 110mAg liegen bei 657,76 keV (pγ = 95, 3 %) und 884,69 keV (73,2 %) [Bun06].

16 Masterarbeit - Frank Tawussi



1.2. Dosisgrößen

1.2. Dosisgrößen

Hochenergetische Teilchen- oder elektromagnetische Strahlung wird auch als ionisie-
rende Strahlung bezeichnet aufgrund der Eigenschaft, Elektronen aus Atomen und
Molekülen herauszuschlagen und die Materie damit zu ionisieren. In größeren Men-
gen kann diese Strahlung eine Gesundheitgefährdung für den Menschen darstellen, da
sie die Zellen und die Zellinformation zerstören beziehungsweise verändern kann. Der
Strahlenschutz befasst sich daher mit dem Umgang von ionisierender Strahlung und
dem Erstellen von Grenz- und Richtwerten. Hierfür wurden Dosisgrößen eingeführt,
die im Folgenden kurz erläutert werden.

Energiedosis

Die Energiedosis D beschreibt die Energie, die von ionisierender Strahlung auf eine
Masse übertragen wird. Ihre Einheit ist das Gray (1 Gy = 1 J kg−1).

Äquivalentdosis

Die Äquivalentdosis HT ist ein Maß für die biologische Wirkung von ionisierender
Strahlung im Körpergewebe T. Sie entspricht der Energiedosis DT,R multipliziert mit
einem Strahlungswichtungsfaktor wR, der abhängig von der Strahlungsart R ist, und
wird in der Einheit Sievert (Sv) angegeben:

HT = wR ·DT,R (1.2)

Alphateilchen haben aufgrund ihrer Größe, Ladung und Energie eine höhere Ioni-
sierungsdichte und damit bei gleicher Energiedosis eine viel stärkere Wirkung auf
Körpergewebe als zum Beispiel Gammastrahlung. Aus diesem Grund wird Alpha-
strahlung für die Äquivalentdosis ein höherer Strahlungswichtungsfaktor zugeordnet,
wR = 20 Sv Gy−1. Für Gamma- und Betastrahlung gilt wR = 1 Sv Gy−1 [Str12].

Effektive Dosis

Die effektive Dosis E ist ein Maß für eine Ganzkörperdosis. Zu ihrer Berechnung wer-
den die Organdosen HT von 13 relevanten Organen mit ihren jeweiligen Gewebe-
Wichtungsfaktoren wT multipliziert. Die Summe aller gewichteten Organdosen ergibt
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1. Umweltradioaktivität

die effektive Dosis:

E =
n∑

T=1

wT ·HT (1.3)

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

1.3. Radioaktivität in der Umwelt

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

In Tabelle 1.1 ist die mittlere effektive Dosis in Deutschland im Jahr 2009 dargestellt
[Bun10]. Hierbei wird zwischen natürlicher und zivilisatorischer Strahlenexposition un-
terschieden.

Für die natürliche Strahlenexpostition wird eine mittlere effektive Dosis von 2,1 mSv
pro Jahr abgeschätzt. Der größte Anteil hiervon (52 %) entsteht durch die Inhalation
von Radonfolgeprodukten.

Die mittlere effektive Dosis der zivilisatorischen Strahlenexposition beträgt 1,8 mSv pro
Jahr. Diese setzt sich nahezu vollständig 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 beträgt die mittlere effektive Dosis in Deutschland 3,9 mSv a−1 (2009). Hier-
bei macht die natürliche Strahlenexposition einen Anteil von 54 % aus. Es ist jedoch
zu beachten, dass bei der medizinischen Strahlenexposition lediglich eine Minderheit
relativ hohe Dosen pro Jahr erhält, sodass der Mittelwert für die gesamte Bevölkerung
nicht repräsentativ ist.
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1.3. Radioaktivität in der Umwelt

Die Dosis einer einzigen Ganzkörper-Computertomographie beträgt zum Beispiel 10
mSv bis 20 mSv, also drei- bis fünfmal soviel wie die mittlere effektive Gesamtjahresdo-
sis in Deutschland [Bun12]. In Abbildung A.3 im Anhang sind zum Vergleich weitere
Dosis- und Grenzwerte vom Bundesamt für Strahlenschutz (BfS) zusammengestellt.

* Daten von 2008, Auswertungen von 2010

Mittlere effektive Dosis in
Millisievert pro Jahr

1. Natürliche Strahlenexposition

1.1 durch kosmische Strahlung (in Meereshöhe) ca. 0,3

1.2 durch terrestrische Strahlung von außen ca. 0,4

bei Aufenthalt im Freien (5 Std./Tag) ca. 0,1

bei Aufenthalt in Häusern (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 Gebäude (19 Std./Tag) ca. 0,9

1.4 durch Ingestion von natürlich radioaktiven Stoffen ca. 0,3

Summe der natürlichen 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
der edizin* (ohne Therapie)

davon durch nuklearmedizinische Untersuchungen

ca. 1,8

ca. 0,1

Summe der zivilisatorischen Strahlenexposition ca. 1,8

M

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

Ionisierende Strahlung kann für den Menschen gesundheitsschädigende Folgen ha-
ben. Hierbei wird zwischen deterministischen und stochastischen Schäden unterschie-
den. Deterministische Schäden treten schon bei kurzzeitiger Strahlenexposition ab
Überschreitung einer bestimmten Dosisschwelle auf, der Schaden nimmt mit höhe-
rer Dosis zu. Zu dieser Art von Schäden gehören zum Beispiel Hautrötungen (ab ca.
500 mSv), Haarausfall und Erbrechen (ab ca. 1000 mSv).

Stochastische Schäden sind Schäden, die nicht direkt auftreten, sondern deren Ein-
trittswahrscheinlichkeit durch die Strahlenexposition steigt. Ein Beispiel hierfür ist die
Erhöhung des Krebsrisikos. So treten zum Beispiel nach Einschätzung des BfS bei ei-
ner Dosis von 100 mSv etwa 1 % zusätzliche Krebs- und Leukämiefälle in einer Bevöl-
kerungsgruppe auf. Bei einer Dosis von 1000 mSv sind es 10 % zusätzliche Fälle (siehe
auch Tabelle A.3 im Anhang) [Bun12].
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1. Umweltradioaktivität

Das Risiko von Strahleneinwirkung sollte daher nicht unterschätzt werden. Aus die-
sem Grund ist es wichtig, die natürliche sowie die künstliche Strahlenexposition zu
untersuchen und zu überwachen. Zum Schutz der Bevölkerung wurden deshalb das
Atomgesetz (AtG, [AtG12]), die Strahlenschutzverordnung (StrlSchV, [Str12]), die Rönt-
genverordnung (RöV, [RoV11]) und das Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG, [Str08]) er-
lassen.

1.4. Mathematische Beschreibung des Zerfalls und des
Wachstums in Zerfallsreihen

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

A = −
dN(t)

dt
= λ ·N(t) (1.4)

Durch Integration über die Zeit t ergibt sich hieraus das Zerfallsgesetz:

N(t) = N0 · e−λt (1.5)

Die Gleichung beschreibt in dieser Form auch die Aktivität A(t) des radioaktiven Stof-
fes:

A(t) = A0 · e−λt, (1.6)

hierbei sind N0 = N(0) und A0 = A(0) die Anfangsanzahl beziehungsweise Anfangs-
aktivität zum Zeitpunkt t = 0. Die Einheit der Aktivität wird in Becquerel angegeben
(1 Bq = 1 s−1).

Aus dem Zerfallsgesetz lässt sich eine einfache Formel für die Halbwertszeit τ herlei-
ten. Der Anfangswert A0 wird der Einfachheit halber gleich 1 gesetzt. Nach der Halb-
wertszeit τ beträgt die Aktivität also 1

2 :

A(τ) =
1
2
= e−λ·τ

⇐⇒ ln
(1
2

)
= −λ · τ

⇐⇒ τ =
ln(2)
λ

(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 über mehrere
instabile Tochternuklide verlaufen bis sie schließlich in einem stabilen Atomkern (Nu-
klid n) enden, können durch folgende Differentialgleichungen ausgedrückt werden
[Lie91]:

Nuklid 1
λ1
−→ Nuklid 2

λ2
−→ Nuklid 3

λ3
−→ ...

λn−1
−→ Nuklid n

dN1

dt
= −λ1N1

dN2

dt
= λ1N1 − λ2N2 (1.8)

dN3

dt
= λ2N2 − λ3N3

...

...
dNn

dt
= λn−1Nn−1 − λnNn

Für die Lösung dieser Differentialgleichungen eignet sich ein exponentieller Ansatz
mit der Anfangsbedingung, dass zur Zeit t = 0 ausschließlich das Mutternuklid vor-
liegt:

N1(0) = N0
1 > 0 (1.9)

N2(0) = N3(0) = ... = Nn(0) = 0 (1.10)

Man erhält auf diese Weise für die Anzahl der Atome des n-ten Nuklids Nn(t) zur Zeit
t folgende Gleichung:

Nn(t) = C1 · e−λ1t + C2 · e−λ2t + C3 · e−λ3t + ... + Cn · e−λnt (1.11)

Die konstanten Koeffizienten Ci, i ∈ {1, ...n}, setzen sich aus den Zerfallskonstanten λi
und N1(0) wie folgt zusammen:

C1 =
λ1 · λ2 · ... · λn−1

(λ2 − λ1) · (λ3 − λ1) · ... · (λn − λ1)
·N1(0)

C2 =
λ1 · λ2 · ... · λn−1

(λ1 − λ2) · (λ3 − λ2) · ... · (λn − λ2)
·N1(0)

...

Cn =
λ1 · λ2 · ... · λn−1

(λ1 − λn) · (λ2 − λn) · ... · (λn−1 − λn)
N1(0) (1.12)
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1. Umweltradioaktivität

Die Aktivität des i-ten Nuklids zur Zeit t lässt sich wie in Gleichung (1.4) bestimmen:

Ai(t) = λi ·Ni(t) (1.13)

1.5. Das radioaktive Gleichgewicht

Von einem radioaktiven Gleichgewicht spricht man, wenn das Aktivitätsverhältnis zwi-
schen einem Nuklid (Mutternuklid, 1) und einem aus ihm hervorgehenden Nuklid
(Tochternuklid, 2) über einen längeren Zeitraum konstant ist. Für die mathematische
Herleitung des Gleichgewichtszustand wird die Gleichung (1.8) verwendet:

dN2

dt
= −

dN1

dt
− λ2N2 (1.14)

= λ1N1 − λ2N2 (1.15)

Die Lösung dieser Differentialgleichung sieht wie folgt aus:

N2(t) =
λ1

λ2 − λ1
N1(0)

(
e−λ1t

− e−λ2t
)
+ N2(0) · e−λ2t (1.16)

Als Randbedingung kann angenommen werden, dass zu Beginn t = 0 nur das Mutter-
nuklid N1 vorliegt, N2(0) = 0, wodurch der letzte Term wegfällt. Der erste Term lässt
sich nun umformen:

N2(t) =
λ1

λ2 − λ1
N1(0) · e−λ1t

(
1− e−(λ2−λ1)t

)
=

λ1

λ2 − λ1
N1(t)

(
1− e−(λ2−λ1)t

)
. (1.17)

Ein radioaktives Gleichgewicht zwischen Mutter- und Tochternuklid wird erreicht,
wenn das Verhältnis zwischen Mutter- und Tochternuklid (N2/N1) konstant ist. Dies
ist der Fall, wenn in Gleichung (1.17) der zeitabhängige Term e−(λ2−λ1)t für t → ∞

gegen 0 konvergiert. Demnach liegt ein radioaktives Gleichgewicht vor, wenn

N2(t) =
λ1

λ2 − λ1
N1(t) ≡ C ·N1(t). (1.18)
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1.5. Das radioaktive Gleichgewicht

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

• Säkulares Gleichgewicht

• Transientes Gleichgewicht

• Kein Gleichgewicht

1.5.1. Säkulares Gleichgewicht

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

τ2 � τ1 (1.19)

In diesem Fall ist die Zerfallskonstante des Mutternuklids vernachlässigbar gegenüber
die des Tochternuklids, λ2 � λ1, sodass sich Gleichung (1.17) mit λ2 − λ1 ≈ λ2 zu

N2(t) =
λ1

λ2
N1(t)

(
1− e−λ2t

)
(1.20)

umformen lässt.

Für lange Zeiten fällt der e-Term weg:

lim
t→∞

e−λ2t = 0, (1.21)

sodass für das Nuklidverhältnis N2 = λ1
λ2

N1 gilt und damit der Gleichgewichtszustand

A1 = λ1N1 = λ2N2 = A2 (1.22)

erreicht ist. In diesem Gleichgewichtsfall ist das Aktivitätsverhältnis A2/A1 = 1. Das
bedeutet, dass Mutter- und Tochternuklid die gleiche Aktivität aufweisen. In Abbil-
dung 1.4 ist der Aktivitätsanstieg des Tochternuklids bis zur Einstellung des säkularen
Gleichgewichts zu erkennen.

Die Zeit zum Erreichen des Gleichgewichtszustands ist ausschließlich abhängig von
der Halbwertszeit des Tochternuklids τ2, die im e-Term im Exponenten steht:(

1− e−λ2t
)
=

(
1− e−

ln(2)
τ2

t
)
=

(
1− 2−

t
τ2

)
=

A2(t)
A1(t)

(1.23)
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1. Umweltradioaktivität

Nach sechs Halbwertszeiten des Tochternuklids, t = 6τ2, beträgt das Aktivitätsver-
hältnis A2/A1 = 98, 4 %; nach zehn Halbwertszeiten beträgt das Verhältnis 99,9 %,
sodass man nach diesen Zeiten in guter Näherung von einem radioaktiven Gleich-
gewicht sprechen kann.

 

A
kt
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t A
/A

1(t
=0

)

0,01

0,1

1

Zeit t/τ2
0 2 4 6 8 10 12

Mutternuklid
Tochternuklid
Gesamtaktivität

Abbildung 1.4.: Säkulares Gleichgewicht für τ2 � τ1 – Die Halbwertszeit des Mutter-
nuklids ist hier 100-mal größer als die des Tochternuklids.

1.5.2. Transientes Gleichgewicht

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

τ2 < τ1, (1.24)

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

N2(t)
N1(t)

=
λ1

λ2 − λ1
≡ C. (1.25)

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

Mutternuklids bis beide Aktivitäten gleich sind (Schnittpunkt). Dann übersteigt die
Aktivität der Tochter die der Mutter und es bildet sich ein radioaktives Gleichgewicht
und damit ein konstantes Aktivitätsverhältnis aus:

A2

A1
= const. > 1. (1.26)

Die Gesamtaktivität (A1 + A2) nimmt in diesem Fall mit der Halbwertszeit des Mut-
ternuklids ab.
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Abbildung 1.5.: Transientes Gleichgewicht für τ2 < τ1 – Die Halbwertszeit des Mut-
ternuklids ist hier doppelt so groß wie die des Tochternuklids.

1.5.3. Kein Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit des Mutternuklids kürzer als die des Tochternuklids,

τ2 > τ1, (1.27)

so bildet sich kein radioaktives Gleichgewicht aus, da das Mutternuklid schon aufge-
zehrt ist, bevor sich ein konstantes Aktivitätsverhältnis einstellen kann. Die Abbildung
1.6 verdeutlicht dies anschaulich.
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1. Umweltradioaktivität

In diesem Fall gilt für die Zerfallskonstanten λ1 > λ2. Dies führt dazu, dass das Ver-
hältnis

N2(t)
N1(t)

=
λ1

λ2 − λ1

(
1− e−(λ2−λ1)t

)
(1.28)

für t→∞ nicht konstant ist, weil lim
t→∞

(e−(λ2−λ1)t) divergiert, wenn λ1 > λ2.

A
kt

iv
itä

t A
/A

1(t
=0

)

0,01

0,1

1

Zeit t/τ2
0 1 2 3 4

Mutternuklid
Tochternuklid
Gesamtaktivität

Abbildung 1.6.: Kein Gleichgewicht für τ2 > τ1 – Die Halbwertszeit des Mutternuklids
ist hier halb so groß wie die des Tochternuklids.
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KAPITEL 2

Grundlagen der Gammaspektrometrie

In diesem Kapitel werden die grundlegenden Prinzipien für die Gammaspektrome-
trie erläutert. Es erfolgt zunächst 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 für die Aktivitäts-
abschätzung 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 gehören 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 vollständig absor-
biert. Die kinetische Energie des Elektrons ergibt sich aus der Differenz der Photonen-
energie und der Bindungsenergie: Ekin = Eγ − EBind. Durch die übertragende Ener-
gie verlässt das Elektron die Hülle des Atoms, was zu einer Ionisierung des Atoms
führt. Desweiteren kann ein gebundenes Elektron höherer Energie unter Aussendung
eines Fluoreszenzphotons die freigewordene „Lücke“ auffüllen [Gil08]. Bei dem Fluo-
reszenzphoton handelt es sich um charakteristische Röntgenstrahlung, welche wieder-
um weitere Atome anregen oder ionisieren kann.
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Abbildung 2.1.: Spektrum von 40K 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 Außenhülle eines
Atoms wird als Comptoneffekt bezeichnet. Hierbei wird nur ein Teil der Photonen-
energie übertragen, sodass sich das gestreute Photon γ

′

und das Elektron e nach der
Streuung in einem bestimmten Winkel θ zueinander weiterbewegen. Die kinetische
Energie des Elektrons beträgt [Gil08]:

Ee = Eγ − Eγ′ (2.1)

= Eγ − Eγ ·
1

1 +
Eγ

m0c2 (1− cos(θ))
(2.2)

Im Spektrum ist der Comptoneffekt als Kontinuum zu erkennen, da die auf das Elek-
tron übertragene Energie in Abhängigkeit zum Streuwinkel θ kontinuierlich verläuft.
Bei einem Streuwinkel von θ = 180 (Rückstreuung) wird der größt mögliche Energie-
betrag vom Photon an das Elektron übertragen. 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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auftritt, der die gesamte Energie des Photons beinhaltet (siehe Abbildung 2.1).
Zurückgestreute Photonen können auch detektiert werden: Im Spektrum ist an der
niederenergetischen Grenze des Comptonkontinuums ein Rückstreuungspeak zu er-
kennen.

Das sogenannte Peak-to-Compton-Verhältnis beschreibt das Verhältnis zwischen dem
Photopeak vom 60Co (1332,5 keV) und seinem Comptonhintergrund. Es ist eine cha-
rakteristische Größe für den Detektor, die aussagt, wie gut kleinere Peaks im Hinter-
grund eines großen Photopeaks zu erkennen sind. Das Verhältnis liegt bei dem für
diese Arbeit verwendeten Detektor bei 58:1.

2.1.3. Paarbildungseffekt

Bei einer Photonenenergie von mehr als 1022 keV kann der Paarbildungseffekt auf-
treten, deutlich relevant wird er jedoch erst ab ungefähr 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): 2m0c2 =
1022 keV. Höhere Photonenenergie wird in kinetische Energie der entstandenen Teil-
chen umgewandelt:

Ekin,e− + Ekin,e+ = Eγ − 2m0c2 (2.3)

Das Positron annihiliert mit einem weiteren Elektron unter Emission zweier Photonen
mit jeweils der charakteristischen Energie von Eγ = 511 keV. 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
511 keV in Relation zum Full-Energy-Peak. Aus diesem Grund tritt bei Eγ − 511 keV
ein weiterer kleinerer Peak auf. Entkommen beide Photonen (double escape), so fehlen
1022 keV. Diese Phänomene sind im Spektrum in Abbildung 2.1 deutlich zu erkennen.

In Abbildung 2.2 sind die Wirkungsquerschnitte gegenüber der Photonenenergien auf-
getragen, jeweils für die drei Wechselwirkungsprozesse in Germanium [L’A03]. Es
ist zu erkennen, dass der Photoeffekt bei kleinen Energien bis 160 keV mit Abstand
den größten Wirkungsquerschnitt hat; bei größeren Energien überwiegt der Compton-
effekt.
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Abbildung 2.2.: Wirkungsquerschnitte in Abhängigkeit der Photonenenergie für
Photo-, Compton- und Paarbildungseffekt (aus [L’A03], bearbeitet).
Der Wirkungsquerschnitt ist in der Einheit Barn angegeben (1 b =
10−24 cm2).

30 Masterarbeit - Frank Tawussi



2.2. Aufbau eines Halbleiterdetektors

2.2. Aufbau eines Halbleiterdetektors

Ein Halbleiterdetektor nutzt die Eigenschaft von ionisierender Strahlung freie La-
dungsträger zu erzeugen. Halbleiter besitzen im Gegensatz zu Isolatoren eine relativ
kleine Bandlücke zwischen Valenz- und Leitungsband (Größenordnung: ~1 eV), so-
dass bereits bei geringer Energiezufuhr freie Ladungsträger erzeugt werden. Aus
diesem Grund entsteht schon bei Zimmertemperatur ein kontinuierliches Elektronen-
rauschen. Für den Betrieb des Detektors ist es notwendig, dieses Rauschen so gut
wie möglich zu unterdrücken. Dies geschieht durch eine permanente Kühlung mit
flüssigem Stickstoff auf 77 K.

