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Kurzfassung

Die oberirdischen Teile von Gemisepflanzen der Species Raphanus sativus,
Phaseolus vulgaris und Daucus carota (Radies, Buschbohne und M8hre) wurden
in einem Klimaschrank bei 18-20 °C und einer relativen Luftfeuchte von

60-70 % bis zu drei Tage lang gegeniber tritiiertem Wasserdampf exponiert.

Der in den exponierten Pflanzenteilen beobachtete Anstieg der Tritiumaktivi-
t&t des durch Gefriertrocknung verfigbaren Gewebewassers wird auf eine
Aufnahme von tritiiertem Wasserdampf jeweils unmittelbar aus der Luft
zurickgeflhrt. Er zeigt fir die einzelnen Organe unterschiedliche Charak-
teristiken. Die Aufnahme in Blattfraktionen und Stengel ist vom (ffnungs-
zustand der Stomata und der relativen Luftfeuchte abh#dngig und erreicht
innerhalb weniger Stunden einen Gleichgewichtszustand; bei der wasserreichen
Bohnenfrucht ist dies hingegen nicht der Fall. Eine Translokation von Wasser
aus der Spreite in andere Pflanzenteile lieB sich nicht feststellen. Nach
Beendigung einer Exposition wurde das Tritium aus dem Gewebewasser von
Radiesblattfraktionen vollstandig mit einer der Aufnahme &hnlichen Geschwin-

digkeit ausgeschieden.

Nach Verbrennung der Trockensubstanz war in allen Pflanzenteilen spezifische
Tritiumaktivitat des Oxidationswassers nachweisbar. Ihr zeitlicher Verlauf

in Blattern 1&Bt sich beschreiben als Kombination:eines mit der Aufnahme-
rate des tritiierten Wassers anwachsenden Anteils durch Isotopenaustausch
reversibel gebundenen Tritiums und eines mit der Wachstumsrate der Blatter
zunehmenden Anteils Uberwiegend durch lichtabhangige Reduktionsreaktionen

der Photosynthese eingebauten Tritiums. Die langsame Abnahme dieser Aktivitat
nach Beendigung einer Exposition 1&Rt einen Einbau auch in Strukturmaterial
erkennen. Der Transport von tritiierter organischer Substanz in nicht selbst
assimilierende Gewebe fihrte zu Aktivit&tsverteilungen in Radiesknollen und

Bohnenfrichten, die offensichtlich vom Alter der Pflanzen abhangig sind.




Studies in Uptake and Turnover of Tritiated Water Vapour (HTO) by Vegetables
Abstract

The aerial parts of vegetables were exposed to tritiated water vapour for
up to three days in a plant growth chamber. The species used were Raphanus
sativus L., Phaseolus vulgaris K. and Daucus carota L. (red radish, bean
and carrot). Air temperature and relative humidity during exposure were
controlled at 18-20 °C and 60-70 % rh, respectively.

The increase of specific activity of tissue free water as collected by
freeze drying which was observed in the aerial parts of plants is explained
by direct uptake of tritiated water vapour by the exposed part of the plant.
It shows different characteristics for the several organs. The uptake by
leaves and stems depends upon stomatal conductance and relative air humid-
ity and approaches equilibrium within few hours; this is not true, however,
for the pulpous bean fruits. No translocation of water from the laminae
into other parts of the plant was observed. After termination of exposure
HTO was eliminated completely from the leaves of radish plants with a half-

time similar to tritium uptake.

After combustion of dry matter tritium activity was detectable in the oxi-
dation water for all parts of the piants. Kinetics of the specific activity
of organically bound tritium in leaves can be described by a single curve.
The lower - steep - part of the curve is increasing approximately with the
uptake rate of HTO; this is explained by reversible binding of tritium by
isotopic exchange reactions. The upper - flat - part of the curve represents
tritium bound by light dependent reducing reactions of photosynthesis; it

is increasing with a rate similar to the growth rate of leaves. After termi-
nation of exposure, a slow decrease of the latter specific activity was
observed indicating incorporation of tritium into structural matter. Trans-
port of tritiated organic matter into non-assimilating organs was leading

to distributions of activity in radishes and beans obviously depending on

the age of the plants.
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1. Einleitung

Das radioaktive Wasserstoffisotop Tritium (*H, T) zerfdllt unter Aussen-
dung von reiner B-Strahlung mit einer physikalischen Halbwertszeit von
12,36 Jahren zu *He. Die maximale Energie der B-Teilchen betr#gt dabei