Ein guter Halbleiterkristall besteht in der Regel aus hochreinem Germanium. Trifft
nun ein Gammaphoton auf die ladungsträgerarme 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-
träger „fließen“ zu den Seiten des Kristalls ab und werden registriert. In Tabelle A.2
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 unerwünschte Strahlung
von außerhalb während der Messung zu minimieren (zum Beispiel kosmische Strah-
lung oder Gammastrahlung, die von Radionukliden in den Wänden emittiert wird),
ist der Detektorkristall von einer dicken Bleiabschirmung umgeben [DIN05].

Ein großer Vorteil dieser Detektion ist die Proportionalität der Anzahl der erzeugten
Ladungträger zur Energie der Gammaphotonen. Halbleiterdetektoren besitzen zudem
im Vergleich zu Natriumiodid-Szintillationsdetektoren ein viel höheres Auflösungs-
vermögen; die Halbwertsbreite der Gammapeaks ist ungefähr um einen Faktor 10 klei-
ner. Dies lässt sich damit erklären, dass für die Erzeugung der freien Ladungsträger
im Halbleitermaterial weniger Energie benötigt wird. Hieraus resultiert eine geringe-
re statistische Schwankungsbreite der Impulshöhe, die zu einer bestimmten Energie
gehört [SV04].

Durch das Dotieren (absichtliches Hinzufügen von Fremdatomen) können 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 Außen-
hülle als Germanium, welches ins Leitungsband abgegeben werden kann. Durch Im-
plantation von Akzeptoratomen mit weniger Elektronen in der Außenhülle entsteht
das p-Germanium (P-Typ). Die "Löcher", die durch die fehlenden Elektronen entste-
hen, wirken wie positive Ladungen.
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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 große ladungsträ-
gerarme Zone. Das eintreffende Gammaquant erzeugt freie Ladungs-
träger, die zu den Seiten abfließen (collecting).
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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 ladungsträger-
arme Zone dar, n+ steht für die Zone mit einer hohen Dotierung ne-
gativer Ladung, p+ für 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-Übergang entsteht wie bei einer Halbleiterdiode. An den Außenseiten wird ei-
ne Hochspannung in Sperrrichtung angelegt, sodass sich die ladungsträgerarme Zone,
die als aktives Volumen dient, möglichst über den gesamten Kristall erstreckt.

N-Typ-Kristalle besitzen eine dünnere Totschicht (hochdotierte Schicht zwischen äuße-
rem Rand des Kristall und Anfang der ladungsträgerarmen Zone) als P-Typ-Kristalle.
Sie weisen aus diesem Grund auch für niederenergetische Gammaquanten (5 keV bis
100 keV) eine relativ hohe Efficiency auf [L’A03]. P-Typ-Kristalle werden besonders zur
Messung hochenergetischer Gammaquanten verwendet. Für die Messungen in dieser
Arbeit wurde ausschließlich ein Detektor mit P-Typ-Kristall verwendet (siehe Tabelle
A.2 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 für eine hohe Reinheit des Kristalls, also
für eine möglichst geringe Fremdatomdichte neben der unerlässlichen absichtlichen
Dotierung. Dies ist bei der Detektion wichtig, da eine große Fremdatomanzahl die
Leitfähigkeit des Kristalls und somit das Untergrundrauschen erhöhen würde. 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
Gammaquants Eabs. Es gilt [Bir09]:

n =
Eabs

ε
∝ Eγ (2.4)

mit der Energie ε, die für die Elektron-Loch-Paar-Erzeugung benötigt wird.

Ein ladungsempfindlicher Vorverstärker und ein Hauptverstärker erhöhen das Signal
der gesammelten Ladungsträger. Desweiteren werden die registrierten Signale durch
einen Impulsformer in symmetrische, gauß-förmige Impulse umgewandelt (pulse sha-
ping), welche dann in digitale Information übersetzt und durch einen Vielkanalanaly-
sator (MCA) einem bestimmten Kanal zugeordnet werden abhängig von der Pulshöhe.
Die Pulshöhe (Scheitelspannung) ist hierbei proportional zu der im Ge-Kristall depo-
nierten Photonenenergie. Am Computer kann dann das Spektrum näher untersucht
werden [Sac11].
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2.3. Kalibrierung des Detektors

Um die bei der Gammamessung erhaltenen Signale auswerten und eine Abschätzung
für die Aktivität einzelner Radionuklide im Probenmaterial machen zu können, sind
drei grundlegende Kalibrierungen durchzuführen [Gil08]:

• Die Energiekalibrierung, die die jeweiligen Energien den einzelnen Kanäle zu-
ordnet.

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

• Die Efficiencykalibrierung, die das Verhältnis zwischen detektierten und emit-
tierten Photonen in Abhängigkeit der Energie widerspiegelt.

2.3.1. Energiekalibrierung

Nachdem die detektierten Signale in Abhängigkeit ihrer Energie mittels Vielkanalana-
lysator (MCA) auf unterschiedliche Kanäle verteilt wurden, muss nun den Kanälen die
zugehörige Energie zugeordnet werden. Auf diese Weise ist es möglich, Full-Energy-
Peaks, die durch vollständige Absorption primärer Gammaquanten erzeugt wurden,
aufgrund ihrer charakteristischen Energie den jeweiligen Radionukliden zuzuordnen.

Für die Energiekalibrierung wird ein Standard mit der Multinuklidlösung QCY48 ver-
wendet, die zwölf Radionuklide enthält, deren Gammaenergien im Bereich von 59 bis
1836 keV liegen (siehe Tabelle C.1 im Anhang). Nach Messung des Standards können
die entstandenen Full-Energy-Peaks mit den Radionukliden beziehungsweise mit de-
ren bekannten Gammaenergien identifiziert werden und den Kanälen die entsprechen-
den Energien zugeordnet werden. Der Zusammenhang zwischen Kanalzahl K und zu-
gehöriger Energie E(K) verläuft in guter Näherung linear. Er wird mit einem Polynom
zweiten Grades über alle Kanälen angepasst [Bir09]:

E(K) = C0 + C1 ·K + C2 ·K2. (2.5)

2.3.2. Halbwertsbreitenkalibrierung

Die Breite eines Peaks auf halber Höhe seines Maximums wird als Halbwertsbreite be-
zeichnet (Full Width at Half Maximum - FWHM). Sie ist abhängig von der Auflösung
des Detektors und von der Energie des Gammaquants. Die Auflösung eines Detek-
tors wird durch statistische Schwankung der Anzahl der erzeugten Ladungsträger 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 Auflösungsvermö-
gen beschreibt, wie weit zwei benachbarte Peaks voneinander liegen müssen, damit
man sie voneinander unterscheiden kann. Der bei den Messungen verwendete Detek-
tor hat laut Hersteller ein Auslösungsvermögen von 0,875 keV bei 122 keV und von
1,8 keV bei 1,33 MeV. Zur Kalibrierung der Halbwertsbreite in Abhängigkeit zur Ka-
nalzahl wird wie bei der Energiekalibrierung ein Polynom zweiten Grades verwendet.

2.3.3. Efficiencykalibrierung

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

Die totale Efficiency berücksichtigt alle im Detektor ausgelösten Effekte, wie zum Bei-
spiel Compton- und Paarbildungseffekt, bei denen nicht die vollständige Energie eines
Gammaquants vom Detektor absorbiert wird.
Die relative Efficiency wird zum Vergleich der Nachweiswahrscheinlichkeit unter-
schiedlicher Detektoren verwendet. Sie ist auf die 1332,5keV-Linie von 60Co mittels
Messung eines Natriumiodid-Szintillations-Detektors (Kristallgröße: 76 mm × 76 mm)
genormt [Gil08].
Die Full-Energy-Peak-Efficiency berücksichtigt – wie der Name schon sagt – nur die
Impulse, die in den entsprechenden Full-Energy-Peak eines Gammaquants einfließen.
Sie ist für die Abschätzung der Aktivität der Proben von großer Bedeutung (siehe
Abschnitt 2.5) und wird daher im Folgenden kurz Efficiency genannt.

Weitere Bezeichnungen für die Efficiency ε sind Nachweis- oder Ansprechwahrscheinlich-
keit, weil sie das Verhältnis zwischen der Rate der detektierten rdet und der emittierten
Gammastrahlung remit beschreibt:

ε =
rdet

remit
(2.6)

Die Efficiency wird durch verschiedene Faktoren beeinflusst: Sie ist zum einen detek-
torabhängig und variiert mit der Größe des Kristalls, der Dicke des Detektorfensters
und der Totschicht, die die Gammaquanten absorbieren kann, bevor sie das aktive
Volumen erreichen [Lül09]. 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.

Für die Kalibrierung der Efficiency wird zunächst 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 Multinuklidlösung bekannter Aktivität versetzt wurde. Es bie-
tet sich an, hierfür die Multinuklidlösung QCY48 zu verwenden (siehe Tabelle C.1 im
Anhang), da diese Radionuklide enthält, 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-
gieabhängigkeit ε(Eγ) zu erhalten, wird eine Interpolation der Efficiency mithilfe der
Jäckel-Westmeier-Funktion [JWP87] durchgeführt:

ε(Eγ) = exp
( 2
π
(C1 + C2x + C3x2) · arctan

[
exp(C4 + C5x + C6x3)

]
− 25

)
(2.7)

mit x = ln(Eγ). Die Parameter C1,...,C6 sind zur Anpassung der Funktion an die Kali-
brierkurve frei wählbar.
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Abbildung 2.7.: Efficiency-Messung mit Jäckel-Westmeier-Fit. Bei dem gemessenen
Standard handelt es sich um eine Bodenprobe der Dichte 1,60 g cm−3

in der Ringschalen-Symmetrie.

In Abbildung 2.7 ist eine Jäckel-Westmeier-Funktion dargestellt, die auf die Messwerte
eines Bodenprobestandards (mit Multinuklidlösung QCY48) gefittet wurde. Das Ma-
ximum der Efficiency liegt bei ungefähr 120 keV. Bei kleinerer Energie überwiegt die
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Selbstabsorption, bei größeren Energien transmittieren mehr Photonen durch den Kris-
tall ohne ihre Energie vollständig dort zu deponieren.

Da unterschiedliche Proben in der Regel verschiedene Dichten besitzen, die einen
großen 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 Zeitgründen nicht möglich war, wurde für die 29
gemessenen Bodenproben eine zusätzliche Dichtekalibrierung durchgeführt. Hierzu
wurden Matrizen unterschiedliche Dichte mit Multinuklidlösung versetzt, homogeni-
siert und die Effiency abhängig von der Dichte bestimmt. Die Efficiencybestimmung
der Bodenproben wurde abhängig von der jeweiligen Schüttdichte 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 C.1 sind die
Daten zur Multinuklilösung QCY48 angegeben.
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2.4. Messunsicherheiten

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

Zur Bestimmung einer Messgröße X kann es von Nutzen sein, mehrere direkte und
voneinander unabhängige Messungen durchzuführen. Die Messwerte xi streuen zu-
fällig nach einer Wahrscheinlichkeitsverteilung. Im Idealfall handelt es sich um eine
symmetrische Normalverteilung um einen bestimmten Mittelwert. Bei n Messungen
kann in den meisten Fällen der arithmetische Mittelwert x̄ als bester Schätzwert ange-
geben werden [MK99]:

x̄ =
1
n

n∑
i=1

xi (2.8)

Als Maß der Streuung der einzelnen Messwerte xi um den Mittelwert x̄ wird die empi-
rische Standardabweichung s verwendet. Ihr Quadrat s2 gibt einen Schätzwert für die
Varianz der Wahrscheinlichkeitsverteilung wieder:

s2 =
1

n− 1
·

n∑
i=1

(xi − x̄)2 (2.9)

Die Standardabweichung des Mittelwerts x̄ wird für die Abschätzung der Unsicherheit
u(x) verwendet:

u(x) =
s
√

n
=

√√
1

n(n− 1)

n∑
i=1

(xi − x̄)2 (2.10)

Eine zu bestimmende Messgröße Y ist in vielen Fällen nicht direkt messbar, sondern
setzt sich als Funktion F von m Eingangsgrößen X1, ..., Xm zusammen:

Y = F(X1, ..., Xm)

Die Schätzwerte xi der einzelnen Eingangsgrößen Xi mit ihren Unsicherheiten u(xi)
können durch eigene Messungen bestimmt werden beziehungsweise aus der Literatur
entnommen werden. Sie stehen analog zu ihren Messgrößen in der Beziehung:
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y = F(x1, ..., xm)

Handelt es sich bei den Eingangsgrößen Xi um von einander unabhängige Größen,
so lässt sich die Unsicherheit des zu bestimmenden Messwerts u(y) mithilfe der
Gauß’schen Varianzfortpflanzung ermitteln [GUM95], [DIN96]:

u2(y) =
m∑

i=1

(
∂F
∂xi

)2

u2(xi). (2.11)

2.5. Bestimmung der spezifischen Aktivität

Die spezifische Aktivität a beschreibt die Aktivität A einer Probe in Bezug auf ihre Masse
m. Sie wird in der Einheit Bq kg−1 angegeben. Es ist sinnvoll, Aktivitätsvergleiche ver-
schiedener Umweltproben mit der spezifischen Aktivität durchzuführen, da auf diese
Weise der Bezug zur untersuchten Probemasse entfällt. Man vergleicht also jeweils die
Aktivität der einzelnen Radionuklide in einem Kilogramm der jeweiligen Probe.

Bei der Abschätzung der spezifischen Aktivitäten der Radionuklide in den Umwelt-
proben wird jeweils die Nettopeakfläche der zugehörigen Gammalinie des entspre-
chenden Nuklids im Gammaspektrum verwendet. Einige Radionuklide weisen meh-
rere Gammalinien auf. In diesem Fall wird der Mittelwert der spezifischen Aktivitäten
aus mehreren relevanten Linien bestimmt. Wenn zwischen mehreren Nukliden ein ra-
dioaktives Gleichgewicht angenommen werden kann und die Aktivität des Mutternu-
klids nicht direkt bestimmbar ist (wie zum Bespiel 238U), wird der gewichtete Mittel-
wert der spezifischen Aktivität der Tochternuklide berechnet und dem Mutternuklid
zugeordnet.

Unterschiedliche Radionuklide können Gammalinien besitzen, deren Energien sehr
nah beieinander liegen. Die jeweiligen Peaks liegen zum Teil übereinander und be-
einflussen die direkte Aktivitätsbestimmung eines Nuklids. Ein Beispiel hierfür ist
der 186,10 keV-Peak des 226Ra (pγ = 3, 5 %), der durch den 185,72 keV-Peak des 235U
(pγ = 57, 2 %) gestört wird. Da diese Störung einen sehr starken Einfluss auf die Ak-
tivitätsbestimmung hat und ihre Genauigkeit erschwert, wird sie im Falle des 226Ra
durch seine Folgenuklide 214Pb und 214Bi 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 pγ 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 Görlitz (0-5 cm Tiefe).

2.5.1. Spezifische Aktivität bei ungestörten Linien

Zur Abschätzung der spezifischen Aktivität eines Radionuklids aus einer ungestörten
Gammalinie, wird zunächst ihre Bruttofläche nb ermittelt (Messzeit tm). Die Ermittlung
erfolgt mit der Gamma Analysis Software FitzPeaks, die zudem einen relativen Fehler
u(nb) für die Flächenintegration angibt. Durch Subtraktion der Nulleffektsrate r0 =
n0/t0 berechnet sich die Nettozählrate rn des Peaks:

rn = rb − r0 =
nb

tm
−

n0

t0
(2.12)

mit Bruttozählrate rb, Nullrate r0, Bruttocounts nb, Nullcounts n0, Messzeit der Pro-
benmessung tm und Messzeit der Nullmessung t0.
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Die dazugehörige Unsicherheit u(rn) berechnet sich wie folgt:

u(rn) =

√
u2(nb)

t2
m

+
u2(n0)

t2
0

(2.13)

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

Bei der Ermittlung der spezifischen Aktivität aus der Nettozählrate rn muss beachtet
werden, dass ein instabiler Kern auf unterschiedliche Weise zerfallen kann. Die Emis-
sionswahrscheinlichkeit pγ beschreibt daher, wie groß die Wahrscheinlichkeit ist, dass
bei einem Kernzerfall ein bestimmtes, charakteristisches Gammaquant emittiert wird.
Mithilfe der Kenntnis der Efficiency ε kann die Aktivität A eines Radionuklids in der
Probe wie folgt in der Einheit Becquerel abgeschätzt werden:

A =
ks

εpγ
· rn (2.14)

Der dimensionslose Faktor ks beschreibt eine Summationskorrektur abhängig 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 müssen korrigiert werden. Die Faktoren ks wurden aus [DS90] und
[Gar01] entnommen und sind in Tabelle 2.1 einzusehen.

Für die spezifische Aktivität a in Bq kg−1 muss nun noch die Masse m der Probe in die
Formel einfließen:

a =
ks

mεpγ
· rn (2.15)

≡ w · rn (2.16)

Die Unsicherheit der spezifischen Aktivität berechnet sich wie folgt:

u(a) =
√

r2
n · u2

rel(w) + w2 · u2(rn)

mit u2
rel(w) = u2

rel(ks) + u2
rel(m) + u2

rel(ε) + u2
rel(pγ) (2.17)

Im Folgenden werden die einzelnen Messunsicherheiten kurz besprochen.
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Tabelle 2.1.: Wichtige Gammalinien der gemessenen Radionuklide, deren Emissions-
wahrscheinlichkeiten [Bun99], [Bun06] und Summationskorrekturfakto-
ren [DS90], [Gar01]. Die Nuklide ohne Eγ-Angabe emittieren entweder
keine Gammaquanten oder lediglich welche mit zu geringem pγ und sind
durch die direkt danach angegebenen Nuklide zu bestimmen.

Radio- Halb- Energie Eγ pγ ks Störnuklid
nuklid werts- in keV in % (Eγ, pγ)

zeit

U-238 4, 468 · 109 a
Th-234 24,10 d 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 (185,72 keV; 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 22,3 a 46,54 4,25 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 21,8 a
Th-227 18,72 d 235,97 12,3 1,00

Th-232 1, 41 · 1010 a

Ra-228 5,75 a
Ac-228 6,15 h 911,20 25,80 1,02

Th-228 1,91 a
Pb-212 10,64 h 238,63 43,30 1,00

K-40 1, 277 · 109 a 1460,81 10,67 1,00
Be-7 53,12 d 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 85,4 1,11
Ag-110m 249,79 d 657,76 95,3 1,19

884,69 73,2 1,20
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Unsicherheit der Nettozählrate

Das verwendete Programm zum Auswerten der Spektren „FitzPeaks Gamma Analy-
sis“ passt automatisch eine Gauß-Kurve an einen Peak an und zieht den Untergrund
ab. Es erfolgt eine Integration über die Nettopeakfläche mit dazugehöriger Unsicher-
heit u(rn), die aus der Übereinstimmung der Anpassung resultiert.

Unsicherheit der Summationskorrekturfaktoren

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

Unsicherheit der Masse

Zur Bestimmung der Masse wird eine Präzisionswaage (Modell 474) der Firma Kern
& Sohn verwendet mit einer Messanzeige bis 0,1 g. Ihre Messunsicherheit beträgt laut
Hersteller 0,2 g. Eine weitere Unsicherheit kann aus einer Unvollständigkeit 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 abhängt und bei kleinen Energien
Selbstabsorptionseffekte, die eine genaue Bestimmung erschweren, nicht vernachläs-
sigbar sind, wird die Unsicherheit der Efficiency u(ε) in drei Intervalle eingeteilt:

u(ε < 100) = 10 %,
u(100 < ε < 200) = 7 %,

u(200 < ε) = 5 %.

Unsicherheit der Emissionswahrscheinlichkeit

Die Emissionswahrscheinlichkeit der Gammalinien der einzelnen Radionukliden pγ
sowie ihre Unsicherheit u(pγ) wurden aus [SS98] entnommen.
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2.5.2. Spezifische Aktivität bei gestörten Linien

Liegen die Gammaenergien zweier Nuklide sehr nah beieinander, überlagern sich ih-
re Beiträge im Spektrum und können nicht mehr eindeutig aufgelöst werden. Bei der
Auswertung eines bestimmten Gammapeaks ist daher darauf zu achten, ob der Peak
durch andere Gammalinien aus der Probe gestört wird. Die Abschätzung der spezifi-
schen Aktivität wird dadurch ein wenig umfangreicher, da der Einfluss der Störlinien
sinnvoll vom auszuwertenen Peak subtrahiert werden muss. Die Formel (2.16) für die
spezifische Aktivität muss daher einen zusätzlichen Term erhalten [Bir09]:

ac = w ·
((nb

tm
−

n0

t0

)
−

nn’

tm’

)
= w ·

(nb

tm
−

n0

t0

)
−

a′·tm
w′

tm′


= w ·

(nb

tm
−

n0

t0

)
−

w
w′
· a′

= a−
w
w′
· a′ (2.18)

Hierbei ist

• ac die spezifische Aktivität nach Korrektur durch die gestörte Linie,

• a die aus der Linie berechnete spezifische Aktivität bezogen auf die Nukliddaten
des zu untersuchenden Nuklids,

• a′ die spezifische Aktivität des Nuklids mit der Störlinie,

• n′n die Nettoimpulszahl in der Störlinie und

• w′ der Faktor aus der Gleichung (2.16) bezogen auf die Störlinie.

Die Unsicherheit u(ac) berechnet sich wie folgt und lässt sich mit Gleichung (2.17) wei-
ter umformen:

u(ac) =

√
u2(a) + u2

( w
w′

a′
)

=

√
r2

n · u2(w) + w2 · u2(rn) + u2
( w
w′

a′
)

(2.19)
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2.6. Erkennungs-, Nachweis- und Vertrauensgrenzen

Bei Messungen mit geringen Aktivitäten 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 können zwei Fehler
entstehen [MK99]:

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

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

Erkennungsgrenze a∗:

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

a∗ = k1−α · ũ(0)
= k1−α ·w · u(rn)

= k1−α ·w

√
u2(Np)

t2
p

+
u2(N0)

t2
0

(2.20)

mit der Standardunsicherheit ũ(0) des wahren Wertes ã an der Stelle Null und w = ks
εpm .

In den Tabellen dieser Arbeit werden Werte unterhalb der Erkennungsgrenze durch „<
a∗“ ersetzt.

Nachweisgrenze a#:

Überschreitet die ermittelte Aktivität eines Nuklids die Nachweisgrenze a#, so kann
das Nuklid mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit von β als „in der Probe nachgewiesen“
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angesehen werden. Für die Nachweisgrenze gilt:

a# = a∗ + k1−β · ũ(a#)

= a∗ + k1−β ·

√(
a# · urel(w)

w

)2

+ w2u2(rn)

= a∗ + k1−β ·

√(
a# · urel(w)

w

)2

+

(
a∗

k1−α

)2

(2.21)

Die Auflösung nach a# ergibt für die Nachweisgrenze:

a# =
2a∗

1−
(
k · urel(w)

w

)2 (2.22)

mit den Quantilen der Standardnormalverteilung k = k1−α = k1−β.

Für die Auswertung in dieser Arbeit wurde k1−α = k1−β = 1, 65 gesetzt, was einer
Fehlerwahrscheinlichkeit von α = β = 5 % entspricht [MK99].

Die Grenzen für gestörte Gammalinien (siehe Abschnitt 2.5.2) werden wie folgt berech-
net:

Erkennungsgrenze:

a∗c = k ·

√( a′

w′

)2
u2(w) + w2u2(rn) + u2

( w
w′

a′
)

(2.23)

Nachweisgrenze:

a#
c = 2

a∗c +
1

w′wa′k2u2
rel(w)

1− k2
(

urel(w)
w

)2 (2.24)

Vertrauensgrenzen a/, a.

Liegt mit der Überschreitung der Erkennungsgrenze (a∗ < a) ein physikalischer Effekt
vor, so lässt sich ein Vertrauensbereich mit unterer a/ und oberer Vertrauensgrenze
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a. angeben. In diesem Bereich liegt der wahre Wert der Messgröße ã mit einer Wahr-
scheinlichkeit von 1− γ. Für die Vertrauensgrenzen gilt [MK99], [DIN03]:

a/ = a− kp · u(a) mit p = ω ·
(
1−

γ

2

)
(2.25)

a. = a + kq · u(a) mit q = 1−ω ·
γ

2
(2.26)

mit ω =
1
√

2π

a/u(a)∫
−∞

dz · e−
z2
2

Für Messwerte a mit vergleichsweise kleiner Unsicherheit, u(a) � a, gilt näherungs-
weise:

a/ = a− k1−γ2
· u(a) (2.27)

a. = a + k1−γ2
· u(a) (2.28)

Für die Irrtumswahrscheinlichkeit γ wird in dieser Arbeit 5 % gewählt, dies entspricht
einem Wert von k1−γ2

= 1, 96 [DIN03].

2.7. Bestimmung der Depositionsdichte

Die Depositionsdichte d beschreibt die Aktivität eines Radionuklids in einer Boden-
säule unterhalb einer Fläche. Sie wird vorzugsweise für künstliche Nuklide berechnet,
die sich zunächst an der Oberfläche des Erdbodens ablagern und mit der Zeit in tiefere
Erdschichten gelangen. Die Depositionsdichte ist daher ein Maß dafür, wie hoch die
Aktivität ist, die diese Fläche durchdrungen hat. Sie wird in der Einheit Becquerel pro
Quadratmeter (Bq m−2) angegeben [Bot00]. Berechnet man eine Depositionsdichte für
natürliche Radionuklide, so stellt sie das radioaktive Inventar im betrachteten Profil
dar.

Für die Berechnung der Depositionsdichte ist es sinnvoll, eine Bodensäule bis zu ei-
ner bestimmten Tiefe in mehrere Schichten einzuteilen. Die Depositionsdichte di einer
solchen Schicht beträgt dann [Lül09]:

di = ai · hi · ρSch,i ·
ρSch,i

ρLag,i
(2.29)
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Hierbei ist ai die spezifische Aktivität des untersuchten Nuklids in der Bodenschicht, hi
ist die Dicke der Schicht und ρSch,i ist die Schüttdichte. Das Verhältnis der Schüttdichte
zur Lagerungsdichte ρSch

ρLag
fließt als zusätzlicher Faktor in die Formel ein, um die mit der

Schüttdichte gemessene Aktivität der Probe auf den Boden mit der Lagerungsdichte in
der Natur zu übertragen.

Die Depositionsdichte der gesamten Bodensäule dBS erhält man dann durch das Auf-
summieren der einzelnen Schichten:

dBS =
∑

i

di (2.30)

Die Unsicherheit errechnet sich nach der Gauß’schen Varianzfortpflanzung, Formel
(2.11), wie folgt:

u(di) =

√
a2

i · h
2
i · ρSch,i · u2

(
ρSch,i

ρLag,i

)
+ a2

i · h
2
i · u

2(ρSch,i) ·

(
ρSch,i

ρLag,i

)2

+a2
i · u

2(hi) · ρSch,i ·

(
ρSch,i

ρLag,i

)2

+ u2(ai) · h2
i · ρSch,i ·

(
ρSch,i

ρLag,i

)2

(2.31)

u(dBS) =
∑

i

u(di) (2.32)

2.8. Qualitätssicherung

Radon-Dichtigkeit

In allen drei natürlichen 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 219Rn mit einer Halbwertszeit von 3,9 Sekunden und in der Thorium-Reihe
das 220Rn mit 55,6 Sekunden [Bun99]. Das Radon nimmt eine besondere Rolle ein, da
es das einzige gasförmige Nuklid innerhalb der Zerfallsreihe ist. Die Gasatome kön-
nen sehr leicht entweichen und zu einer Störung des radioaktiven Gleichgewichts füh-
ren. Es ist daher notwendig, die Probenschale gasdicht zu versiegeln, um keine Verfäl-
schung der Aktivität der Radon-Folgeprodukte zu erhalten.
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Am wichtigsten ist die Gasdichtigkeit bei der Bestimmung des Gleichgewichts zwi-
schen 226Ra und 214Pb bzw. 214Bi der Uran-Radium-Reihe. Da die einzige direkte Gam-
malinie vom 226Ra (186,10 keV) durch eine vom 235U gestört wird, ist es für die genaue
Bestimmung der 226Ra-Aktivität besser, die Abschätzung über die vielen Gammalinien
der kurzlebigen Folgenukide 214Pb und 214Bi nach Einstellung des radioaktiven Gleich-
gewichts vorzunehmen. Das 222Rn befindet sich jedoch in der Zerfallsreihe zwischen
diesen Nukliden und sollte daher möglichst nicht aus der Probenschale entweichen.
Bei der Präparation der Ringschalen wird der entsprechende Deckel zur Versiegelung
mit Montagekleber luftdicht verklebt. Proben in Petrischalen werden zusätzlich in ra-
dondichter Folie eingeschweißt.

In Abbildung 2.9 sind die spezifischen Aktivitäten der Tochternuklide 214Pb bzw. 214Bi
gegenüber der vom 226Ra (durch den gestörten Direkt-Peak bei 186,10 keV bestimmt)
aufgetragen. Es handelt sich um die in dieser Arbeit in Ringschalen gemessenen Bo-
denproben, bei denen die 226Ra-Aktivität über der Nachweisgrenze liegt.
Es ist deutlich zu erkennen, dass sich ein Gleichgewicht zwischen den Nukliden einge-
stellt hat, da das Verhältnis der beiden Aktivitäten bei 1 liegt. Dies ist eine Bestätigung
für die Dichtigkeit der Ringschalen.
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Abbildung 2.9.: Spezifische Aktivität der Tochternuklide 214Pb bzw. 214Bi gegenüber
der vom 226Ra (durch den gestörten Direkt-Peak bei 186,10 keV be-
stimmt). Die lineare Trendlinie spiegelt ein Verhältnis 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, Görlitz, Nürnberg und Lahr. Die Koordina-
ten und die Entnahmedaten sind aus Tabelle 3.1 zu entnehmen. Die geographische
Lage der Orte in Deutschland ist in Abbildung 3.2 einzusehen. Die Proben wurden im
Rahmen des BMBF-geförderten Projektes „Großflächiger Eintrag, Inventare und Trans-
port von Iod-129 und Iod-127 in Deutschland“, das am IRS (Uni Hannover) bearbeitet
wird, entnommen und für die gammaspektrometrische Untersuchung der vorliegen-
den Arbeit zur Verfügung gestellt.

Für die Entnahme des Probenmaterials wurden mithilfe von Bohrstöcken verschiede-
nen Durchmessers auf einer vorher abgesteckten Fläche (ca. 10 m × 12 m) jeweils elf
bis zwölf Bodensäulen entnommen, die tiefenabhängig zu Mischproben zusammen-
gefügt wurden. Die Erstellung eines Tiefenprofils erfolgte in folgende Bereiche: 0-5 cm,
5-10 cm, 10-20 cm, 20-30 cm und 30-50 cm.

In Tabelle 3.1 ist die Korngrößenverteilung der Bodenproben dargestellt. Diese wur-
de jeweils mit der Pipettmethode nach Köhn und einer Nasssiebung aus der 5-10 cm-
Schicht ermittelt [DIN02]. Die Körnung teilt sich in drei Korngrößen auf: Sand (63-
2000 µm), Schluff (2-63 µm) und Ton (< 2 µm).

In Tabelle B.8 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 [DN06].
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Abbildung 3.1.: Entnahmeort, -datum und Korngrößenverteilung der Bodenproben
aus Deutschland. Letztere wurde jeweils aus der 5-10 cm-Schicht mit-
tels Pipettmethode nach Köhn und Nasssiebung bestimmt.

Entnahme- Entnahme- Koordinaten Korngrößenverteilung
ort datum nördl. Breite östl. Länge 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 5,9 2,0
Görlitz 26.05.2011 51° 09’ 44,56” 14° 57’ 01,23” 45,7 41,7 12,6
Nürnberg 25.05.2011 49° 30’ 11,29” 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

Hannover

Schleswig

Potsdam

Görlitz

Lahr

Nürnberg

Abbildung 3.2.: Entnahmeorte der Bodenproben

52 Masterarbeit - Frank Tawussi



3.1. Untersuchung von Bodenproben aus Deutschland

3.1.1. Vorbereitung der Bodenproben für die
gammaspektrometrische Untersuchung

Die Aufbereitung und Messung der Bodenproben orientieren sich an den Messanlei-
tungen für die Überwachung der Radioaktivität in der Umwelt und zur Erfassung aus kern-
technischen Anlagen [Bun06]. Das Material wurde zerkleinert und gesiebt; dabei wurde
der Skelettanteil größer 2 mm abgetrennt. Die Trocknung erfolgte bei einer Tempera-
tur von 105 °C über mindestens 48 Stunden bis zur Gewichtskonstanz. Anschließend
wurde das Material jeweils in Ringschalen mit einem Fassungsvermögen von ≈ 280 ml
abgefüllt. Um eine homogene Schüttdichte zu erhalten, wurden die Ringschalen wäh-
rend des Abfüllens für kurze Zeit auf einen Rüttler 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 füllen.
Nach einer Equilibrierungszeit von mindestens drei Wochen zur Einstellung des durch
Radon-Emanation gestörten 226Ra/214Pb-Gleichgewichts (siehe hierzu Abschnitt 1.5.1)
wurden die Proben gammaspektrometrisch gemessen.

Dichtebestimmung

Die Kenntnis der Dichte der Probenmatrix ist aus zwei Gründen wichtig: Zum einen
für die Dichtekalibrierung zur Bestimmung der Efficiency, insbesondere für niedrig
energetische Gammastrahlung (210Pb), zum anderen für die Bestimmung der Depo-
sitionsdichte (in Bq m−2) aus der spezifischen Aktivität (in Bq kg−1). Es ist zudem
zwischen Schüttdichte ρSch, die die Dichte der Matrix innerhalb der Messgeometrie
beschreibt, und Lagerungsdichte ρLag, die die Dichte der Matrix in ihrer natürlichen
Umgebung beschreibt, zu unterscheiden (siehe hierzu Abschnitt 2.7).
Zur Bestimmung der Schüttdichte ρSch wurde zunächst das Fassungsvolumen von
zehn Ringschalen bis zu einer bestimmten Höhe mithilfe von destilliertem Wasser
bestimmt, dessen Dichte bei 19 °C Raumtemperatur 0,998203 g ml−1 beträgt [KT93].
Hieraus wurde ein Durchschnittsvolumen von 283,0 ml bestimmt.
Die Einfüllung der 29 Bodenproben in die Ringschalen erfolgte jeweils bis zu der zu-
vor definierten Höhe, um ein einheitliches Volumen zu gewährleisten. Hierbei wurden
die Becher zeitweise auf einen Rüttler gestellt, um eine homogene Schüttdichte zu er-
halten. Danach wurde jeweils die Masse der Matrix bestimmt. Aus Masse und festem
Volumen konnte nun die Schüttdichte der jeweiligen Probenmatrix bestimmt werden.

Masterarbeit - Frank Tawussi 53



3. Messung und Auswertung der Umweltproben aus Deutschland

Aufgrund der Ungenauigkeit die definierte Füllhöhe bei unterschiedlichen Ringscha-
len einzuhalten, wurde eine relativ große Unsicherheit für das Volumen von u(ρSch) =
4 % angenommen. Die Unsicherheit der Masse beträgt u(m) = 0, 5 g.

3.1.2. Gammaspektrometrische Analyse der Bodenproben

Bei der gammaspektrometrischen Untersuchung der 29 Bodenproben konnten in allen
Proben die Radionuklide 40K, 226Ra, 228Ra und 228Th nachgewiesen werden. Auch das
künstliche Radionuklid 137Cs 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 Übersicht
der Messergebnisse ist in den Tabellen B.1 bis B.8 im Anhang zu finden. Im Folgen-
den werden die Messergebnisse der einzelnen Radionuklide ausführlich diskutiert.
Anschließend folgt eine Abschätzung der Dosisrate durch externe Bodenstrahlung.

Kalium (40K)

Bei der 40K-Aktivität ist eine große Variabilität abhängig vom Entnahmeort zu erwar-
ten, die auf den unterschiedlichen natürlichen Kaliumgehalt der Böden zurückzufüh-
ren ist. Natürliches Kalium enthält zu 0,0117 % das instabile Isotop 40K. Das Kalium
sitzt direkt in der Struktur der Bodenmatrix und befand sich bereits bei der Bodenbil-
dung im Ausgangsgestein. Kaliumatome können auch an der Oberfläche des Boden-
materials adsorbieren, was besonders bei tonmineralhaltigem Boden der Fall ist [SS10].

Das 40K weist in jeder Probe mit Abstand die höchste spezifische Aktivität aller de-
tektierten Radionuklide auf. Der 40K-Gehalt des Bodens variiert deutlich mit dem Ent-
nahmeort und ist hauptsächlich abhängig vom Bodenmaterial. In Abbildung 3.3 ist
eine Übersicht der spezifischen 40K-Aktivitäten im Tiefenprofil dargestellt.

Die Bodenproben aus Potsdam weisen mit durchschnittlich (235 ± 3) Bq kg−1 in den
ersten 50 cm Tiefe den geringsten 40K-Wert auf. Es handelt sich hierbei um einen Boden
mit einem sehr hohen Sandgehalt (92,1 %), der wenig natürliche Radionuklide enthält.
Die Proben aus Nürnberg weisen mit (962 ± 8) Bq kg−1 den höchsten Durchschnitts-
wert auf. Der Spitzenwert liegt hier bei (1092 ± 9) Bq kg−1. Der Grund hierfür ist der
hohe Tonanteil in diesem Boden, der mit 17,6 % den größten Wert in allen gemessenen
Böden besitzt.

Auch das Tiefenprofil des Kaliums unterscheidet sich in den einzelnen Proben. Im Bo-
den aus Lahr, Potsdam und Hannover bleibt die spezifische 40K-Aktivität in den ein-
zelnen Tiefenschichten bis 50 cm relativ konstant. Der Mittelwert über alle Schichten
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beträgt zum Beispiel in Lahr (538 ± 11) Bq kg−1; die Standardabweichung beträgt in
diesem Fall lediglich 2 % vom Mittelwert. Bei den Böden aus Potsdam und Hannover
beträgt sie jeweils 4 %.

In den Proben aus Görlitz nimmt die 40K-Aktivität ab 20 cm Tiefe deutlich ab; in den
Proben aus Nürnberg nimmt die Aktivität mit größerer Tiefe deutlich zu (von (825 ±
7) Bq kg−1 in der 0-5 cm-Schicht bis (1092 ± 9) Bq kg−1 in der 20-30 cm-Schicht). Auch
bei den Proben aus Schleswig nimmt die spezifische Aktivität des 40K mit der Tiefe zu.
Diese Effekte sind auf die Variabilität des natürlichen Kaliumgehalts und die na-
türlichen Mischprozesse zurückzuführen. Der Anteil zwischen Standardabweichung
und Mittelwert der 40K-Aktivität aller Schichten ist aufgrund der abnehmenden be-
ziehungsweise zunehmenden Aktivität mit der Tiefe relativ groß. Er beträgt bei den
Böden aus Görlitz und Nürnberg jeweils 12 %.
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Abbildung 3.3.: Graphische Darstellung der Tiefenprofile von 40K in den Bodenproben.
Für die Probe „Schleswig 30-50cm“ liegt aus Materialmangel kein Wert
vor.

Masterarbeit - Frank Tawussi 55



3. Messung und Auswertung der Umweltproben aus Deutschland

Sämtliche hier untersuchten Bodenproben wurden auf Messfeldern des Deutschen
Wetterdienstes entnommen. Diese liegen auf Rasenflächen in unmittelbarer Umge-
bung der jeweiligen Stationen. Die Flächen werden extensiv gepflegt, das heißt, ge-
mäht, jedoch nicht vertikutiert oder gedüngt. Eine Beeinflussung der Kaliumgehalte
durch Düngung kann daher für die letzten Jahre und Jahrzehnte ausgeschlossen wer-
den. Da jedoch die Vorgeschichte der Flächen weitgehend unbekannt ist und ange-
nommen werden muss, dass sie in einigen Bereichen aus aufgeschüttetem Material
bestehen, könnte dies eine Erklärung für die Tiefenprofile vom 40K darstellen.

Uran (238U), Radium (226Ra, 228Ra) und Thorium (232Th)

Innerhalb eines Entnahmeortes gleichen sich die spezifischen Aktivitäten der Radium-
Isotope 226Ra (aus der 238U-Reihe) und 228Ra (aus der 232Th-Reihe) sowie die des 228Th
(aus der 232Th-Reihe) in guter Näherung jeweils in allen gemessenen Bodenproben und
sind über die verschiedenen Schichten relativ konstant. Die durchschnittlichen Werte
liegen für 226Ra zwischen (9,1 ± 0,4) Bq kg−1 (Potsdam) und (49,9 ± 1,5) Bq kg−1 (Lahr).
Der 226Ra-Gehalt zeigt lediglich in den Proben aus Nürnberg und Lahr einen leichten
Anstieg mit zunehmender Tiefe.

Dass sich die spezifischen Aktivitäten von 228Ra und 228Th jeweils in guter Näherung
gleichen, ist zu erwarten. 228Th ist eine Tochter des 228Ra mit einer kleineren Halb-
wertszeit und daher befinden sich die Nuklide im säkularem Gleichgewicht (siehe Ab-
schnitt 1.5.1).

Die Radium-Isotope 226Ra und 228Ra stehen aufgrund ihrer unterschiedlichen Zerfalls-
reihen nicht in direktem Zusammenhang. Sie weisen dennoch in allen gemessenen Bo-
denproben ähnliche Aktivitäten auf, sodass ihr Aktivitätsverhältnis näherungsweise 1
beträgt.

Die spezifische Aktivität des 238U liegt in fast allen Proben leicht unter der des Toch-
ternuklids 226Ra. Sie weist beim Boden aus Potsdam mit durchschnittlich (8,9 ± 4,0) Bq
kg−1 den geringsten Wert. Dies lässt sich dadurch begründen, 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-
türlichen Zerfallsreihen weisen in diesem Boden erwartungsgemäß geringe Aktivitä-
ten auf; der Durchschnittswert für 226Ra liegt zum Beispiel bei (9,1 ± 0,4) Bq kg−1 und
ist damit der geringste Wert in allen gemessenen Bodenproben.