18,6 keV, ihre Reichweite in Iumft 4,5 - 6 mm, in Wasser 6 pm und in bio-
logischem Gewebe max. 6 um, wobei 90 % das Gewebe weniger als 1 pm weit
durchdringen (Koénig, 1972). Diese Eigenschaften verleihen dem Nuklid eine
VerhdltnisméBig geringe Radiotoxizit#it. Sein ubiquitdres Vorkommen als
tritiiertes Wasser (HIO) 148t es im Hinblick auf eine Strahlenbelastung
Von Organismen jedoch erforderlich erscheinen, der Verbreitung des Tritiums
besondere Aufmerksamkeit zu widmen.

Das Weltinventar an Tritium wird auf z.Zt. ca. 10*°-10%2° Bq geschétzt,
wovon etwa 1 - 10 & als durch natlirliche Produktion entstanden betrachtet
werden (Konig, 1972, McFarlane et al.,1979; Rohwer und Etnier, 1980; Luyhx
und Fraser, 1984). Der Rest stammt zum weitaus iliberwiegenden Teil aus Kern-
waffenexplosionen. Fir den Beitrag durch die Produktion von Kernenergie und
durch tritiumhaltige Konsumgiiter (Uhren mit Leuchtziffern etc.) wurde ein
Anteil von jeweils weniger als 1 % (ca. 10'7 Bg) errechnet (Luyhx und Fraser,
1984) . In Bezug auf die Freisetzung durch den Routinebetrieb von kerntech-
nischen Anlagen wurde fiir das Jahr 1990 eine der natiirlichen gleichkommende
und fir das Jahr 2010 eine um eine Zehnerpotenz hthere Tritiumproduktion
prognostiziert (Rohwer und Etnier, 1980). Das Tritium gelangt dabei sowohl
fllissig ins Abwasser als auch gasférmig in die Atmosphire (bei den beiden
Schwerwasser-Forschungsreaktoren des Kernforschungszentrums Karlsruhe im
Jahre 1971 z.B. zu 80 - 85 %, nach Kénig, 1972). Im Gegensatz zu elemen-
tarem Wasserstoff (HT, T,) wird eingeatmeter HIO-Dampf vom menschlichen
Kdrper fastvollstindig aufgenommen und zum grdBten Teil entsprechend dem
Wasserumsatz des Korpers mit einer Halbwertszeit von 8 - 12 Tagen wieder
ausgeschieden (Moghissi et al., 1971, Balonov et al., 1984). Es konnen da-
bei auch T-Atome im Stoffwechsel fest ins Gewebe eingebaut werden. Von
grinen Pflanzen als HIO aufgenommenes Tritium unterliegt aufgrund von
Assimilationsvorgdngen jedoch in wesentlich stérkerem MaBe dem Einbau in
organische Verbindungen und kann in dieser Form mit der Nahrung in den
Menschen gelangen. Der Aufnahme und dem Umsatz von Tritium in Nutzpflanzen
wird daher in Untersuchungen, die sich mit der Strahlenexposition des
Menschen durch dieses Radionuklid befassen, starkes Interesse entgegenge-
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bracht (Elwood, 1971, Anspaugh et al., 1973, Bogen et al., 1979).

Die Verfolgung des Schicksals des Nuklids in Nahrungsketten und einzelnen
Organisien kann dabei auch Beitrdge zum Verstdndnis von physiologischen
Vorgdngen liefern. Flr pflanzenphysiologische Untersuchungen bietet sich
der Einsatz von Tritium als Tracer besonders zum Studium des Wasserhaus-—
halts (s. z.B. Raney und Vaadia, 1965, Kline et al., 1970; Couchat und
Lasceve, 1980), des Assimilattransportes (Biddulph und Cory, 1957, Choi
und Aronoff, 1966, Trip und Gorham, 1968) und von Assimilationsvorgidngen
selbgt (Moses und Calvin, 1959, Aronoff und Choi, 1963) an.
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2. Problemstellung