Die 238U-Aktivität wurde durch die gestörte Gammalinie des Tochternuklids 234Th be-
stimmt, welche zudem eine relativ geringe Emissionswahrscheinlichkeit besitzt (siehe
Tabelle 2.1). Aus diesem Grund besitzt die abgeschätzte spezifische Aktivität eine rela-
tiv hohe Unsicherheit und wird daher hier nicht weiter diskutiert.
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Blei (210Pb)

Beim Blei-Isotop 210Pb ist eine Unterscheidung zwischen „supported“ und „non-sup-
ported“ sinnvoll. „Supported“ Blei entsteht aus der natürlichen Zerfallsreihe des 238U,
das sich im Boden befindet. „Non-supported“ Blei wird durch externe Quellen hin-
zugefügt. Es kann zum Beispiel durch die Auswaschung von 222Rn aus der Luft ein
erhöhter 210Pb-Gehalt auf der Bodenoberfläche auftreten. Dieses zusätzliche „non-sup-
ported“ Blei führt zum Ungleichgewicht zwischen 226Ra und 210Pb.

Auch in den Messungen spiegelt sich dieses Phänomen wider: Die spezifische Ak-
tivität von 210Pb weist an allen Entnahmeorten in der obersten Schicht die höchsten
Werte auf. Im Bodenprofil von Görlitz liegt zum Beispiel die spezifische Aktivität von
210Pb in der obersten Schicht bei (44,1 ± 11,2) Bq kg−1 und sinkt mit zunehmender Tie-
fe ab. Ab 10 cm Tiefe bleibt der Wert in guter Nährung konstant ((25,3 ± 7,3) Bq kg−1

im Durchschnitt). Im Vergleich dazu zeigen die Aktivitäten des Mutternuklids 226Ra
über alle gemessenen Schichten keine großen Schwankungen: (27,6 ± 0,9) Bq kg−1 in
der obersten Schicht und ein Durchschnittswert von (26,9 ± 0,9) Bq kg−1 in den vier
tieferen Schichten.

Bei fast allen Bodenproben ist zu erkennen, dass sich die 210Pb-Aktivität in tieferen
Schichten an die über alle Schichten relativ konstante 226Ra-Aktivität annähert; die
Ausnahme bilden die Proben aus Nürnberg und Lahr, bei denen die 226Ra-Aktivität
mit zunehmender Tiefe leicht ansteigt. Da die 210Pb-Aktivität in allen obersten Schich-
ten (0-5 cm) mit Abstand die höchsten Werte ausweist, handelt es sich in diesem Fall
um zusätzliches „non-supported“ Blei.

Caesium (137Cs)

Für die Verteilung von künstlichen Radionukliden (hier: 137Cs), die sich zunächst an
der Oberfläche 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 Moleküle 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 Flüssigkeitsströ-
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
Strömung 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 überwiegt der eine oder der
andere Effekt. Desweiteren ist auch bei vom Menschen unberührtem Erdboden eine
sonstige Vermischung der Bodenschichten, zum Beispiel durch wühlende Bodentiere,
nicht auszuschließen.

In Abbildung 3.4 sind die Messwerte für 137Cs grafisch dargestellt. Bei nahezu allen
Proben ist eine deutliche Aktivitätsabnahme des 137Cs mit steigender Tiefe zu erken-
nen. Das Tiefenprofil kann ein Beispiel für eine Verteilung sein, bei der die Diffusion
gegenüber der Konvektion überwiegt. Es ist jedoch wahrscheinlicher, dass das 137Cs
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 Görlitz und Lahr beginnt eine merkliche Abnahme erst in
Tiefen von 20-30 cm. Der höchste Wert der 137Cs-Aktivität in den gemessenen Boden-
proben wurde in der obersten Schicht (0-5 cm) der Testfläche in Potsdam gemessen. Er
beträgt (41,8 ± 2,1) Bq kg−1.

Die 137Cs-Gesamtaktivität in den ersten 50 cm liegt bei allen Proben zwischen 41 Bq
kg−1 und 54 Bq kg−1. Die Depositionsdichten, die sich daraus ergeben, sind in Tabelle
3.2 dargestellt.

Die relativ hohe 137Cs-Aktivität in der obersten Schicht des Bodens aus Potsdam und
die starke Abnahme in tieferen Schichten ist zunächst auffallend, da dieser Boden
einen sehr hohen Sandgehalt (92,1 %, siehe Tabelle 3.1) aufweist, welcher den Nuklid-
transport in tiefere Schichten unterstützt [SM66]. Eine Akkumulation von 137Cs an or-
ganischen Substanzen (Gräser, Moose) kann ein Grund für die erhöhte 137Cs-Aktivität
an der Oberfläche sein. Hierfür spricht zudem der geringe Kaliumgehalt des Bodens
aus Potsdam. Da Caesium und Kalium Homologe mit ähnlichem chemischen Ver-
halten sind, können 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 zweithöchsten Wert aller gemessenen
Proben auf (Höchster Wert: 3,4 %, Schleswig 0-5 cm, siehe Tabelle B.8 im Anhang).

Die Aufnahme von 137Cs in Gräsern ist zudem vom Kaliumgehalt des Bodens abhän-
gig. Nach [SM66] ist der 137Cs-Gehalt von Gras auf Boden mit einem niedrigen Gehalt
an austauschbarem Kalium und einem hohen Gehalt an Lehm etwa zehnmal größer
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 40K-Aktivität von allen Proben auf (im Durchschnitt
(235 ± 3) Bq kg−1).

Das Vorkommen des künstlichen Nuklids 137Cs in Umweltproben ist im Wesentlichen
auf den globalen Fallout von oberirdischen Kernwaffenversuchen sowie auf den Un-
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fall von Tschernobyl zurückzuführen. Aufgrund der Probenentnahme auf nicht öko-
nomisch genutzten Flächen, ist der Tiefentransport von auf der Oberfläche abgelager-
ten Nukliden (wie 137Cs) ausschließlich auf natürliche Prozesse, wie Auswaschung,
Durchwurzelung oder wühlende Bodentiere, zurückzuführen.
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Abbildung 3.4.: Graphische Darstellung der Tiefenprofile von 137Cs in den Bodenpro-
ben. Für die Probe „Schleswig 30-50cm“ liegt aus Materialmangel kein
Wert vor. Werte mit „<“ geben die Erkennungsgrenze an.
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Dosisratenabschätzung

Im Folgenden wird eine Abschätzung der Dosisrate durch Bodenstrahlung durchge-
führt. Hierbei werden die natürlichen Radionuklide sowie das 137Cs als künstliches
berücksichtigt.
Zur Berechnung der effektiven Dosisrate Ėter, nat für einen Erwachsenen über einer un-
endlichen Halbebene mit homogenen massenbezogenen Aktivitäten der natürlichen
Radionuklide 40K, 238U und 232Th gibt [UNS00] folgende Formel an:

Ėter, nat[nSv h−1] = 0, 030 ·AK-40[Bq kg−1] + 0, 420 ·ATh-232[Bq kg−1] (3.1)

+ 0, 310 ·AU-238[Bq kg−1] (3.2)

Für die Berechnung wurden die spezifischen Aktivitäten über die einzelnen Tiefen-
schichten gemittelt. Zudem wurde für die spezifische Aktivität von 232Th der Wert des
Tochternuklids 228Ra verwendet. In Tabelle 3.1 sind die ermittelten effektiven Dosisra-
ten dargestellt.

Tabelle 3.1.: Effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung aus den spezifischen Ak-
tivitäten der natürlichen Radionuklide 238U, 232Th, 40K.

Ort Dosisrate
(nSv h−1)

Schleswig 28
Hannover 27
Potsdam 11
Görlitz 34
Nürnberg 54
Lahr 50

Für die Abschätzung der Rate der effektiven Dosis durch externe Strahlung von einem
mit 137Cs kontaminierten Boden wird in [SSK04] der Dosisratenkoeffizient

gEF
b,r = 5, 3 · 10−16 Sv · s−1

·m2
· Bq−1

angegeben. Dies entspricht in guter Näherung einem Verhältnis von

1 kBq m−2 =̂ 2 nSv h−1. (3.3)

In Tabelle 3.2 sind die Depositionsdichten von 137Cs bei einer Bodensäule von 50 cm
sowie daraus die resultierende effektive Dosisrate dargestellt. Die Depositionsdichten
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Tabelle 3.2.: Depositionsdichten von 137Cs bei einer Bodensäule von 50 cm und daraus
resultierende effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung.

Ort dBS u(dBS) Dosisrate
(kBq m−2) (kBq m−2) (nSv h−1)

Schleswig 4,33 0,63 9
Hannover 4,19 0,62 8
Potsdam 4,43 0,70 9
Görlitz 5,81 0,84 12
Nürnberg 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 (Görlitz).
Es ergeben sich effektive Dosisraten zwischen 8 und 12 nSv h−1.

Die Gesamtdosisrate aus den ausgewählten natürlichen Nukliden und dem 137Cs er-
gibt sich aus der Summe der Gleichungen:

Ėges = Ėter, nat + ĖCs-137 (3.4)

Die abgeschätzten Werte für die Gesamtdosisrate sind in Tabelle 3.3 dargestellt. Sie
liegen zwischen 20 und 61 nSv h−1.

Tabelle 3.3.: Gesamte effektive Dosisrate durch terrestrische Strahlung aus den abge-
schätzten Aktivitäten der natürlichen Radionuklide 238U, 232Th, 40K sowie
des künstlichen Radionuklids 137Cs.

Ort Dosisrate
(nSv h−1)

Schleswig 37
Hannover 36
Potsdam 20
Görlitz 46
Nürnberg 61
Lahr 59
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Radiologische Beurteilung

Nach Empfehlung der Strahlenschutzkommission (SSK) kann ein Gelände ohne Ein-
schränkung genutzt werden, wenn die mittlere spezifische Aktivität der Nuklide der
Uran-Radium-Reihe unter einem Wert von 200 Bq kg−1 liegt [SSK91]. Liegt der Wert
zwischen 200 und 1000 Bq kg−1 kann das Gelände forstwirtschaftlich oder als Grün-
land landwirtschaftlich genutzt werden, sollte jedoch nicht mehr als Ackerland ge-
nutzt werden. Es muss dazu gesagt werden, dass sich diese Richtwerte hauptsächlich
auf vom Uranbergbau kontaminierte Flächen beziehen.

Die abgeschätzen spezifischen Aktivitäten der Radionuklide der Uran-Radium-Reihe
liegen in allen Bodenproben deutlich unter 200 Bq kg−1. Die untersuchten Profile wei-
sen keine radiologischen Auffälligkeiten auf.

Es ist jedoch anzumerken, dass es sich bei den Proben um einzelne Stichproben han-
delt, mit denen man keine generelle Aussage über die Gesamtfläche oder Region tref-
fen kann und die daher nicht repräsentativ 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 für eine Woche in eine entsprechende Pumpenapparatur im Frei-
en in einer Höhe von 1,5 m über dem Boden gelegt. Innerhalb dieser Woche wurden
10.000 m3 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 überzogen. Nach dem Entfernen aus der Pumpenapparatur
wurden die Filter jeweils auf ein Achtel gefaltet und in eine Plastiktüte gelegt, die zu-
geschweißt wurde. Die gammaspektrometrische Messung erfolgte jeweils nach mehr
als vier Wochen. Insgesamt wurden 13 Filter in einem Zeitraum von Oktober 2011 bis
März 2012 gemessen. Die Koordinaten der Partikelsammlung liegen bei 52° 23’ 39,42”
nördlicher Breite und 9° 42’ 7,30” östlicher Länge.

Aufgrund des relativ langen Zeitraums zwischen Filterentnahme und Messung, ist
es wichtig, bei der ermittelten Aktivität von Radionukliden mit einer kurzen Halb-
wertszeit eine Rückrechnung bis zum Entnahmezeitpunkt des Filters vorzunehmen,
das heißt, bis zum Ende des Sammelvorgangs. Desweiteren zerfallen diese Radionu-
klide bereits während des Sammelzeitraums von einer Woche, sodass man nicht von
einem linearen Zuwachs des Nuklids auf dem Filter ausgehen kann. Im Falle der Par-
tikelsammlung in bodennaher Luft trifft dies vor allem auf das Radionuklid 7Be mit
der relativ kurzen Halbwertszeit von τ = 53,29 Tagen zu.

Die Radioisotope 222Rn und 220Rn des flüchtigen Radons, die nach [Bun10] in Deutsch-
land die höchste Aktivitätskonzentration in bodennaher Luft aufweisen (222Rn: 5 bis
30 Bq m−3; 220Rn: 0,15 Bq m−3 im Durchschnitt), können mit dieser Messmethode nicht
nachgewiesen werden und werden aus diesem Grund hier nicht weiter berücksichtigt.

3.2.2. Gammaspektrometrische Analyse der Filter

Mit der gammaspektrometrischen Untersuchung konnten auf den meisten Filtern vier
Radionuklide nachgewiesen werden: 7Be, 210Pb, 40K und 137Cs. In Abbildung 3.5 sind
die ermittelten Aktivitätskonzentrationen grafisch dargestellt. Die entsprechenden
Messwerte sind in Tabelle B.9 im Anhang zu finden. Die Aktivitätskonzentrationen (in
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der Einheit Becquerel pro Kubikmeter Luft) beziehen sich jeweils auf das Entnahmeda-
tum des Filters. In der Abbildung sind zusätzlich die Aktivitätsbereiche eingezeichnet,
die die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) Braunschweig bei Messungen
von bodennaher Luft seit 1963 ermittelt hat [PTB12a], [PTB12b].
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Abbildung 3.5.: Darstellung der Messwerte der Partikelsammlung aus bodennaher
Luft. Die farbigen Flächen geben die Aktivitätsbereiche an, in denen
die Messwerte von bodennaher Luft vom PTB in Braunschweig seit
1963 liegen [PTB12b]. Für 137Cs wurde der Durchschnittsbereich der
letzten zehn Jahre eingezeichnet [PTB12a].
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Beryllium (7Be)

Die ermittelte Aktivitätskonzentration vom 7Be liegt zwischen 1 mBq m−3 und 3 mBq
m−3. Es weist damit die höchste Aktivität der nachgewiesenen Radionuklide auf. Die
Werte liegen im entsprechenden Aktivitätsbereich der PTB-Messungen (1 mBq m−3 bis
7 mBq m−3). Die 7Be-Konzentration ist von Oktober bis Dezember 2011 leicht höher als
in den folgenden Wintermonaten. Dieses Verhalten ist auch in den PTB-Messungen zu
erkennen. Der Grund hierfür ist die schwächere Sonneneinstrahlung im Winter, die zu
einer geringeren 7Be-Produktion führt.

Blei (210Pb)

Die 210Pb-Aktivitätskonzentration der Luft weist die höchsten Schwankungen auf: Von
Mitte Oktober bis Mitte November 2011 steigt sie stark an von 0,1 mBq m−3 bis 1 mBq
m−3, dann nimmt sie bis Mitte Dezember ab (bis 60 µBq m−3). Bis Mitte Januar 2012
bleibt sie leicht schwankend auf diesem Niveau und steigt bis zum Februar auf 0,7 mBq
m−3 an. Trotz der großen Schwankungen liegt die Aktivitätskonzentration vom 210Pb
im mit den Messwerten der PTB verträglichen Bereich.
Das 210Pb ist ein Tochternuklid des Radon-Isotops 222Rn, welches aus dem Erdboden
in die Luft diffundiert. Die Schwankungen der 210Pb-Aktivität lassen sich darum durch
die Variabilität der 222Rn-Konzentration in der Luft erklären und den Einfluss der Wet-
terlage wie zum Beispiel durch Niederschläge.

Kalium (40K)

Die ermittelte Aktivitätskonzentration vom 40K liegt im gemessenen Zeitraum zwi-
schen 40 µBq m−3 und 200 µBq m−3. Damit befindet sie sich während des gesam-
ten Messzeitraums über der Obergrenze des Aktivitätsbereiches der PTB-Messungen
(4 µBq m−3 bis 40 µBq m−3). Ein Grund für den hohen Kaliumgehalt in der Luft könn-
ten Düngemaßnahmen auf den umliegenden Feldern sein (Berggarten Herrenhausen
und botanische Testflächen der Universität Hannover). Dagegen spricht jedoch, dass
die 40K-Aktivität relativ konstant auf dem hohen Niveau liegt und in den Herbst-
und Wintermonaten wenig gedüngt wird. Es ist auch nicht auszuschließen, dass kali-
umhaltige Schmutzpartikel in der Nähe der Messapparatur kontinuerlich angesaugt
werden und sich auf den Filtern ablagern.
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Caesium (137Cs)

Das 137Cs weist die geringste nachweisbare Aktivitätskonzentration auf. Sie liegt im
Bereich von 4 µBq m−3 und 20 µBq m−3, befindet sich damit jedoch deutlich über der
durchschnittlichen Obergrenze der PTB-Messungen der letzten zehn Jahre (0,1 µBq
m−3 bis 3 µBq m−3 [PTB12a]. Es wurden allerdings nach dem Unfall von Fukushima
im März 2011 von der PTB in Braunschweig Höchstwerte von bis zu 20 µBq m−3 ge-
messen. Diese nahmen jedoch in den nächsten Monaten auf das Durchschnittsniveau
ab. Die Luftmessungen dieser Arbeit weisen dagegen auch noch im Oktober 2011 bis
Januar 2012 eine erhöhte Caesium-Konzentration auf. Ob diese durch den Unfall von
Fukushima bedingt ist, lässt sich nur spekulieren. Der Anstieg des 210Pb im Novem-
ber 2011, mit dem ein Anstieg des 137Cs einhergeht, kann jedoch ein Hinweis auf eine
atmospärische Auswaschung sein. Unterstützt wird diese Annahme dadurch, dass in
den Folgemonaten die Aktivitätskonzentration des 210Pb stark abnimmt und auch die
des 137Cs unter die Erkennungsgrenze fällt.
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3.3. Untersuchung von Salzlauge aus einer
Tiefenbohrung

Bei der untersuchten Probe handelt es sich um eine Salzlauge aus einer Tiefenboh-
rung. Die Flüssigkeitsprobe wurde von der Bundesanstalt für Geowissenschaften und
Rohstoffe (BGR) zur Verfügung gestellt. Es handelt sich genauer um eine gesättigte
Salzlauge aus einer Teufe von ungefähr 4000 m. Der Ort der Tiefenbohrung, die zur
Gewinnung von Geothermie dienen soll, liegt in Hannover Groß-Buchholz (52° 24’
18.42"nördliche Breite, 9° 49’ 31.07"östliche Länge).

3.3.1. Vorbereitung der Flüssigkeits- und Salzproben

Die Probenahme von ungefähr 16 Litern Flüssigkeit erfolgte aus einem Rückstellbehäl-
ter, der eine Woche zuvor befüllt wurde. Eine direkte Probenahme aus dem Bohrloch
war nicht möglich, da das Bohrloch zur Probenahmezeit aufgrund einer Aussalzung
verstopft war. Bei der Entnahme war die Flüssigkeit stark getrübt und schwach rot-
braun bis orange-braun gefärbt und wies eine Temperatur von 6 °C auf.

Für die Probenbehandlung wurde die Flüssigkeitsprobe zunächst filtriert, um gröbere
Rückstände zu entfernen. Ein Teil der Probe (1012,4 g) wurde zur direkten Herstel-
lung eines Messpräparates in eine Ringschale (1 Liter) eingewogen. Es fiel teilweise
ein brauner Niederschlag aus, bei dem es sich mit großer Wahrscheinlichkeit um Ei-
sen(III)hydroxid handelt, der auf ein reduktives Milieu schließen lässt. Die Zugabe
von 5 ml konzentrierter Salpetersäure führte zur Lösung des braunen Niederschlags in
der Probe und stabilisierte sie. Im Anschluss an die gammaspektrometrische Messung
wurde der Probe 5 ml Multinuklidlösung (QCY48) als interner Standard hinzugefügt.

Um ein besseres Messpräparat zu erhalten, erfolgte eine Einengung der restlichen Flüs-
sigkeitsprobe (ungefähr 15 Liter). Hierzu wurde die Lösung mittels Heizlampen und
Heizplatte massenkonstant bei 105 °C eingedampft. Es bildeten sich zwei Fraktionen:
Zum einen ein hartes, weißes, auskristallisiertes Salz (im Folgenden „Salzpulver“ ge-
nannt), zum anderen ein stark hygroskopischer, orangefarbener, polykristalliner Rück-
stand („Salzteig“).

Das Salzpulver wurde zunächst mit einem Hammer grob zerkleinert und mittels einer
Schwingmühle zu feinem Pulver zermahlen. Daraufhin erfolgte eine Durchmischung
des Probenmaterials mit der Hand (ca. fünf Minuten) und die Abfüllung in eine 1L-
Ringschale. Zur Herstellung eines entsprechenden Standards wurde ein analoges Prä-
parat mit der Multinuklidlösung QCY48 und einer 210Pb-Lösung versetzt.
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Der Salzteig war bei 105 °C im Restwasser gelöst und kristallisierte beim Abkühlen
unter Einschluss des Wasser zu einem harten Block aus. Aus diesem Grund wurde
das Material bei der hohen Temperatur gelöst und zur Homogenisierung während des
Abkühlens kontinuierlich durchgerührt. Als das Material eine teigartige Konsistenz
besaß, erfolgte die Abfüllung in eine 500 mL-Ringschale. Zudem wurde ein analoges
Standardpräparat erstellt.

Neben der Flüssigkeitsprobe stellte die BGR desweiteren eine Feststoffprobe (20
Gramm) zur Verfügung. Diese stammt aus der das Bohrloch verstopfenden Salz-
brücke und wurde in einer Teufe von 655 m entnommen.

Zur besseren Übersicht ist in Abbildung 3.6 ein Schema der einzelnen Proben darge-
stellt.

Salzlauge
Feststoffprobe

Salzbrücke

Salzpulver Salzteig

Salz gesamt

SalzbrückeSalzlauge, direkt Salzlauge, berechnet

Abbildung 3.6.: Übersicht der Proben aus der Tiefenbohrung
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3.3.2. Gammaspektrometrische Analyse der Flüssigkeits- und
Salzproben

In Abbildung 3.7 sind die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Messung grafisch
dargestellt. Eine Übersicht der Ergebnisse in Tabellenform ist im Anhang B.10 zu fin-
den.
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Abbildung 3.7.: Grafische Darstellung der spezifischen Aktivitäten der Proben aus der
Tiefenbohrung.
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Die Probe „Salz gesamt“ berechnet sich aus den Aktivitäten von Salzpulver und Salz-
teig sowie aus deren Massenanteilen m(Pulver)

m(Salz,gesamt) , beziehungsweise m(Teig)
m(Salz,gesamt) , und

Restfeuchte wie folgt zusammen:

a(Salz, gesamt) =
Massenanteil (Salzpulver) [0,4919]

Restfeuchte (Salzpulver) [0,981]
· a(Salzpulver)

+
Massenanteil (Salzteig) [0,5081]

Restfeuchte (Salzteig) [0,971]
· a(Salzteig)

Die Restfeuchte beschreibt die Feuchtigkeit, die während der Probenpräparation auf-
genommmen wurde im Vergleich zum Feuchtigkeitsgehalt bei 105 °C (massenkon-
stant).

Zum Vergleich der direkten Messung der Salzlauge („Salzlauge, direkt“) mit der in-
direkten von Salzpulver und Salzteig („Salzlauge, berechnet“) muss der Massenanteil

m(Salz)
m(Lauge) berücksichtigt werden:

a(Salzlauge, berechnet) = Massenanteil
m(Salz)

m(Lauge)
[0,3066] · a(Salz gesamt)

In allen Proben können die Radionuklide 226Ra, 210Pb, 228Ra, 228Th und 40K gamma-
spektrometrisch nachgewiesen werden. Andere Nuklide der natürlichen Zerfallsrei-
hen sind nicht in nachweisbarer Menge vorzufinden. Künstliche Radionuklide wie
137Cs sind in der Lösung und der Feststoffprobe erwartungsgemäß nicht detektiert
worden.

Die Proben Salzpulver und Salzteig bilden zwei unterschiedliche Fraktionen der Kris-
tallisation. Beim Salzpulver führt das langsame Auskristallieren zu einem relativ rei-
nen Natriumchloridkristall (NaCl) mit wenig Störionen. Hieraus resultiert eine höhere
Anreichung von Radium und Kalium im Salzteig, was vermutlich ein Grund für des-
sen gestörtes Kristallisationsverhalten ist. Beide Fraktion weisen jedoch eine ähnliche
210Pb-Aktivität auf, was darauf schließen lässt, dass das Blei sich nicht abhängig von
der Art der Kristallisation anreichert, sondern in beiden Fraktionen in Form von Ein-
schlüssen vorliegt.

Ingesamt weist das Salz („Salz, gesamt“) eine erwartungsgemäß hohe 40K-Aktivität
von (696 ± 47) Bq kg−1 auf, die 210Pb-Aktivität liegt mit (642 ± 54) Bq kg−1 nur leicht
darunter. Die Radiumaktivitäten (226Ra, 228Ra) liegen jeweils bei ungefähr 100 Bq kg−1.

Da der Salzgehalt der Lauge bei ungefähr 31 % liegt, weisen die hiermit ermittelten
Werte der Lauge („Salzlauge, berechnet“) eine dementsprechend geringere Aktivität
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auf. Die bestimmten Aktivitäten der direkten Messung der Lauge und die berechne-
ten Werte über das auskristallisierte Salz weisen übereinstimmende Werte auf. Ledig-
lich die 210Pb-Werte weichen stark voneinander ab. Sie können jedoch nach Weise und
Wöger [WW94] mit einem Konformitätsparameter von 2,21 als miteinander verträg-
lich betrachtet werden. Für die Berechnung über die Salzfraktionen sind aufgrund der
durch die Nuklidanreicherung verbesserten Messbedingungen, verlässlichere Werte
zu erwarten.

Feststoffprobe Salzbrücke

Die Feststoffprobe Salzbrücke wurde von der BGR bereits im Vorfeld mittels Rönt-
genfluoreszenz untersucht. Hierbei konnten die Verbindungen Halit (Natriumchlo-
rid, NaCl), strontiumreicher Baryt (Barium-Strontiumsulfat, Ba(Sr)SO4), Laurionit (ba-
sisches Bleichlorid, Pb(OH)Cl) und elementares Blei (Pb) identifiziert werden. Diese
Untersuchungen stehen im Einklang mit den gammaspektrometrischen Ergebnissen:

Die Feststoffprobe Salzbrücke weist ungefähr 80-fach höhere Radiumaktivitäten und
10-fach höhere Bleiaktivität als die Salzlauge auf, während die Kaliumaktivität in gu-
ter Näherung der der Salzlauge entspricht. Der relativ hohe Radiumgehalt in der Salz-
brücke (226Ra: (2404 ± 77) Bq kg−1; 228Ra: (2325 ± 115) Bq kg−1) lässt sich durch das
Vorkommen von Baryt erklären. Barium ist ein klassischer Träger für Radium in der
Umwelt, das heißt, dass kleinere Mengen Radium aufgrund ihres ähnlichen chemi-
schen Verhaltens oft vergesellschaftet mit größeren Mengen Barium auftreten. Es liegt
daher nahe, dass das Radium überwiegend im strontiumreichen Baryt vorhanden ist.
210Pb liegt hauptsächlich als natürliches Blei-Isotop in den Bleiverbindungen der Fest-
stoffprobe vor.
Aufgrund der hohen Aktivitäten könnte es sich bei der Feststoffprobe Salzbrücke auch
um eine Ablagerung im Sinne eines Scales handeln, die sich aufgrund von Druck- und
Temperaturänderungen abscheiden. Scales bilden daher die Differenz zwischen den
im Bohrloch gelösten Stoffen und der Salzlauge.
Es muss an dieser Stelle angemerkt werden, dass es sich bei der Feststoffprobe um eine
Einzelprobe von 20 g handelt, die nicht repräsentativ für die gesamte Salzbrücke ist.

Eine ausreichende Untersuchung des 226Ra-Mutternuklids 238U ist aufgrund der ge-
ringen Emissionswahrscheinlichkeiten seiner Gammaquanten sowie störenden Gam-
maenergien nicht möglich.

Der 228Th-Gehalt der Salzbrücke fällt durch seine relativ hohe Aktivität auf ((292 ±
16) Bq kg−1) im Vergleich zur Salzlauge (Salzlauge, berechnet: (2,8 ± 0,3) Bq kg−1). Da
Thorium im Wasser extrem schwer löslich ist, liegt die Annahme nahe, dass der Tho-
riumgehalt der Salzbrücke hauptsächlich aus dem Zerfall des 228Ra resultiert. 228Th
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besitzt zudem verglichen mit den anderen untersuchten Nukliden eine relativ kurze
Halbwertszeit von 1,9 Jahren, sodass bereits nach wenigen Monaten Aktivitätsverän-
derungen deutlich messbar sind.
Weitere Messungen bestätigen die Annahme des Einwachsens von 228Th auch in der
Lauge: Anfang Dezember 2011 wurde für 228Th ein Wert von (0,8 ± 0,1) Bq kg−1 ab-
geschätzt, Mitte April 2012 erhielt man bei einer weiteren Messung derselben Proben
eine Aktivität von (4,6 ± 0,3) Bq kg−1. Auch die indirekte Messung der Salzlauge über
das Salzpulver und den Salzteig ergaben im Februar 2012 einen mit der Annahme ver-
träglichen Wert von (2,8 ± 0,3) Bq kg−1 für 228Th.

Kalium bildet als Alkalimetall hauptsächlich leicht lösliche Salze. Das 40K macht da-
her erwartungsgemäß in der Salzlauge den größten Aktivitätsanteil aus (Salzlauge,
berechnet: (213 ± 26) Bq kg−1). Bei der Feststoffprobe Salzbrücke dominiert die Radiu-
maktivität mit großem Abstand; der 40K-Gehalt entspricht ungefähr dem der Salzlauge
(Salzbrücke: (218 ± 51) Bq kg−1).

Vergleich mit der Geothermieanlage Neustadt-Glewe

Im Vergleich mit Fluidproben aus der Geothermieanlage Neustadt-Glewe im Südwes-
ten Mecklenburg-Vorpommerns weist die untersuchte Salzlauge deutlich höhere Ak-
tivitäten auf [Deg10]: Die Aktivitätskonzentration von 226Ra im Thermalwasser1 von
Neustadt-Glewe beträgt lediglich (7,7 ± 0,4) Bq l−1, die von 228Ra (9,34 ± 0,23) Bq l−1.
Die Werte der untersuchten Salzlauge von Hannover betragen ungefähr das Dreifache.
Auch die Werte von 210Pb und 40K liegen in Neustadt-Glewe mit (0,31 ± 0,09) Bq l−1

und (24,4 ± 0,9) Bq l−1 deutlich unter denen der Tiefenbohrung aus Hannover ((197,0 ±
36,1) Bq kg−1 und (213,3 ± 26,1) Bq kg−1). Über die Ursache dieser großen Abweichung
kann hier nur spekuliert werden.

Im Scale der Anlage Neustadt-Glewe wurden dagegen teilweise sehr viel höhere Ak-
tivitäten gemessen als in der einzelnen Feststoffprobe der Salzbrücke. Die mittleren
spezifischen Aktivitäten der Kontamination auf Anlageteilen überstreichen abhängig
von der Materialart (Filter, Rohr, Wärmetauscher) und Standzeit (30 d bis 10 a) mehr als
3 Größenordnungen [Deg10]: 226Ra: 100 bis 270.000 Bq kg−1, 228Ra: 100 bis 210.000 Bq
kg−1, 210Pb: 100 bis 800.000 Bq kg−1. Die Feststoffprobe Salzbrücke liegt mit spezifi-
schen Aktivitäten um 2000 Bq kg−1 vergleichsweise im unteren Bereich der Scalemes-
sungen von Neustadt-Glewe.

1Die mittlere Dichte des Fluids beträgt 1,1 kg l−1.
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3.4. Untersuchung von Immobilisat aus ehemaligem
Uranerzbergbau

Bei der Probe handelt es sich um Immobilisat der Wasserbehandlungsanlage (WBA)
Schlema-Alberoda bei Bad Schlema (Erzgebirge), die von der Wismut GmbH betrieben
wird. Als Immobilisat wird der mit Radionukliden angereicherte Rückstand der Was-
serbehandlung bezeichnet. Die Wismut beschäftigt sich mit der Sanierung der vom
Uranerzbergbau geschädigten Regionen in Sachsen und Thüringen. Das Grubenwas-
ser aus dem Abbaugebiet Schlema-Alberoda wird vor der Zuleitung in die Zwickauer
Mulde in der Anlage behandelt. Durch Zugabe von Flockungsmittel wird ein großer
Teil des Urans und Radiums im Wasser ausgefällt und kann abgefiltert werden. Das
Immobilisat ist hierbei der eingedickte Fällungsrückstand der Wasseraufbereitung, der
in dieser Form eingelagert wird.

Die Koordinaten des Entnahmeortes liegen bei 50° 37’ 13,20” nördlicher Breite und 12°
04’ 39,91” östlicher Länge.

Vorbereitung der Probe

Das rot-braune, lehmartige Immobilisat wurde homogen in eine Petrischale mit ei-
nem Durchmesser von ungefähr 8,5 cm und einem Volumen von ungefähr 84 ml ge-
füllt und mit einem Plastikkleber fest verklebt. Die Probenmasse betrug 130,3 g. Nach
dem Trocknen des Klebers wurde sie in eine Radonschutzfolie („Radonprotect“) ein-
geschweißt und zum Einstellen des radioaktiven Gleichgewichts mehrere Monate ge-
lagert. Das wie beschrieben vorbereitete Messpräparat lag bereits vor.

3.4.1. Gammaspektrometrische Analyse des Immobilisats

Die Probe ist ein gutes Beispiel für einen anthropogenen Eingriff in die Umwelt, in
diesem Fall durch Uranerzbergbau.

In Tabelle 3.4 sind die Messwerte des Immobilisats sowie die Aktivitätsverhältnisse
zwischen 226Ra und 238U, 228Ra und 238U und den Uran-Isotopen 238U und 235U darge-
stellt.

Die erwartete Anreicherung des Urans im Fällungsrückstand spiegelt sich in den Mes-
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Tabelle 3.4.: Ergebnisse der Messung des Immobilisats aus Bad Schlema (Referenzda-
tum: 12.04.2012). Werte mit „<“ geben die Erkennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

133680 5050 10060 290 802 238

U-Ac-Reihe
U-235 Ac-227

a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

5325 276 42,3 7,2

Thorium-Reihe
Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

105 101 34,0 4,2

K-40 Cs-137
a u(a) a u(a)

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)
< 3,8 — < 4,1 —

a(Ra-226) / a(U-238) a(Ra-228) / a(U-238)
u(226/238) u(228/238)

0,075 0,004 7,9E-04 0,9E-04

a(Ra-228) / a(Ra-226) a(U-238) / a(U-235)
u(228/226) u(238/235)

0,010 0,001 25,1 1,6
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sungen wider. Die spezifischen Aktivitäten von 238U und 235U betragen

a(238U) = (133680± 5050)Bq kg−1

a(235U) = (5325± 276)Bq kg−1.

Das hieraus resultierende Verhältnis beträgt

238U/235U = (25, 1± 1, 6).

Es liegt damit leicht über der natürlichen Isotopenzusammensetzung von 21,7 [DIN07].

Bei der Auswertung ist darauf zu achten, dass es sich um eine Probe aus einer wäss-
rigen Phase handelt. Hierbei sind besonders die Löslichkeiten der Radium- und Uran-
verbindungen zu beachten. Uran ist im pH-neutralen Wasser aufgrund seiner höheren
Löslichkeit im Vergleich zu Radium angereichert. Es besteht daher ein Ungleichge-
wicht zwischen 238U und dem Tochternuklid 226Ra. Das ermittelte Aktivitätsverhältnis
aus den Messungen beträgt

226Ra/238U = 0, 075 < 1.

Es ist zusätzlich zu beachten, dass auch beim Fällungsprozess Uran und Radium zu
unterschiedlichen Anteilen ausfallen können.

Der Vergleich zwischen der Thorium-Reihe und der Uran-Radium-Reihe – durch die
Radionuklide 228Ra und 238U – kann auf den anthropogenen Einfluss in der Region
hinweisen. Für das natürliche, geochemische Verhältnis gilt [Mic05]:

228Ra/238U > 0, 5.

Die Messungen des Immobilisats ergeben ein Verhältnis von

228Ra/238U = 7, 9 · 10−4
� 0, 5.

Da jedoch wie oben beschrieben die Fällung von Uran und Radium unterschiedlich
verläuft, ist es sinnvoll, für die Berechnung dieses Verhältnisses das Radium-Tochter-
nuklid des 238U zu betrachten. Hier beträgt das Verhältnis:

228Ra/226Ra = 0, 01 < 0, 5.

Die starke Unterschreitung dieses Verhältnisses unter 0,5 kann als Indiz für den an-
thropogenen Einfluss an dieser Umweltprobe gewertet werden [Mic05].
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KAPITEL 4

Proben aus Japan nach dem Unfall von
Fukushima

4.1. Unfallablauf im Atomkraftwerk Dai-ichi in
Fukushima

Am 11. März um 14:46 Uhr Ortszeit ereignete sich ein Erdbeben ungefähr 160 km vor
der japanischen Ostküste. Diese Beben wurde im Nachhinein mit der Stärke 9,0 be-
wertet. Mehrere Kernkraftwerke, darunter Fukushima Dai-ichi und Fukushima Dai-
ni, wurden aufgrund der Erschütterung automatisch abgeschaltet, sodass es zu einem
Stromausfall in Nordjapan kam. Die notwendige Kühlung der Kernreaktoren wurde
durch die kraftwerksinternen Dieselmotoren aufrecht gehalten.
Ungefähr eine Stunde nach dem Beben traf ein 7 m - 15 m hoher Tsunami an der Ost-
küste Japans ein. Er überschwemmte und verwüstete kilometerweise Landstriche und
Regionen. Nach einer Zählung vom 24. April 2011 starben mehr als 28.000 Menschen
an den Folgen des Erdbebens und des Tsunamis. Es wurden anfangs ungefähr 380.000
Menschen aus den betroffenen Gebieten evakuiert [Mic11].

Die meisten Kernkraftwerke der Ostküste Japans überstanden das Erdbeben und den
Tsunami aufgrund ihrer höheren Standorte weitgehend unbeschadet. Zu einem ka-
tastrophalen Ausmaß kam es jedoch beim Kernkraftwerk Fukushima Dai-ichi. Das
Kraftwerk mit sechs Siedewasserreaktoren war für Tsunamis bis zu einer Höhe von
5,7 m ausgelegt. Die doppelt so hohe Welle, die nun auf die Küste traf, bewirkte eine
Überschwemmung und Zerstörung der Dieselmotoren, die die Notkühlung der Reak-
torkerne aufrecht hielten.

In Folge des Ausfalls des Kühlsystems kam es zum Verdampfen des Kühlwassers im
Reaktordruckbehälter aufgrund der anhaltenden Zerfallswärme der Brennelemente.
Der damit verbundene Druckanstieg führte zum Abblasen des Wasserdampfes in die
Kondensationskammer. Die Rückführung des Wassers in den Reaktordruckbehälter
war nicht mehr möglich, woraufhin die Brennelemente immer weiter trocken fielen
und zu schmelzen begannen. Dies führte zu einem kontinuierlichen Temperaturan-
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stieg.

Im Reaktordruckbehälter befand sich Zirkonium, das als Schutzhülle für die Brenn-
elemente verwendet wurde. Ab einer Temperatur von ungefähr 850 °C kam es zur
exothermen Zirkonium-Wasser-Reaktion (Zr + 2H2O → ZrO2 + 2H2), bei der große
Mengen Wasserstoff entstanden. Beim Öffnen der Druckentlastungventile („Venting“)
gelangte nun auch der entstandene Wasserstoff sowie radioaktive Stoffe in Gaspha-
se aus dem Sicherheitshälter heraus in die obere Serviceebene des Gebäudes. Das
Wasserstoff-Sauerstoffgemisch (Knallgas) führte mit der weiteren Temperaturzunah-
me zu Explosionen, die bei den Reaktorblöcken 1 und 3 die Sicherheitsbehälter be-
schädigten, woraufhin weitere radioaktive Stoffe freigesetzt wurden.

• Am 12.03.2011 um 15:36 Uhr kam es zu einer Wasserstoffexplosion in Block 1.

• Am 14.03.2011 um 11:00 Uhr kam es zu einer Wasserstoffexplosion in Block 3.

• Am 15.03.2011 um 6:10 Uhr kam es vermutlich zu einer Wasserstoffexplosion
und/oder zu einem Versagen des Containments (Sicherheitsbehälter) in Block 2.
Das Gebäude blieb größtenteils unversehrt.

• Am 15.03.2011 am Vormittag kam es zu einer Explosion und einem Brand in
Block 4.

Die Reaktorblöcke 4, 5 und 6 waren zum Zeitpunkt von Erdbeben und Tsunami zur
Wartung abgeschaltet. Die Brennelemente des Blocks 4 befanden sich nicht im Reaktor-
druckbehälter, sondern im Lagerbecken. Zunächst wurde befürchtet, dass die Explo-
sion im Block 4 durch den Trockenfall der Brennelemente im Lagerbecken verursacht
wurde, dies war jedoch nicht der Fall. Sehr wahrscheinlich wurde hier die Explosion
durch Wasserstoff aus Block 3 ausgelöst, der durch Systemleitungen in Block 4 gelang-
te.
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Abbildung 4.1.: Karte von Japan

Bei dem Probenmaterial aus Japan handelt es sich um Erdboden aus Minami-soma Ci-
ty (Präfektur Fukushima), Ortsteil Haramachi, ungefähr 30 km nordnordwestlich ent-
fernt vom havarierten Kernkraftwerk Fukushima Dai-ichi (siehe Abbildung 4.1). Die
Probenahme erfolgte am 31.10.2011, es wurden ungefähr die oberen 3-5 cm des Bodens
abgetragen. Im Einzelnen wurden zwei unterschiedliche Proben genommen:

• Probe 01: Aus einem Blumenkübel in ca. 4 m Höhe, teils unter einer Überdachung
("Royal Hotel Maruya").