Soll die Aufnahme von tritiiertem Wasser durch Landpflanzen unter natiir-
lichen Bedingungen betrachtet werden, so scheint aufgrund einer ersten
Uberlequng fast ausschlieBlich der bekannte Weg der Wasseraufnahme (Kramer,
1956; Slatyer, 1967; Ziegler, 1983) von Bedeutung zu sein. Tatsichlich
wurde die Aufnahme von fliissigem HTO ilber die Wurzeln in zahlreichen Ar-—
beiten untersucht (Cline, 1953; Ordin und Gairon, 1961; Raney und Vaadia,
1965, Gogate et al.,1975; Mantell et al., 1979), wobei insofern iiber-
raschende Befunde erhalten wurden, als nur in Ausnahmefdllen die Tritium-—
konzentration im Blattwasser derjenigen der NihrlSsung gleichkam.  Bei der
Untersuchung der Wasseraufnahme durch oberirdische Organe stand zunidchst
eine mogliche Nettowasseraufnahme im Vordergrund. Dabei kann zwischen einer
Aufnahme von Wasser in fliissiger Form (Wetzel, 1924; Ordin und Bomner, 1956
Vaadia und Waisel, 1963) und dem seltenen Fall einer Wasserdampfaufnahme
entlang eines Sdttigungsgefidlles (Breazeale et al., 1950; Haines, 1952,
1953; Slatyer, 1956) unterschieden werden. Unter natiirlichen Bedingungen
ist die Nettowasseraufnahme iiber oberirdische Organe fiir den Wasserhaushalt
der htheren Pflanze bedeutungslos (Wetzel, 1924; Gessner, 1956). Bei ent-
sprechenden Versuchen zeigte sich jedoch, daB das Begasen von Bldttern mit
HIO-Dampf eine geeignete Methode war, um das Gewebe mit Tritium zu markieren
(Gage und Aronoff, 1960, Aronoff und Choi, 1963; Ferron et al., 1967). Die
HTO-Aufnahme kann dabei auch entgegen einem Wasserdampfdruck- bzw. -konzen-
trationsgefidlle erfolgen. Dies 138t sich als dynamisches Diffusionsgleich-
gewicht der HTO-Molekiile verstehen. Damit ist selbstverstdndlich keine
Nettowasseraufnahme verbunden. Wird eine nicht markierte Pflanze in eine
HIO-haltige Atmosphire gebracht, besteht aber - bei aus dem Blatt hinaus-
gerichtetem Wasserdampfgradienten - flir HTO-Molekille ein in das Blatt
hineingerichtetes Konzentrationsgefidlle, das sich durch Diffusion durch
die Stomata ausgleichen kann. Die Kinetik des Vorgangs wurde von Kline

und Stewart. (1974) und von Dinner et al. (1980) empirisch beschrieben.
Auch Uber léngere Zeitrdume (1 Vegetationsperiode) an Bdumen unter Frei-
landbedingungen gewonnene MeBdaten lassen sich auf diese Weise einleuchtend
erkldren (Strack et al., 1982).

Von Belot et al. (1979) wurde versucht, die Aufnahme von tritiiertem Wasser
aus der Luftfeuchtigkeit durch die Bldtter von Landpflanzen mit Hilfe des
Fick’schen Gesetzes quantitativ zu beschreiben. Da es sich um radioaktive
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Teilchen handelt und die Aktivit&t proportional zur Anzahl der Teilchen

ist, lassen sich zur Beschreibung des Diffusionsvorganges Teilchenkonzentra-
tion und TeilchenfluR durch Aktivititskonzentration (bzw. spezifische Akti-
vitdt) und AktivitdtsfluB darstellen. Fiir den TritiumfluB in das Blatt hin-

ein (Fl) formuliert Belot folgendermafRen:

X -
Fl = _______A XB Gl- (2-1)
r

Dabei bedeutet XA die Konzentration an gasfOrmigem Tritium in der Atmospha-
re und XB die Konzentration an gasfdrmigem Tritium im Gasraum des Blattes.
Belot geht davon aus, daB nur ein vernachldssigbar geringer Anteil an Was-
serdampf in den Interzellularrdumen des Blattes nicht in unmittelbarem
Gleichgewicht mit dem gesamten fliissigen Gewebewasser steht. Mit dieser
Randbedingung {(und einigen anderen) iiberfithrt er Gl. (2.1) unmittelbar in
folgende Beziehung: ’

dc 1 o
u——B.z._(X_

dtB r A

S

— ) Gl. (2.2)

Fir diesen Schritt hat Belot offensichtlich die auf Volumen Gasraum bezoge-
ne Tritiumkonzéntration XB mit Hilfe der Wasserdampfdichte im Gasraum des
Blattes, der S&ttigungsfeuchte Pgr in die auf Masse flissiges H,0 bezogene
spezifische Aktivitat CB umgerechnet. Er beriicksichtigt dazu noch ein unter-
schiedliches T/H-Verhdltnis in Fliissigkeit und Gasphase, da angenommen

wird, dafl die im Vergleich zu Protium grifere Masse des Tritiums einen ge-
genilber H,0 geringeren Dampfdruck von HTO bewirkt. Das Verhdltnis des T-An-
teils in der fllissigen Phase zum T-Anteil in der Gasphase bezeichnet Belot
mit o und setzt entsprechend den Messungen von Sepall und Mason (1960) ei-

nen Wert von 1,1 ein.