• Probe 02: Von einem Parkplatz ungefähr 100 m von der ersten Probenahmestelle
entfernt ("Haranomadi-ekimae Poststation"); die obere Erdschicht zeigt Moosbe-
wuchs.

Probenvorbereitung

Das Probenmaterial wurde bei Zimmertemperatur getrocknet, zerkleinert und gesiebt.
Hierbei erfolgte die Abtrennung des Skelettanteils größer 2 mm. Anschließend wurde
das Material jeweils in einer luftdicht verschlossenen Ringschale (Fassungsvermögen
ca. 280 ml) gammaspektrometrisch untersucht.
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Gammaspektrometrische Analyse der japanischen Bodenproben

Der Fallout von Fukushima ist in beiden Proben deutlich zu erkennen. Er wird durch
die erhöhte Aktivität der künstlichen Radionuklide Cs-137, Cs-134 und Ag-110m re-
präsentiert.

In Tabelle 4.1 sind die Messergebnisse der künstlichen Radionuklide der beiden Japan-
Proben dargestellt. Dabei wurden die Aktivitäten zum 14.03.2011 zurückgerechnet.
Auf diese Weise lässt sich das ursprüngliche Aktivitätsverhältnis der Nuklide ermit-
teln. Eine Gesamtübersicht der Messungen ist in Tabelle B.11 im Anhang zu finden.

Es fällt auf, dass Probe 02 für alle künstlichen Radionuklide eine ungefähr zehnfach
höhere spezifische Aktivität aufweist als Probe 01. Der Wert für 137Cs liegt zum Bei-
spiel in Probe 01 bei (679 ± 33) Bq kg−1 und in Probe 02 bei (6581 ± 323) Bq kg−1. Der
Grund hierfür ist mit großer Wahrscheinlichkeit der Entnahmeort der Probe 01, da die-
ser zum Teil überdacht ist. Dieser Vergleich ist ein gutes Beispiel dafür, dass die Mes-
sergebnisse von Stichproben stark schwanken können, auch wenn die Entnahmeorte
nicht weit voneinander entfernt liegen. Auch eine Überdachung kann einen großen
Teil der Nuklide, die vor allem durch Niederschlag aus der Luft ausgewaschen wer-
den, abschirmen.

Messungen des japanischen Wissenschaftsministeriums MEXT ergaben für Bodenpro-
ben in Minami-soma City Werte für 137Cs von 3280 Bq kg−1 (18.03.2011) und 4040 Bq
kg−1 (19.03.2011) [MEX11a]. Diese Ergebnisse liegen in der Größenordnung der nicht
überdachten Probe 02, für deren spezifische Aktivität von 137Cs lediglich ein 1,6-fach
höherer Wert abgeschätzt wurde.

Das ermittelte Aktivitätsverhältnis kurz nach dem Unfall (14.03.2011) zwischen den
Caesium-Isotopen 137Cs und 134Cs beträgt für beide gemessenen Proben 1,0 ± 0,1 (sie-
he Tabelle 4.1). Nach ersten Abschätzungen des IRSN (Institut de Radioprotection et
de Sûreté Nucléaire) zur Freisetzung dieser Nuklide in die Atmosphäre (bis zum 22.
März 2011) wurden gleiche Aktivitäten für die Cs-Isotope ermittelt (je 1016 Bq), was
auch einem Aktivitätsverhältnis von 1,0 entspricht. Jedoch sollen nach überarbeiteten
Abschätzungen des IRSN aufgrund von neuen Erkenntnissen und genauerer Erfor-
schung der Unfallsituation 2, 06 · 1016 Bq 137Cs und 2, 78 · 1016 Bq 134Cs in die Atmos-
phere freigesetzt worden sein [IRS12]. Das Aktivitätsverhältnis beträgt in diesem Fall
0,74. Dieses Verhältnis weicht relativ stark von dem aus den Proben ermittelten ab.
Es ist jedoch zu beachten, dass die Abschätzung des IRSN sich direkt auf den Unfall-
ort und auf alle Reaktoren bezieht. Da aus den Reaktoren an unterschiedlichen Tagen
Radionuklide freigesetzt wurden, kam es zu mehreren Ereignissen mit unterschiedli-
chen Aktivitätsverhältnissen. Aufgrund der Wetterlage (Windrichtung, Niederschlag,
...) können die Verhältnisse in den umliegenden Gebieten von der Abschätzung des
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IRSN abweichen.

Mit der Abschätzung der spezifischen Aktivität vom 110mAg ergibt sich ein Aktivitäts-
verhältnis kurz nach dem Unfall (14.03.2011) zwischen 137Cs und 110mAg von 121 ± 7.
Die Aktivität des 110mAg ist mit (54,3 ± 1,4) Bq kg−1 vergleichsweise gering. Zudem be-
sitzt es eine Halbwertszeit von nur 250 Tagen, sodass es bei Betrachtungen langfristiger
Kontamination nicht stark ins Gewicht fällt und vernachlässigt werden kann.

Tabelle 4.1.: Ergebnisse der Bodenproben aus der Präfektur Fukushima für die künst-
lichen Radionuklide 137Cs, 134Cs und 110mAg. Die Aktivitäten wurden auf
den 14. März 2011 zurückgerechnet, um das Verhältnis der Nuklide kurz
nach dem Unfall zu erhalten.

Probe Cs-137 Cs-134 Ag-110m
a u(a) a u(a) a u(a)

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)
Probe 01 679 33 666 19 5,6 0,4
Probe 02 6581 323 6547 160 54,3 1,4

Probe a(Cs-137)
a(Cs-134)

a(Cs-137)
a(Ag-110m) Referenzdatum:

Probe 01 1,0 ± 0,1 121 ± 11 14.03.2011
Probe 02 1,0 ± 0,1 121 ± 7

Dosisratenabschätzung

Die folgende Abschätzung der Dosisrate basiert auf den Messergebnissen der unüber-
dachten Probe 02. Da es sich hierbei um eine Einzelprobe handelt, ist die ermittelte Do-
sisrate nicht repräsentativ und kann auch in naher Umgebung um den Entnahmeort
stark abweichende Werte aufweisen.

Zunächst erfolgt die Berechnung der Depositionsdichte für 134Cs und 137Cs nach For-
mel (2.29). Das 110mAg kann aufgrund der geringen spezifischen Aktivität und der
kurzen Halbwertszeit vernachlässigt werden. Es wird eine einzelne Schicht mit einer
Tiefe von (3 ± 1) cm Tiefe angenommen. Da die Lagerungsdichte nicht bekannt ist,
wird diese mit der Schüttdichte gleichgesetzt (ρSch = 1, 12 g cm−3). Mit diesen Werten
ergeben sich zum Referenzdatum, 14.03.2011, Depositionsdichten von

dCs−134 = (220± 74) kBq m−2

dCs−137 = (221± 75) kBq m−2.
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Für 134Cs beträgt der Dosisratenkoeffizient für externe Strahlung von kontaminiertem
Boden [SSK04]:

gEF
b,r = 1, 5 · 10−15 Sv · s−1

·m2
· Bq−1

Hiermit wird die Dosisrate vom 134Cs bestimmt; die vom 137Cs lässt sich nach Formel
(3.3) abschätzen:

ĖCs-134 = (1188± 402) nSv h−1

ĖCs-137 = (442± 151) nSv h−1.

Bei einem dauerhaften Aufenthalt auf der entsprechenden Bodenfläche (24 Stunden
am Tag, 365 Tage im Jahr) ergibt dies folgende effektive Dosisrate durch Strahlenexpo-
sition von 134Cs und 137Cs (Referenzdatum: 14.03.2011):

ĖCs−134 = (10, 4± 3, 5)mSv a−1

ĖCs−137 = (3, 9± 1, 4)mSv a−1

ĖCs−134+Cs−137 = (14, 3± 3, 8)mSv a−1.

In Abbildung 4.2 ist die Abnahme der effektiven Dosisraten durch 134Cs und 137Cs
basierend auf der Abschätzung von Probe 02 aus Minami-soma City für die nächsten
50 Jahre dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dass 134Cs in den ersten 3 Jahren nach
dem Unfall den größeren Anteil an der Gesamtdosisrate (134Cs + 137Cs) hat. Aufgrund
der kurzen Halbwertszeit (ca. 2 Jahre) nimmt dieser jedoch stark ab, sodass nach 5
Jahren die Gesamtdosisrate in guter Näherung auschließlich durch das 137Cs bestimmt
wird.

Der Wert der zusätzlichen Dosis in Minami-soma City durch 137Cs liegt in den nächs-
ten 30 Jahren zwischen 2 bis 4 mSv a−1. Dies entspricht ungefähr der einfachen bis dop-
pelten durchschnittlichen Strahlenexposition einer Person in Deutschland pro Jahr aus
künstlichen Quellen (hauptsächlich aus der Medizin; siehe Tabelle A.3 im Anhang).

Nach Abschätzungen des japanischen Wissenschaftsministeriums MEXT (Referenzda-
tum 29. April 2011) liegt die Gesamtdepositionsdichte von 134Cs und 137Cs für Minami-
soma City (Bezirk Haramachi) im Bereich bis 300 kBq m−2 [MEX11b]. Die Abschätzun-
gen in dieser Arbeit liegen mit

dCs−134+Cs−137 = (441± 105) kBq m−2

zwar über diesem Bereich, sind jedoch unter dem Aspekt, dass es sich lediglich um eine
Einzelprobe handelt mit der MEXT-Abschätzung vereinbar. Zudem liegt der Entnah-
meort nur ungefähr 2 km von dem Bereich entfernt, der vom MEXT mit 300 kBq m−2

bis 600 kBq m−2 abgeschätzt wird.
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Abbildung 4.2.: Dosisratenabschätzung (basierend auf Probe 02) für Minami-soma Ci-
ty durch 134Cs und 137Cs in den ersten 50 Jahren nach dem Unfall von
Fukushima. Die Abnahme verläuft nach dem Zerfallsgesetz und den
Halbwertszeiten (134Cs: 2,06 a; 137Cs: 30,12 a).
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4.3. Auswertung der Nahrungsmittelbelastung in
Fukushima

Nach dem Unfall in Fukushima verordnete die japanische Regierung zur Überwa-
chung eine kontinuierliche Durchführung von gammaspektrometrischen Messungen
an Nahrungsmitteln. Hierbei wurde vor allem die potentielle Kontamination durch
die Radionuklide 134Cs, 137Cs, 131I untersucht. Das japanische Gesundheitsministeri-
um „Ministry of Health, Labour and Welfare (MHLW)“ veröffentlichte die Messwerte
auf seiner Internetseite [MHL12a].

Im Folgenden wird die vom MHLW gemesse spezifische Aktivität von 134Cs verschie-
dener Nahrungsmittelsorten aus Fukushima grafisch dargestellt und diskutiert (sie-
he Abbildungen 4.3 bis 4.8). Sie sind unterteilt in Zuchtfleisch, Wildfleisch, Fisch und
Meeresfrüchte, Pilze, Blattgemüse und Nichtblattgemüse. Werte unterhalb der Erken-
nungsgrenze wurden „1“ gesetzt, um sie in den Abbildungen kenntlich zu machen. Im
Anhang B.1 ist zudem eine Übersicht der einzelnen Nahrungsmittel einzusehen sowie
Abbildungen zu weiteren Nahrungsmittelmessungen (Obst, Beeren und Nüsse, Bam-
bus und Reis).
Bei der 134Cs-Aktivität ist im Gegensatz zum 137Cs bereits im 1. Jahr aufgrund der kur-
zen Halbwertszeit von 2 Jahren ein Rückgang zu erkennen. Dieses Verhalten zeigt, dass
es sich um chronologische Messergebnisse aus dem ersten Jahr nach dem Unfall han-
delt. Aufgrund der langen Halbwertzeit vom 137Cs ist ein solcher Aktivitätsrückgang
beim 137Cs nicht vorhanden. Die Aktivität entspricht auch nach einem Jahr näherungs-
weise jener zum Zeitpunkt des Unfalls.

Am 11. April 2011 wurde von der Europäischen Union (EU) eine Verordnung für
die Einfuhr von Nahrungsmitteln aus Japan verabschiedet, in der neue Höchstwer-
te für Radionuklide in Nahrungsmitteln festgesetzt wurden [EU11]. Der Höchstwert
von Radiocaesium (134Cs und 137Cs in der Summe) liegt für Säuglingsnahrung, Milch,
Milcherzeugnissen und flüssiger Nahrung bei 200 Bq kg−1. Bei sonstigen Nahrungs-
mitteln liegt der Höchstwert bei 500 Bq kg−1. Die Werte wurden so gewählt, um eine
Übereinstimmung mit den in Japan geltenden Grenzwerten sicherzustellen. Ab April
2012 wurde der japanische Grenzwert für 134Cs und 137Cs auf 100 Bq kg−1 für sonstige
Nahrungsmittel heruntergesetzt.
Für den Grenzwert von 134Cs wird im Folgenden 250 Bq kg−1 beziehungsweise 50 Bq
kg−1 (ab April 2012) gewählt.

Tabelle 4.2 zeigt die Anzahl der gemessenen Nahrungsmittelproben aus der Präfektur
Fukushima sowie die Anzahl der Proben, die eine 134Cs-Aktivität von mehr als 250 Bq
kg−1 (beziehungsweise ab April 2012 mehr als 50 Bq kg−1) aufweisen.
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Tabelle 4.2.: Übersicht der Anzahl der von MHLW gemessenen Nahrungsmittelproben
mit einer spezifischen Aktivität vom 134Cs von mehr als 250 Bq kg−1 (bzw.
50 Bq kg−1 ab April 2012) [MHL12a]. Das Zeichen „#“ steht für „Anzahl“.

Zeitraum # gemessen # über 250 Anteil
(50)Bq kg−1 (%)

März 11 - Sept 11 1013 107 10,6
Blattgemüse Okt 11 - März 12 857 7 0,8

April 2012 470 0 0,0
März 11 - Sept 11 1735 6 0,3

Nichtblattgemüse Okt 11 - März 12 1305 6 0,5
April 2012 658 16 2,4

März 11 - Sept 11 1102 20 1,8
Obst, Beeren, Nüsse Okt 11 - März 12 650 5 0,8

April 2012 6 0 0,0
März 11 - Sept 11 547 62 11,3

Pilze Okt 11 - März 12 432 25 5,8
April 2012 33 1 3,0

März 11 - Sept 11 1482 66 4,5
Zuchtfleisch Okt 11 - März 12 5009 2 0,0

April 2012 716 0 0,0
März 11 - Sept 11 - - -

Wildfleisch Okt 11 - März 12 253 141 55,7
April 2012 - - -

März 11 - Sept 11 1199 101 8,4
Fisch & Meeresfrüchte Okt 11 - März 12 2376 102 4,3

April 2012 427 97 22,7
März 11 - Sept 11 127 55 43,3

Bambus Okt 11 - März 12 2 1 50,0
April 2012 18 9 50,0
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Abbildung 4.3.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Zuchtfleisch und Eiern aus der Prä-
fektur Fukushima

Zuchtfleisch

In Abbildung 4.3 sind die Messwerte für Zuchtfleisch (zuzüglich Eier) dargestellt. Sie
liegen in den ersten Monaten unterhalb des Grenzwertes. Im Juli 2011 gibt es allerdings
einen sehr starken Anstieg der Caesiumkonzentration (markierter Bereich). Bei den
hohen Werten des Zuchtfleisches handelt es sich ausschließlich um Rindfleisch. Die
Rinder wurden mit Stroh gefüttert, das zuvor unter freiem Himmel gelagert wurde und
dadurch einer direkten Kontamination ausgesetzt war [tag11a]. Der höchste Wert des
Rindfleisches liegt bei 4350 Bq kg−1. Im Gegensatz zum Wildfleisch (siehe Abbildung
4.4) ist im weiteren zeitlichen Verlauf ein starker Abfall der Aktivität zu erkennen,
der sich durch die ausschließliche Fütterung von nicht kontaminierten Futtermitteln
erklären lässt.
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Abbildung 4.4.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Wildfleisch aus der Präfektur Fuku-
shima

Wildfleisch

In Abbildung 4.4 sind die Messwerte für Wildfleisch dargestellt. Es fällt auf, dass
in den ersten Monaten nach dem Unfall (März bis Oktober 2011) keine Messungen
von Wildfleisch vorliegen. Dies begründet sich damit, dass die Jagdsaison erst im
Herbst begann und vorher das Wildfleisch keine besondere Beachtung fand. Das
Wildschweinfleisch weist die höchsten Werte auf: 14600 Bq kg−1, 13300 Bq kg−1

(markierter Bereich). Eine Abnahme der 134Cs-Konzentration ist in den sechs Monaten,
in denen Messdaten vorliegen, nicht zu erkennen. Der Grund hierfür liegt in der
kontinuierlichen Caesiumaufnahme durch kontaminierte Nahrung. Dies führt zu
einer Akkumulation der Radionuklide im Wildfleisch.
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4. Proben aus Japan nach dem Unfall von Fukushima
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Abbildung 4.5.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Fisch und Meeresfrüchten aus der
Präfektur Fukushima

Fisch und Meeresfrüchte

In Abbildung 4.5 sind die Messwerte für Fisch und Meeresfrüchte dargestellt. Der
134Cs-Gehalt weist zum Teil hohe Werte von bis zu 7700 Bq kg−1 auf. Bei den Höchst-
werten im April 2011 handelt es sich um Sandaal. Nach mehr als einem Jahr nach dem
Unfall wurde im März 2012 ein weiterer Höchstwert in einer Lachsart aus Binnenge-
wässer detektiert.
Die weiteren Messwerte liegen im Bereich bis 2000 Bq kg−1. Auffällig ist, dass kei-
ne signifikante Abnahme über das erste Jahr zu erkennen ist. Dies spricht wie beim
Wildfleisch für eine kontinuierliche Caesiumaufnahme durch die Nahrung.
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4.3. Auswertung der Nahrungsmittelbelastung in Fukushima
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Abbildung 4.6.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Pilzen aus der Präfektur Fukushima

Pilze

Nach dem Unfall von Tschernobyl wurde radioaktives Caesium in besonders großen
Mengen in Pilzen gefunden (bis zu 200.000 Bq kg−1 137Cs [Bel98]). Die untersuchten
Pilzsorten aus Fukushima sind in Diagramm 4.6 dargestellt.
Die höchsten 134Cs-Werte wurden im September 2011 im Apricot Milk Cap (Lactarius
volemus) und im Hatsutake gemessen: 13000 Bq kg−1, 8900 Bq kg−1, 6400 Bq kg−1. Auch
bei dem in Japan sehr beliebten Shiitake-Pilz (Lentinula edodes) wurden hohe Werte
bis zu 6400 Bq kg−1 im April 2011 detektiert.
Eine deutliche Abnahme der Aktivität in Pilzen ist im ersten Jahr nicht zu erkennen;
Frühlingspilze und Herbstpilze weisen ähnlich hohe Aktivitäten auf. Dies liegt dar-
an, dass sich das Pilzgeflecht bei der Kontamination bereits im Boden befindet, die
Radionuklide aufnimmt und erst später den Fruchtkörper bildet.
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4. Proben aus Japan nach dem Unfall von Fukushima
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Abbildung 4.7.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Blattgemüse aus der Präfektur Fu-
kushima

Blattgemüse und Nichtblattgemüse

Das Gemüse wurde in Blattgemüse und Nichtblattgemüse eingeteilt. Das Blattgemüse
(wie zum Beispiel Spinat) kann einer direkten Kontamination mit Radionukliden aus
der Luft ausgesetzt sein. Zum Nichtblattgemüse gehören Gemüsesorten, bei denen vor
allem der Fruchtkörper (zum Beispiel Paprika) oder die Wurzel (zum Beispiel Karotten)
zum Verzehr geeignet sind. Die Radionuklide werden hier hauptsächlich indirekt vom
Boden durch die Pflanze aufgenommen und in den entsprechenden Stellen eingelagert
In den Abbildungen 4.7 und 4.8 sind die Messwerte der Blatt- und Nichtblattgemüse-
sorten dargestellt.
Die höchsten gemessenen Werte für Blattgemüse wurden kurz nach dem Unfall im
März 2011 im Kukitachina-Salat (41000 Bq kg−1) und im Spinat (20000 Bq kg−1 und
17000 Bq kg−1) gemessen.
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4.3. Auswertung der Nahrungsmittelbelastung in Fukushima
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Abbildung 4.8.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Nichtblattgemüse aus der Präfektur
Fukushima

Bei den höheren Messwerten, die sich in den späteren Monaten von den restlichen
abheben (Dezember 2011 beim Blattgemüse, Februar 2012 beim Nichtblattgemüse),
handelt es sich um getrockneten Dokudami beziehungsweise getrockneten Rettich. Die
getrockneten Nahrungsmittel sind für den jeweiligen Monat nicht repräsentativ, da
sie bereits früher geerntet wurden und damit zum Teil einen höheren Caesiumgehalt
besitzen.
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4. Proben aus Japan nach dem Unfall von Fukushima

Ingestionsdosis

Die Ingestionsdosis beschreibt die interne Strahlenexposition durch Radionuklide, die
durch Nahrungsaufnahme in den Körper gelangen. Für ihre Berechnung werden die
mittlere Verzehrsmenge verschiedener Nahrungsmittel sowie verschiedene Alters-
gruppen berücksichtigt. Diese Werte sind zum Beispiel in der Strahlenschutzverordnung
aufgelistet [Str12].

Das japanische Gesundheitsministerium (MHLW) ermittelte auf Grundlage seiner
gammaspektrometrischen Nahrungsmittelmessungen im September und November
2011 eine mittlere Ingestionsdosisrate von 0, 2 mSv a−1 durch die Radionuklide 134Cs,
137Cs und 40K für die Präfektur Fukushima [MHL12b]. Weitere Analysen der internen
Strahlenexposition belegen für die Präfektur Fukushima, dass die Ingestionsdosis im
1. Jahr nach dem Unfall deutlich unter 1 mSv liegt [Mic12].

Die verhältnismäßig geringe Ingestionsdosis ist vor allem darauf zurückzuführen,
dass Nahrungsmittel mit einer spezifischen Radiocaesium-Aktivität (134Cs und 137Cs
in der Summe) oberhalb des Grenzwertes von 500 Bq kg−1 direkt vom Markt genom-
men wurden und nicht als Nahrung in Umlauf gelangten.
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KAPITEL 5

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden verschiedene Umweltproben gammaspektrometrisch unter-
sucht. Es handelte sich um Bodenproben aus sechs Orten in Deutschland, eine Parti-
kelsammlung aus der Luft, eine Salzlauge aus einer Tiefenbohrung und ein Immobili-
sat aus einer Wasserbehandlungsanlage in einer Uranerzbergbauregion. Desweiteren
wurden zwei Bodenproben aus der Präfektur Fukushima (Japan) untersucht, die nach
dem Unfall des Kernkraftwerks im März 2011 von besonderer radiologischer Bedeu-
tung sind. Es wurden zudem die Nahrungsmittelmessungen des japanischen Gesund-
heitsministeriums (MHLW) ausgewertet und diskutiert [MHL12a].

Bodenproben aus Deutschland

In den Bodenproben aus sechs Orten und je fünf Tiefenschichten konnten Radionuk-
lide der natürlichen Zerfallsreihen sowie 40K und das künstliche Nuklid 137Cs nach-
gewiesen werden. Die spezifische Aktivität des 40K weißt in allen Proben jeweils den
höchsten Wert auf; dieser ist über das jeweilige Tiefenprofil relativ konstant, er hängt
jedoch stark von der Bodenbeschaffenheit ab: Böden mit einem hohen Sandanteil wei-
sen eine geringe 40K-Aktivität auf (Beispiel: Potsdam (235 ± 3) Bq kg−1 im Durch-
schnitt); Böden, die einen hohen Tonanteil besitzen, weisen eine hohe 40K-Aktivität
auf (Beispiel: Nürnberg (962 ± 8) Bq kg−1 im Durchschnitt).

Desweiteren wurden die Depositionsdichten von 137Cs ermittelt. Diese liegen zwi-
schen (3,7 ± 0,5) kBq m−2 (Nürnberg) und (5,8 ± 0,8) kBq m−2 (Görlitz). Die höchste
spezifische Aktivität des 137Cs wurde in der obersten Schicht der Potsdamer Probe de-
tektiert ((41,8 ± 2,1) Bq kg−1). Dies lässt sich mit dem hohen Anteil von organischer
Substanz in dieser Schicht erklären.

Abschließende Abschätzungen der effektiven Dosisrate ergaben Werte zwischen
20 nSv h−1 (Potsdam) und 61 nSv h−1 (Nürnberg).
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5. Zusammenfassung

Partikelsammlung in bodennaher Luft

Die Partikelsammlung wurde mit einem Pumpensystem durchgeführt, durch das pro
Woche 10.000 m3 Außenluft gesogen wurden. Der interne Glasfaserfilter wurde wö-
chentlich gewechselt und gammaspektrometrisch untersucht.

Es konnten auf den Filtern die Radionuklide 7Be, 210Pb, 137Cs und 40K nachgewie-
sen werden. Diese wurden mit Messreihen der letzten Jahrzehnte der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt (PTB) verglichen.

Die Aktivitätskonzentration von 7Be weist in jeder Messung den höchsten nachgewie-
senen Wert auf und liegt im gemessenen Zeitraum relativ konstant zwischen 1 mBq
m−3 und 3 mBq m−3.

Die Aktivitätskonzentration von 210Pb zeigt große Schwankungen zwischen 60 µBq
m−3 und 1 mBq m−3. Dieses Verhalten begründet sich mit der unterschiedlich starken
atmosphärischen Auswaschung durch Niederschläge.

Mit durchschnittlich 8 µBq m−3 liegt die 137Cs-Aktivitätskonzentration leicht über den
Durchschnittswerten der letzten Jahre der PTB. Sie zeigt jedoch ein ähnliches Verhalten
wie das 210Pb, was ein Hinweis auf Auswaschung des Radionuklids aus Fukushima
sein kann.

Salzlauge aus einer Tiefenbohrung

Bei der gammaspektrometrischen Untersuchung der Salzlauge aus einer Tiefenboh-
rung von 4000 m Teufe liegen die höchsten spezifischen Aktivitäten beim 40K ((213
± 26) Bq kg−1) und beim 210Pb ((197 ± 36) Bq kg−1). Die Radionuklide gelangen aus
gelösten Salzverbindungen der tiefen Gesteinsschichten in die Flüssigkeit. Auch die
Radium-Isotope 226Ra und 228Ra konnten mit jeweils (31 ± 3) Bq kg−1 in der Lauge
nachgewiesen werden.

Eine Einzelprobe der das Bohrloch verstopfenden Salzbrücke weist hingegen 80-mal
höhere Radiumaktivitäten auf (226Ra: (2404 ± 77) Bq kg−1, 228Ra: (2325 ± 115) Bq kg−1).
Der hohe Radiumgehalt der Salzbrücke resultiert mit großer Wahrscheinlichkeit aus
der Vergesellschaftung mit dem bariumhaltigen Baryt.

Im Vergleich zu Messungen in der Geothermieanlage Neustadt-Glewe [Deg10] betra-
gen die Aktivitäten der Salzlauge ungefähr das Dreifache. Ein großer Teil der Scale-
messungen von Neustadt-Glewe weist jedoch bis zu 100-fach höhere Aktivitäten als
die Salzbrücke auf.
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Immobilisat aus einer Uranerzbergbauregion

Im Fällungsrückstand der Wasserbehandlungsanlage Schlema-Alberoda in der Uran-
bergbauregion des Erzgebirges ließ sich bei der gammaspektrometrischen Untersu-
chung ein sehr hoher Urananteil nachweisen. Die spezifische Aktivität von 238U liegt
bei (133680 ± 5050) Bq kg−1, die von 235U bei (5325 ± 276) Bq kg−1. Die Probe ist aus
diesem Grund ein gutes Beispiel für den anthropogenen Eingriff in die Umwelt.

Bodenproben und Nahrungsmittelbelastung in Fukushima

In den zwei untersuchten Bodenproben aus der Präfektur Fukushima konnten sehr
stark erhöhte 137Cs-Konzentrationen nachgewiesen werden, die beim Unfall des Kraft-
werks Fukushima Dai-ichi im März 2011 freigesetzt wurden. Eine Rückrechnung der
Messwerte zum 14.03.2011 ergibt eine spezifische 137Cs-Aktivität von (6581 ± 323) Bq
kg−1. Mit 134Cs und 110mAg konnten zwei weitere künstliche Radionuklide in den Pro-
ben detektiert werden. Die spezifische Aktivität liegt zum Referenzdatum für 134Cs bei
(6547 ± 160) Bq kg−1 und für 110mAg bei (54,3 ± 1,4) Bq kg−1.

Die Auswertung der Nahrungsmittelbelastung in Fukushima in den ersten 13 Mona-
ten nach dem Unfall zeigt für Zuchtfleisch und Blattgemüse eine deutliche Abnahme
mit Höchstwerten von 4350 Bq kg−1 (Rindfleisch, Juli 2011) beziehungsweise 41.000 Bq
kg−1 (Kukitachina-Salat, März 2011) und 20.000 Bq kg−1 (Spinat, März 2011) bis deut-
lich unter 50 Bq kg−1 im April 2012.

Bei Wildfleisch, Fisch und Meeresfrüchten ist dagegen über den gemessenen Zeitraum
keine signifikante Aktivitätsabnahme des 134Cs zu erkennen. Der Grund hierfür ist die
kontinuierliche Aufnahme von Aktivität durch kontaminierte Nahrung. Die Messwer-
te von Wildfleisch und Fisch liegen zu einem großen Teil auch ein Jahr nach dem Un-
fall deutlich über dem gesetzlichen Höchstwert von 250 Bq kg−1 (Wildschweinfleisch:
1730 Bq kg−1, Lachs aus Binnengewässer: 7700 Bq kg−1 in Einzelproben im März 2012).

Abschätzungen vom MHLW zur Ingestionsdosis in der Präfektur Fukushima im 1. Jahr
nach dem Unfall ergeben Werte deutlich unter 1 mSv [MHL12b]. Diese relativ geringe
Ingestionsdosis ist darauf zurückzuführen, dass belastete Nahrungsmittel direkt vom
Markt genommen wurden.
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ANHANG A

Angaben zu Software und Detektor;
Dosiswerte

Tabelle A.1.: Verwendete Software

Anwendung Software
Textverarbeitung TEXnicCenter mit MiKTEX 2.9

Tabellenkalkulation Microsoft Excel 2010
& Messdatenplot QtiPlot 2010
Bildbearbeitung Inkscape 0.48

GIMP 2.6.11
Auswertung der Gammaspektren FitzPeaks32 – Gamma Analysis

and Calibration software (3.66)
(Jim Fitzgerald)

Tabelle A.2.: Daten des verwendeten Gamma-Detektors

Detektortyp P-Typ, koaxial
Hersteller Canberra
Modellbezeichnung GX3018
Seriennummer b 99154
Betriebsspannung +4500 V
Kristalldurchmesser 60 mm
Kristalllänge 53,5 mm
Material des Fensters Carbon-Epoxy
Abstand Fenster - Kristall 5 mm
Relative Efficiency 35 %
Peak-Compton-Verhältnis 58:1
FWHM (122 keV) 0,875 keV
FWHM (1332 keV) 1,8 keV
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A. Angaben zu Software und Detektor; Dosiswerte
D
osis

0,01 m
Sv pro Jahr

H
öchste jährliche D

osis einer P
erson im

 U
m

kreis eines K
ernkraftw

erks unter N
orm

albedingungen

0,01-0,03 m
S

v
D

osis bei einer R
öntgenaufnahm

e des B
rustkorbs (T

horax)

B
is zu 0,1 m

S
v

D
osis durch H

öhenstrahlung bei einem
 F

lug von M
ünchen nach Japan

1 m
S

v pro Jahr
G

renzw
ert (m

axim
al zulässige D

osis) für die jährliche S
trahlenexposition einer P

erson der N
orm

albevölkerung aus T
ätigkeiten,

u.a.
aus dem

 B
etrieb kerntechnischer A

nlagen in D
eutschland

2 m
S

v pro Jahr
D

urchschnittliche jährliche D
osis einer P

erson in D
eutschland aus künstlichen Q

uellen, vornehm
lich M

edizin (W
ert für 2009 =

 1
,8

m
S

v)

2 m
S

v in 50
Jahren

G
esam

te D
osis für eine P

erson im
 V

oralpengebiet auf G
rund des R

eaktorunfalls von T
schernobyl für den Z

eitraum
 1986

-2036

2-3 m
Sv pro Jahr

D
urchschnittliche jährliche S

trahlenexposition der B
evölkerung in D

eutschland aus natürlichen Q
uellen

10-20
m

S
v

U
ngefähre D

osis für eine G
anzkörper-C

om
putertom

ographie eines E
rw

achsenen

20 m
Sv pro Jahr

G
renzw

ert (m
axim

al zulässige D
osis) der jährlichen S

trahlenexposition für beruflich strahlenexponierte P
ersonen in D

eutschlan
d

100 m
Sv

S
chw

ellendosis für angeborene F
ehlbildungen oder T

od des F
oetus

100 m
Sv

B
ei dieser D

osis treten in einer B
evölkerungsgruppe etw

a 1%
 zusätzliche K

rebs-
und L

eukäm
iefälle auf

250 m
Sv

G
renzw

ert (m
axim

al zulässige D
osis) für eine P

erson beim
 E

insatz lebensrettender M
aßnahm

en oder zur V
erm

eidung großer
K

atastrophen in D
eutschland

400 m
Sv

G
renzw

ert (m
axim

al zulässige D
osis) für die B

erufslebensdosis bei beruflich strahlenexponierten P
ersonen in D

eutschland

500 m
Sv*

B
ei akuter E

xposition treten ab dieser S
chw

ellendosis H
autrötungen auf

1000 m
Sv*

B
ei akuter E

xposition treten ab dieser S
chw

ellendosis akute S
trahleneffekte auf (zum

 B
eispiel Ü

belkeit, E
rbrechen)

1000 m
Sv

B
ei dieser D

osis treten in einer B
evölkerungsgruppe etw

a 10%
 zusätzliche K

rebs-
und L

eukäm
iefälle auf

3000
–

4000 m
Sv

O
hne m

edizinische E
ingreifen sterben bei dieser D

osis 50%
 der exponierten P

ersonen nach 3
-6 W

ochen, w
enn es sich um

 eine in
kurzer Z

eit erfahrene S
trahlenbelastung handelte

>
 8.000 m

Sv
O

hne entsprechende m
edizinische B

ehandlung bestehen nur geringe Ü
berlebenschancen, w

enn es sich um
 eine in kurzer Z

eit
erfahrene S

trahlenbelastung handelte

* U
m

 die V
ergleichbarkeit m

it den ansonsten in S
ievert (S

v) angegebenen M
essw

erten zu erm
öglichen, ist der W

ert hier ebenfalls in S
ievert angegeben; 

w
issenschaftlich präziser w

äre die A
ngabe in G

ray (G
y).

Tabelle A.3.: Übersicht von Dosis- und Grenzwerten (Quelle: BfS, [Bun12]).
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ANHANG B

Tabellen mit Messergebnissen

Tabelle B.1.: Ergebnisse der Bodenproben aus Schleswig. Werte mit „<“ geben die
Erkennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Tiefe U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 12,8 4,7 22,0 0,8 35,5 7,5
05 - 10 cm 14,3 3,8 21,1 0,7 23,5 4,4
10 - 20 cm 15,0 4,6 21,4 0,7 15,8 5,0
20 - 30 cm 17,2 4,8 24,3 0,7 17,3 4,5

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Tiefe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm < 1,9 — 19,8 1,3 20,3 0,9
05 - 10 cm < 1,7 — 19,5 1,1 20,3 0,9
10 - 20 cm < 1,8 — 20,5 1,3 21,1 1,0
20 - 30 cm < 1,9 — 22,3 1,3 23,9 1,0

Tiefe Cs-137 K-40 Schleswig
a u(a) a u(a) Referenzdatum:

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) 05.05.2012
00 - 05 cm 20,2 1,1 469 5
05 - 10 cm 18,2 0,9 480 4
10 - 20 cm 8,9 0,5 498 5
20 - 30 cm 2,8 0,2 528 5
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B. Tabellen mit Messergebnissen

Tabelle B.2.: Ergebnisse der Bodenproben aus Hannover (Langenhagen). Werte mit
„<“ geben die Erkennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Tiefe U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 17,9 6,3 20,4 0,7 33,9 11,1
05 - 10 cm 22,2 7,1 20,2 0,7 26,8 8,8
10 - 20 cm 21,1 7,0 22,3 0,8 24,4 12,9
20 - 30 cm 19,6 6,8 22,6 0,8 25,3 11,6
30 - 50 cm 19,9 6,6 23,3 0,8 18,3 7,5

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Tiefe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm < 1,6 — 18,8 1,3 18,8 0,9
05 - 10 cm < 1,7 — 20,1 1,3 19,2 0,9
10 - 20 cm < 1,7 — 21,1 1,4 20,9 1,0
20 - 30 cm < 1,6 — 21,6 1,4 21,5 1,0
30 - 50 cm < 1,8 — 21,1 1,4 21,2 1,0

Tiefe Cs-137 K-40 Hannover
a u(a) a u(a) Referenzdatum:

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) 14.12.2011
00 - 05 cm 14,4 0,8 374 5
05 - 10 cm 13,9 0,8 368 5
10 - 20 cm 8,6 0,5 391 5
20 - 30 cm 3,5 0,3 404 5
30 - 50 cm 1,8 0,2 392 5
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Tabelle B.3.: Ergebnisse der Bodenproben aus Potsdam. Werte mit „<“ geben die Er-
kennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Tiefe U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 8,7 3,5 9,2 0,3 43,3 5,8
05 - 10 cm 10,0 4,6 9,7 0,4 14,7 5,1
10 - 20 cm 10,4 4,2 9,5 0,4 8,9 5,0
20 - 30 cm 7,2 4,1 9,0 0,4 < 10,0 —
30 - 50 cm 8,0 3,8 8,2 0,3 < 8,9 —

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Tiefe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm < 1,2 — 9,4 0,7 9,3 0,4
05 - 10 cm < 1,3 — 9,7 0,7 9,5 0,5
10 - 20 cm < 1,4 — 9,7 0,7 9,7 0,5
20 - 30 cm < 1,4 — 9,0 0,7 8,9 0,5
30 - 50 cm < 0,9 — 8,5 0,6 8,3 0,4

Tiefe Cs-137 K-40 Potsdam
a u(a) a u(a) Referenzdatum:

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) 06.12.2011
00 - 05 cm 41,8 2,1 235 2
05 - 10 cm 8,9 0,5 240 3
10 - 20 cm 2,2 0,2 247 3
20 - 30 cm 0,6 0,1 230 3
30 - 50 cm < 0,3 — 222 2
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B. Tabellen mit Messergebnissen

Tabelle B.4.: Ergebnisse der Bodenproben aus Görlitz. Werte mit „<“ geben die Er-
kennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Tiefe U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 23,3 7,8 27,6 0,9 44,1 11,2
05 - 10 cm 25,8 8,1 30,1 1,0 37,3 9,4
10 - 20 cm 24,9 7,4 30,3 1,0 27,2 7,4
20 - 30 cm 22,1 6,8 26,2 0,9 25,0 7,4
30 - 50 cm 20,2 5,8 20,9 0,7 23,6 7,2

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Tiefe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm < 2,5 — 28,9 1,8 28,5 1,3
05 - 10 cm < 2,7 — 30,7 1,9 30,3 1,6
10 - 20 cm < 2,7 — 30,6 1,9 30,4 1,4
20 - 30 cm < 2,3 — 26,0 1,6 26,1 1,2
30 - 50 cm < 2,2 — 21,7 1,3 22,3 1,0

Tiefe Cs-137 K-40 Görlitz
a u(a) a u(a) Referenzdatum:

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) 26.01.2012
00 - 05 cm 13,3 0,7 527 7
05 - 10 cm 15,1 0,9 553 7
10 - 20 cm 13,9 0,8 563 7
20 - 30 cm 7,5 0,4 463 6
30 - 50 cm 1,4 0,2 420 5

102 Masterarbeit - Frank Tawussi



Tabelle B.5.: Ergebnisse der Bodenproben aus Nürnberg. Werte mit „<“ geben die
Erkennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Tiefe U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 37,5 9,4 32,8 1,1 54,2 11,9
05 - 10 cm 35,5 9,5 35,1 1,1 29,1 8,7
10 - 20 cm 25,5 7,5 34,3 1,1 26,7 8,5
20 - 30 cm 28,9 9,1 40,5 1,3 29,2 10,4
30 - 50 cm 29,0 8,6 45,4 1,4 38,5 11,2

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Tiefe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm < 2,6 — 30,5 1,9 31,0 1,4
05 - 10 cm < 2,4 — 33,5 2,1 33,5 1,5
10 - 20 cm < 2,8 — 34,9 2,1 35,7 1,6
20 - 30 cm < 2,9 — 41,4 2,5 40,8 1,8
30 - 50 cm < 2,9 — 40,8 2,4 41,1 1,9

Tiefe Cs-137 K-40 Nürnberg
a u(a) a u(a) Referenzdatum:

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) 01.03.2012
00 - 05 cm 13,7 0,8 825 7
05 - 10 cm 11,6 0,7 892 8
10 - 20 cm 9,4 0,6 925 8
20 - 30 cm 6,3 0,4 1092 9
30 - 50 cm 2,1 0,2 1076 9
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B. Tabellen mit Messergebnissen

Tabelle B.6.: Ergebnisse der Bodenproben aus Lahr. Werte mit „<“ geben die Erken-
nungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Tiefe U-238 Ra-226 Pb-210

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 42,4 11,2 47,5 1,5 57,5 11,5
05 - 10 cm 41,0 10,4 46,3 1,4 48,4 10,5
10 - 20 cm 44,8 11,0 49,3 1,5 45,9 11,1
20 - 30 cm 41,2 10,5 52,1 1,6 39,0 10,0
30 - 50 cm 45,2 11,3 54,4 1,7 39,7 11,7

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Tiefe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm < 3,3 — 49,0 2,8 49,6 2,2
05 - 10 cm < 3,1 — 46,3 2,7 47,9 2,1
10 - 20 cm < 3,4 — 50,3 2,8 50,5 2,2
20 - 30 cm < 3,4 — 51,3 2,9 51,1 2,2
30 - 50 cm < 3,5 — 53,2 3,5 54,3 2,4

Tiefe Cs-137 K-40 Lahr
a u(a) a u(a) Referenzdatum:

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) 08.03.2012
00 - 05 cm 7,9 0,5 533 11
05 - 10 cm 8,5 0,5 522 10
10 - 20 cm 10,3 0,6 542 11
20 - 30 cm 10,9 0,6 542 11
30 - 50 cm 4,2 0,3 551 12
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Tabelle B.7.: Spezifische Aktivität von 137Cs in den Bodenproben aus den Tabellen B.1
bis B.6 auf einen Blick. Für die Probe „Schleswig 30-50cm“ liegt aus Ma-
terialmangel kein Wert vor. Werte mit „<“ geben die Erkennungsgrenze
an.