Belot miRt bei seinen Untersuchungen die Tritiumkonzentration der Luft und
rechnet daher auch mit dieser GroBe. Anstelle der Tritiumkonzentration der
Luft XA kann jedoch auch die spezifische Tritiumaktivit&dt der Luftfeuch-
tigkeit CO betrachtet werden (worauf Belot auch hinweist). Wenn man mit
Hilfe der Wasserdampfdichte, der absoluten Luftfeuchte p, umrechnet, kann
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Gl. (2.2) nach Ausklammern von ps/a folgendermaBen geschrieben werden (s.
auch Couchat et al., 1983):

d, o, e
B %, —o -y GL. (2.3)

Wird diese Gleichung nach Zusammenfassen zu den Parametern fB und kB (s. u.)
integriert (Integration durch Substitution, s. z. B. Lambacher-Schweizer,
1970) , erh&dlt man folgende von Belot angegebene Beziehung:

CGg=f G (- e_kBtB) Gl. (2.4)

Diese Gleichung entspricht den von Kline und Stewart (1974) und von Dinner
et al. (1980) empirisch gefundenen Formeln, wobei fB und kB aber aus physi-
kalischen bzw. biologischen Parametern - relative Luftfeuchte (= o/ ps) '
Sdattigungsfeuchte, Wassergehalt des Blattes, Blattflidche und -diffusions-

widerstand -~ berechnet werden k&nnen:

P
£o=1,1 — Gl. (2.5) ky = 0,9 2 Gl. (2.6)
P [Th

Die Anwendbarkeit dieses Modells, die eine Exposition gegeniiber gasfSrmigem
- aerosolfreiem - HIO-Dampf voraussetzt, wurde von Garland und Cox (1982)
und von Couchat et al. (1983) in Begasungsexperimenten untersucht. Sie be-
stdtigen die Anwendbarkeit mit geringen Einschrinkungen (s. S. 84). Da der
Aufnahmevorgang die Grundlage fiir den weiteren Umsatz des Wasserstoffs in
der Pflanze ist, soll die Berechenbarkeit der Tritiumaufnahme mit Hilfe die-
ses Modells anhand eigener experimenteller Daten gepriift werden. Die hierzu
nétigen Messungen sind unter kontrollierten Klimabedingungen durchzufiihren

und sollen die benttigten Parameter mdglichst genau erfassen.

Wenig ist dariiber bekannt, wie sich solchermaBen aufgenommenes Wasser in
der iibrigen Pflanze verteilt bzw. inwieweit das Gewebewasser anderer
oberirdischer Organe mit der ILuftfeuchtigkeit im Austausch steht. Grund-
sdtzlich scheint ein solcher Austausch auch filir Blattstiele (von Soja-
bohnen: Choi und Aronoff, 1966) und Friichte (Tomaten, Gurken: Dinner et
al., 1980) mbglich zu sein, wobei mit geringeren Aufnahmegeschwindigkeiten

Zzu rechnen ist.
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Ein Wasserabtransport aus dem Blatt (negativer Wassertransport) ist nur
bei einem Wasserdefizit in der Pflanze und gleichzeitiger reichlicher
Wasserversorgung eines Blattes - also unter realen Bedingungen fast nie -
zu erwarten (Haines, 1952, 1953, Gessner, 1956). Obwohl sich auch eine
Wasserzirkulation in d@hnlicher Weise bemerkbar machen kdmnte (Neeracher,
1966) , diirfte doch eine Translokation von HTO in unterhalb der exponierten
Bldtter liegende Pflanzenteile als gering einzuschétzen sein (s. auch Gage
und Aronoff, 1960; Choi und Aronoff, 1966). Entsprechende Messungen sollen
jedoch auch hieriiber ndher AufschluB geben, wobei wegen der Bedeutung

als Nahrungsmittel insbesondere Speicherorgane Beachtung zu finden haben.