Schleswig Hannover Potsdam
Tiefe Cs-137 Cs-137 Cs-137

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 20,2 1,1 14,4 0,8 41,8 2,1
05 - 10 cm 18,2 0,9 13,9 0,8 8,9 0,5
10 - 20 cm 8,9 0,5 8,6 0,5 2,2 0,2
20 - 30 cm 2,8 0,2 3,5 0,3 0,6 0,1
30 - 50 cm — — 1,8 0,2 < 0,3 —

Görlitz Nürnberg Lahr
Tiefe Cs-137 Cs-137 Cs-137

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

00 - 05 cm 13,3 0,7 13,7 0,8 7,9 0,5
05 - 10 cm 15,1 0,9 11,6 0,7 8,5 0,5
10 - 20 cm 13,9 0,8 9,4 0,6 10,3 0,6
20 - 30 cm 7,5 0,4 6,3 0,4 10,9 0,6
30 - 50 cm 1,4 0,2 2,1 0,2 4,2 0,3
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B. Tabellen mit Messergebnissen

Tabelle B.8.: Organischer Anteil in den Bodenproben und pH-Wert. Der Eintrag
„k.A.“ steht für „keine Angabe“; in diesem Fall ist der pH-Wert größer als
6,8 und der Carbonatanteil kann nicht vernachlässigt werden.

Anteil
Ort Tiefe organischer pH-Wert

Substanz (%)
0-5 cm 3,4 4,7

Schleswig 5-10 cm 1,9 5,0
10-20 cm 1,4 5,4
20-30 cm 1,1 6,1
0-5 cm 2,8 4,9

5-10 cm 2,0 5,0
Hannover 10-20 cm 1,5 5,5

20-30 cm 1,0 6,3
30-50 cm k.A. 7,2
0-5 cm 3,3 5,1

5-10 cm 1,5 5,3
Potsdam 10-20 cm 0,9 5,6

20-30 cm 0,5 6,7
30-50 cm k.A. 7,0
0-5 cm 2,1 5,5

5-10 cm 1,7 5,9
Görlitz 10-20 cm 1,7 6,8

20-30 cm 1,3 6,5
30-50 cm k.A. 6,9
0-5 cm 3,2 6,8

5-10 cm 1,9 6,8
Nürnberg 10-20 cm k.A. 6,9

20-30 cm k.A. 7,0
30-50 cm k.A. 7,1
0-5 cm 2,5 6,7

5-10 cm 1,9 6,8
Lahr 10-20 cm 1,5 6,8

20-30 cm k.A. 6,9
30-50 cm k.A. 6,9
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Tabelle B.9.: Ergebnisse der Partikelsammlung in bodennaher Luft. Werte mit „<“
geben die Erkennungsgrenze an. *Der gekennzeichnete 40K-Wert ist even-
tuell fehlerhaft und wird in der Auswertung nicht berücksichtigt.

Datum K-40 Be-7 Cs-137 Pb-210
der Filter- a a a a
entnahme (µBq m−3) (mBq m−3) (µBq m−3) (µBq m−3)
17.10.2011 84 ± 23 1,9 ± 0,1 7,0 ± 1,3 100 ± 30
24.10.2011 73 ± 21 2,7 ± 0,2 4,4 ± 1,2 340 ± 40
31.10.2011 87 ± 17 2,6 ± 0,1 4,8 ± 0,8 760 ± 80
07.11.2011 93 ± 22 3,0 ± 0,2 20 ± 2 1200 ± 100
21.11.2011 87 ± 21 2,5 ± 0,1 7,8 ± 1,3 1000 ± 100
28.11.2011 120 ± 20 2,6 ± 0,1 5,5 ± 1,2 830 ± 90
05.12.2011 80 ± 19 2,9 ± 0,2 6,4 ± 1,1 280 ± 40
19.12.2011 63 ± 19 1,5 ± 0,1 < 1,4 63 ± 13
02.01.2012 (< 30)* 1,3 ± 0,1 < 0,6 72 ± 10
09.01.2012 170 ± 20 1,3 ± 0,1 < 1,3 46 ± 12
16.01.2012 70 ± 24 1,3 ± 0,1 < 1,5 60 ± 16
30.01.2012 41 ± 20 1,8 ± 0,1 < 1,5 600 ± 60
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B. Tabellen mit Messergebnissen

Tabelle B.10.: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Untersuchung der Proben aus
einer Tiefenbohrung. Werte mit „<“ geben die Erkennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Probe U-238 Ra-226 Pb-210

a a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

Salzpulver < 3,7 20,3 0,6 676 69
Salzteig < 6,0 187 5 580 60
Salz, gesamt < 5,0 108 4 642 54
Salzlauge, berechnet < 1,5 33,1 2,2 197 36
Salzlauge, direkt < 2,8 28,9 0,9 109 18
Salzbrücke — 2404 77 1902 231

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Probe Ac-227 Ra-228 Th-228

a a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

Salzpulver < 2,8 21,1 1,1 3,2 0,2
Salzteig < 3,1 175 8 14,6 0,7
Salz, gesamt < 3,0 102 6 9,3 0,6
Salzlauge, berechnet < 1,0 31,2 3,2 2,8 0,3
Salzlauge, direkt < 1,8 30,8 1,9 4,6 0,3
Salzbrücke — 2325 115 292 16

Probe Cs-137 K-40
a a u(a) BGR Proben

(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) Referenzdatum:
Salzpulver < 0,1 102 6 25.02.2012
Salzteig < 0,1 1232 65 27.02.2012
Salz, gesamt < 0,1 696 47 26.02.2012
Salzlauge, berechnet < 0,1 213 26 26.02.2012
Salzlauge, direkt < 0,1 214 13 12.04.2012
Salzbrücke < 0,1 218 51 13.03.2012
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Tabelle B.11.: Ergebnisse der gammaspektrometrischen Untersuchung der Bodenpro-
ben aus der Präfektur Fukushima (Referenzdatum: 14.02.2012). Werte
mit „<“ geben die Erkennungsgrenze an.

Uran-Radium-Reihe
Probe U-238 Ra-226

a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

Probe 01 < 1,5 — 8,7 0,7
Probe 02 < 2,1 — 28,7 1,8

U-Ac-Reihe Thorium-Reihe
Probe Ac-227 Ra-228 Th-228

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

Japan 01 < 0,7 — 9,5 1,2 8,4 0,8
Japan 02 < 2,3 — 34,1 3,6 32,7 2,3

Probe K-40
a u(a)

(Bq kg−1) (Bq kg−1)
Japan 01 325 18
Japan 02 491 27

Künstliche Radionuklide
Probe Cs-137 Cs-134 Ag-110m

a u(a) a u(a) a u(a)
(Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1) (Bq kg−1)

Japan 01 665 33 488 19 2,2 0,4
Japan 02 6443 323 4803 160 21,3 1,4
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B. Tabellen mit Messergebnissen

B.1. Nahrungsmittel aus Fukushima

Einteilung der Lebensmittel in die verschiedenen Kategorien

Zuchtfleisch: Eier, Hähnchenfleisch, Rindfleisch, Schaffleisch, Schweinefleisch

Wildfleisch: Ente, Fasan, Hase, Rotwild, Asiatischer Schwarzbär, Wildschwein

Fisch und Meeresfrüchte: Aal, Abalone, Ayu, Barbe, Barsch, Flunder, Forelle, Garnele,
Grünling, Hasel, Heilbutt, Hundszunge, Kabeljau, Kalmar, Karpfen, Knurrhahn, Ku-
gelfisch, Lachs, Makrele, Manta, Meerbrasse, Muscheln, Oktopus, Plattkopf, Pelamide,
Petersfisch, Saibling, Sandaal, Seegurke, Seeigel, Seezunge, Sepie, Stachelkopf, Tiefsee-
dorsch, u.a

Pilze: Apricot Milkcap, Bunaharitake, Chicken Mushroom, Coral Fungi, Enokitake,
Garden Giant, Giant Leucopax, Grifola Frondosa, Hatsutake, Horn-like Pleurotus, Ju-
das’ Ear Fungus, Oyster Mushroom, Pleurotus Eryngii, Purplish Waxgill, Shiitake, u.a.

Blattgemüse1: Bitaminna, Blattwasabi, Blumenkohl, Broccoli, Chicorée, Chijirena, Chi-
nakohl, Komatsuna, Kopfsalat, Koshiabura, Kousaitai, Kukitachina, Mitsuba, Momiji-
gase, Mulukhiyya, Petersilie, Pteridium Aquilinum, Salzkaut, Schnittlauch, Schwarz-
nessel, Sellerie, Spinat, Uwabamisou, Wasabina, Wasserspinat, Weißkohl, Yacon (Blatt),
u.a

Nichtblattgemüse: Bohne, Erbse, Gurke, Ingwer, Karotte, Kartoffel, Knoblauch, Mais,
Myoga, Paprika, Pfeffer, Radieschen, Rübe, Schalotte, Shimauri, Sojabohne, Tomate,
Wasabi, Wurzeln, Zucchini, Zwiebel, u.a

Obst, Beeren, Nüsse: Apfel, Aprikose, Birne, Blaubeere, Dattel, Erdbeere, Erdnuss,
Feige, Gamazumi, Granatapfel, Guave, Himbeere, Kastanie, Kirsche, Kiwi, Kürbis,
Kirsche, Nektarine, Papaya, Pfirsisch, Pflaume, Quitte, Sudachi, Ume, Wassermelone,
Weintraube, Yuzu, u.a.

1Zum Blattgemüse wurden auch einige Gemüsesorten eingeteilt, deren essbarer Teil frei an der Luft
liegt und so leicht Radionuklide aufnehmen kann
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B.1. Nahrungsmittel aus Fukushima
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Abbildung B.1.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Obst, Beeren und Nüssen aus der
Präfektur Fukushima
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B. Tabellen mit Messergebnissen
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Abbildung B.2.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Reis aus der Präfektur Fukushima
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Abbildung B.3.: Spezifische Aktivität von 134Cs in Bambus aus der Präfektur Fukushi-
ma
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ANHANG C

Herstellung von Kalibrierstandards

Abbildung C.1.: Ringschale (Marinellibecher) von unten. Die Messgeometrie dieser
Schale bietet eine große Probenoberfläche und damit eine effiziente
Messung.

Bodenproben

Die Herstellung der Standards der Bodenproben zur Dichtekalibrierung und Berech-
nung der Efficiency erfolgte nach Anleitung aus [Bir09].
Die Ringschalen (Marinellibecher) werden zunächst mit Wasser gefüllt und gewogen.
Da die Dichte des Wassers temperaturabhängig ist, wird die Temperatur des Wassers
bestimmt und hieraus die Dichte ermittelt [KT93]. Aus bekannter Dichte ρ und Masse
m lässt sich das Volumen V der Ringschale bestimmen: V = m · ρ−1.
In einem kleinen Becherglas werden 5 g Aluminiumoxid-Pulver eingewogen und mit
5 ml QCY48-Multinuklidlösung und 1 ml 210Pb-Lösung versetzt (siehe Tabellen C.1
und C.2). Das Pulver wird über mehrere Tage getrocknet, um eine Klümpchenbildung
zu vermeiden.
Die Einwaage der Dichtematrix (z.B. Vogelsand) erfolgt in einer Kautexflasche. Das ge-
trocknete Aluminiumoxid-Pulver wird dazugegeben, die Flasche verschlossen und zur
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C. Herstellung von Kalibrierstandards

Homogenisierung des Inhalts für mindestens drei Tage in eine entsprechende Rotati-
onsvorrichtung gespannt. Danach kann die so erhaltene Standardmatrix in eine Ring-
schale verfüllt werden.
Um einen Vergleich zur Aktivität einer nicht mit Radionukliden versetzten Dichte-
matrix zu erhalten, wird eine weitere Ringschale mit derselben Matrix präpariert, je-
doch ohne Zugabe von QCY48- und 210Pb-Lösung. Nach der gammaspektrometri-
schen Messung beider Matrizen werden die Full-Energy-Peaks der nicht versetzten
Matrix von der mit QCY48 und 210Pb versetzten Matrix wie eine Nullmessung subtra-
hiert, um lediglich die Aktivität der hinzugegebenen Radionuklide zu erhalten.

Partikelfilter

Da die zu vermessenen Partikelfilter lediglich Staubpartikel sammeln, deren Gesamt-
masse sehr gering ist und deren Selbstabsorption vernachlässigbar ist, bedarf es bei ih-
rer gammaspektrometrischen Vermessung keiner Dichtekalibrierung. Die Herstellung
eines Standards gestaltet sich daher einfach: Es reicht aus, einen unbenutzten Filter
gleichmäßig mit 4 ml QCY48-Lösung und einen zweiten mit 1 ml 210Pb-Lösung zu ver-
setzen und beide einige Tage trocknen zu lassen. Diese Partikelfilter-Standards können
nun zur Bestimmung der Efficiency verwendet werden.

Folienmethode für die Messung in einer Petrischale

Wenn zu wenig Probenmatrix vorhanden ist, um eine Ringschale zu füllen, kann die
Probe in einer kleinen Petrischale gemessen werden. Für die Efficiencybestimmung
wird in diesem Fall die Folienmethode mit einem Flächenstandard verwendet [Wic04].
Die Probe wird einmal mit dem Standard unter der Probe und einmal mit dem Stan-
dard über der Probe gemessen. Man erhält für jede Gammaenergie i zwei Efficiency-
werte: εu,i (Standard „unten“) und εo,i (Standard „oben“).

Die durchschnittliche Efficiency aus den beiden Messungen berechnet sich wie folgt:

εi =
εu,i − εo,i

ln(εu,i) − ln(εo,i)
(C.1)

Die Messung in Petrischalen wurde in dieser Arbeit lediglich für die Feststoffprobe
Salzbrücke und das Immobilisat aus der Wasserbehandlungsanlage verwendet.
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Tabelle C.1.: Daten zur Multinuklidlösung QCY48 (2010)

Bezeichnung: QCY48
Vertrieb: QSA Global GmbH
Zertifiziert durch: GE Healthcare
Referenzzeit: 1. Februar 2010 um 12:00 Uhr GMT
Masse der Lösung in 4M HCl: 5,3734 g
Verdünnung: Auf 260,35 g verdünnt
(Verdünnungsfaktor: K = 0, 02063887± 0, 0000007)

Radio- Halb- Energie Eγ γ-Emissionen Erweiterte
nuklid werts- in keV in 1

g·s Standard-
zeit unsicherheit

Am-241 432,2 a 59,54 1132 ± 1,5%

Cd-109 462,6 d 88,03 656 ± 5,7%

Co-57 271,79 d 122,1 624 ± 1,4%

Ce-139 32,501 d 165,9 714 ± 1,4%

Hg-203 46,612 d 279,2 2073 ± 1,6%

Sn-113 115,09 d 391,7 2191 ± 4,0%

Sr-85 64,84 d 514,0 4105 ± 1,6%

Cs-137 30,17 a 661,7 2601 ± 1,6%

Y-88 106,65 d 898,0 6639 ± 1,5%

Co-60 5,2714 a 1173 3468 ± 1,5%

Co-60 5,2714 a 1332 3472 ± 1,5%

Y-88 106,65 d 1836 7023 ± 1,4%
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C. Herstellung von Kalibrierstandards

Tabelle C.2.: Daten zur 210Pb-Lösung (2008)

Bezeichnung: 210Pb
Zertifiziert durch: Physikalisch-Technische Bundesanstalt
Referenzzeit: 1. Februar 2008 um 00:00 Uhr MEZ
Masse der Lösung in 1,5M HNO3: (2,0921 ± 0,0017) g
Verdünnung: Auf (90,710 ± 0,004) g verdünnt
(Verdünnungsfaktor: K = 0, 023064± 0, 000025)

Radio- Halb- Energie Eγ Spezifische Emissions-
nuklid werts- in keV Aktivität wahrscheinlich-

zeit (kBq g−1) keit pγ (%)

Pb-210 22,3 a 46,45 137,5 ± 2,1 4,24
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ANHANG D

Abkürzungsverzeichnis

a Spezifische Aktivität
a Jahr
A Aktivität
a∗ Erkennungsgrenze
a# Nachweisgrenze
a/, a. Vertrauensgrenzen
A0 Anfangsaktivität
ã Wahrer Wert der Messgröße a
α Irrtumswahrscheinlichkeit für den Fehler 1. Art
AtG Atomgesetz
b Barn (1 b = 10−24 cm2)
BfS Bundesamt für Strahlenschutz
BGR Bundesanstalt für Geowissenschaften und Rohstoffe
BMBF Bundesministerium für Bildung und Forschung
Bq Becquerel
β Irrtumswahrscheinlichkeit für den Fehler 2. Art
c Lichtgeschwindigkeit (c = 2, 99792458 · 108 m s−1)
Ci Konstante Koeffizienten
d Tag
D Energiedosis
dBS Depositionsdichte einer Bodensäule
DE Double Escape
DWD Deutscher Wetterdienst
e−, e+ Elektron, Positron
Ė Effektive Dosisrate
Eabs Absorptionsenergie
EBind Bindungsenergie
Eγ Energie eines Gammaquants
Ekin Kinetische Energie
EC Elektroneneinfang
ε Energie zur Elektron-Loch-Paar-Erzeugung
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D. Abkürzungsverzeichnis

ε Efficiency
EU Europäische Union
eV Elektronenvolt
F(x) Funktion F mit dem Argument x
FWHM Halbwertsbreite (Full Width at Half Maximum)
gEF

b,r Dosisratenkoeffizient für externe Strahlung von kontaminiertem
Boden

Gy Gray (1 Gy = 1 J kg−1)
HT Äquivalentdosis des Organs T
hi Schichtdicke
HPGe Hochreines Germanium (High Purity Germanium)
IRS Institut für Radioökologie und Strahlenschutz
IRSN Französisches Institut für Strahlenschutz und nukleare Sicherheit

(Institut de Radioprotection et de Sûreté Nucléaire)
K Kelvin
K Kanalzahl
kS Summationskorrekturfaktor
k1−α, k1−β, k1−γ2

Quantile der Standardnormalverteilung
λ Zerfallskonstante
L, l Liter
m Masse
m0 Ruhemasse eines Elektrons
MCA Vielkanalanalysator (Multi Channel Analyzer)
MEXT Japanisches Wissenschaftsministerium (Ministry of Education,

Culture, Sports, Science and Technology)
MHLW Japanisches Gesundheitsministerium (Ministry of Health,

Labour and Welfare)
n Anzahl
nb Bruttocounts
N0 Anfangsanzahl
n0 Nullcounts
pγ Emissionswahrscheinlichkeit eines Gammaquants
PTB Physikalisch-Technische Bundesanstalt
QCY48 Multinuklidlösung
rb Bruttozählrate
rdet Rate der detektierten Gammastrahlung
remit Rate der emittierten Gammastrahlung
rn Nettozählrate
r0 Nullrate
ρLag Lagerungsdichte
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ρSch Schüttdichte
RöV Röntgenverordnung
s Standardabweichung
SE Single Escape
SSK Strahlenschutzkommission
StrlSchV Strahlenschutzverordnung
StrVG Strahlenschutzvorsorgegesetz
Sv Sievert
tm Messzeit der Probenmessung
t0 Messzeit der Nullmessung
τ Halbwertszeit
θ Winkel
urel(x) Relative Unsicherheit des Messwertes x
u(x) Unsicherheit des Messwertes x
V Volumen
w Konstante w = ks

mεpγ
wR Strahlungswichtungsfaktor der Strahlenart R
wT Gewebe-Wichtungsfaktoren des Gewebes T
X Messgröße
x̄ Arithmetischer Mittelwert
xi Messwerte der Messgröße X
Z Kernladungszahl
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