Wird HTO zu einem Bestandteil des Gewebewassers von Organismen, so l&RBt
sich auch in organische Molekiile eingebautes Tritium (OBT = organically
bound tritium) finden. Dieser "Einbau" l&uft in Form eines Isotopenaus-
tausches bereits mit totem organischem Material ab. 1935 konnten Hamill

und Freudenberg an verschiedenen Hexosen zeigen, daB die Anzahl der aus-—
‘tauschbaren H-Atome mit der Anzahl der Hydroxylgruppen der Molekiile iliber-—
einstimmt. Allgemein ist davon auszugehen, daB an O, N oder S gebundene H-
Atome organischer Molekiile mit dem Wasserstoff von umgebendem Wasser im
Austausch stehen, wdhrend C-H-Bindungen wesentlich weniger leicht gelSst
werden. In inaktivem Wasser ist mit einem Riickaustausch von derart organisch
gebundenen Tritiumatomen zu rechnen. Stabile C-T-Bindungen kénnen durch
biochemische, besonders durch Assimilationsprozesse gebildet werden. Das
Verhdltnis der spezifischen Aktivitdt des organisch gebundenen Tritiums
(COBT) zur spezifischen Aktivitdt des Gewebewassers (CHTO) eines bestimmten
Gewebes oder Organismus wird in der Literatur hdufig als R-Wert aufgefihrt:
R = COBT/CHTO' In Untersuchungen, die unter Strahlenschutzaspekten durchge-
fihrt worden waren, wurden fiir die verschiedensten biologischen Umweltproben
teilweise R-Werte gefunden, die deutlich grdBer waren als 1: z.B. in Wasser-—
pflanzen bis R = 3, in Fischen bis R = 4 (Cohen und Kneip, 1973), in Land-
pflanzen, Milch und Fleisch bis R = 4 (Bogen et al., 1979), in Gemlse ein
R-Mittelwert von 3,2 + 1,1 (Dinner et al., 1980), in Gemiise und Bl&ttern
von Baumen bis R = 3 {Strack und Konig, 1981). Bei gleichbleibender Kon-
zentration und homogener Verteilung des Tritiums in Luft und Wasser wiirde
dies einer Konzentrierung in der organischen Substanz entsprechen.

Da in den geschilderten Fdllen die Tritiumkonzentration der Umwelt in den

der Probenahme vorausgegangenen Zeitrdumen jedoch offenbar nicht genau be-
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kannt waren, bietet sich als einfache Erklirung flir die Werte die Annahme
an, daB es sich um Nachwirkungen vorausgegangener htherer HIO-Konzen-
trationen handelt. Untersuchungen an Laubbdumen, bei denen iiber eine Vege-
tationsperiode hinweg kontinuierlich die Tritiumkonzentrationswerte fiir
Bldtter und Umgebung gemessen wurden, lassen sich auf diese Weise deuten
(Strack, 1982).

Art und Umfang des enzymatischen Einbaus von Tritium in organische Molekiile
und sein Schicksal im Stoffwechsel theoretisch abzuschétzen, bereitet jedoch
Schwierigkeiten. Obwohl Tritium grundsitzlich dieselben chemischen Reaktionen
wie Protium eingeht, ist aufgrund seiner griBeren Masse mit einer geringeren
Reaktionsgeschwindigkeit zu rechnen (McFarlane et al., 1979). Ein Isotopen-
effekt sollte sich daher beim Wasserstoffeinbau in ein Molekiil in einer Dis-
kriminierung gegenliber Tritium duBern, demgegeniber sollte eine C-T-Bindung
sChwerer gel®st werden als eine C-H-Bindung. Wie sich diese gegenl&ufigen
Effekte im einzelnen auswirken, kann nur das Experiment zeigen (s. auch
Simon et al., 1964). Photosyntheseversuche mit Tritium als Tracer unter
kontrollierten Bedingungen wurden besonders mit Grinalgen durchgefithrt. Fiir
Praktisch unendlich lange Zeitriume wurden dabei fiir den Gesamtorganismus
R-Werte < 1 ermittelt (Weinberger und Porter, 1953; Strack, 1978). R-Werte
flir einzelne Verbindungen, die in Griinalgen gemessen wurden, waren sehr
unterschiedlich. Sie lagen meist in dem Bereich von 0,5 bis 1, iberstiegen
in einzelnen Fdllen jedoch auch 1 (Rambeck und Bassham, 1973).

Weitere Kenntnisse {iber das Verhalten von Tritium bei Photosynthesevorgéngen
wurden durch Versuche mit Griinalgen erhalten, bei denen nach T/C-14-Doppel-
markierung und vergleichsweise kurzen Belichtungszeiten (wenige sec bis ca.
1 h) die Aktivititen von Verbindungen besonders des Pentosephosphatzyklus
gemessen wurden. T und C-14-Markierung fand sich zwar grundsdtzlich in den-
selben Verbindungen (Moses und Calvin, 1959), die T/C-14-Verhidltnisse waren
jedoch teilweise hdher als erwartet (Simon und Trebst, 1961; Simon et al.,
1964, s.S. 100). Dies wurde darauf zurlickgefiihrt, dal in Reaktionen des Pentose-
Phosphatzyklus Wasserstoff in stabile C-H-Bindungen eingebaut werden kann,
Ohne daB anorganischer Kohlenstoff in die organischen Molekiile aufgencmmen
wird. Diese Versuche zeigten vor allem auch, daB erstens Tritiummarkierung
in Photosyntheseversuchen durchaus andere Untersuchungsmdglichkeiten und
—schwierigkeiten bietet als C-14-Markierung und daB zweitens die Vorgédnge
beim Tritiumeinbau in biochemischen Prozessen sich komplizierter darstellen,

als es auf den ersten Blick erscheinen mag.
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Bei Samenpflanzen komnmt als zusdtzlicher Aspekt hinzu, daB Assimilations-
vorgdnge in den verschiedenen Organen in sehr unterschiedlichem MaBe ab-
laufen und daB Transportvorgidnge zwischen den Geweben eine Rolle spielen.
Untersuchungen des Assimilattransportes, bei denen HIO tber die Bldtter
appliziert wurde, flihrten z.B. Biddulph und Cory (1957), Gage und Aronoff
(1960) , Neeracher (1966) und Trip und Gorham (1968) durch. Diese Autoren
zielten speziell auf die Transportvorgédnge ab und arbeiteten daher mit
relativ kurzen Versuchszeiten (maximal wenige Stunden). Die Verteilung von
organisch gebundenem Tritium in der gesamten Pflanze bei Exposition gegen-—
Uber gasfOrmigem HTO und Expositionszeiten von mehr als 24 h ist hingegen
bisher kaum untersucht. Dieses Problem soll daher in der vorliegenden Ar-
beit Berlicksichtigung finden. Dazu sollen Gemiisepflanzen unter kontrollier-—
ten Laborbedingungen mit HIO-Dampf begast und die Tritiumaufnahme durch
oberirdische Pflanzenteile untersucht werden. Es soll sowohl, wie bereits
ausgefiihrt, der Verlauf der Tritiumkonzentration im freien Gewebewasser
(HTO) der Pflanzen bestimmt, als auch die Bildung tritiierter organischer
Substanz festgestellt werden, wobei zwischen austauschbar organisch ge-
bundenem Tritium (exchangeably organically bound tritium, OBTeX) und nicht
austauschbar organisch gebundenem Tritium (non-exchangeably OBT, OBTnX) zu
unterscheiden ist. Besondere Aufirerksamkeit soll dem Transport tritiierter
Verbindungen in nicht direkt exponierte unterirdische Speicherorgane ge-
schenkt werden.

Hauptziel der Arbeit ist es, eine Ubersicht Ulber den Umsatz von lber die
Bldtter in Form von Wasser aufgenommenem Wasserstoff in der gesamten Pflanze
zu geben. Dabel werden die pflanzenphysiologischen Bereiche des Wasserhaus-
haltes und der Assimilatproduktion und -translokation angesprochen. Prak-
tische Bedeutung erhalten die Untersuchungen dadurch, daB sie zu einer ge-
naueren Beurteilung der radioaktiven Belastung von Nutzpflanzen infolge von

Tritiumfreisetzungen in die Atmosphédre beitragen k&nnen.
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3. Material und Methoden
3.1 Pflanzenmaterial

3.1.1 Versuchspflanzen
Als Versuchspflanzen wurden folgende drei Gemiisearten ausgewdhlt:

~ Radies (Raphanus sativus L. var. radiculata mindr,

Bragsicaceae, Sorte Sperling's Parat).

- MGhre (Daucus carota L. var. sativus; Aplaceae, Sorte
Pariser Markt).

- Buschbohne (Phaseolus vulgaris K. var. nanus, Fabaceae, Sorte
Hild's Marona).

Entsprechend der Themenstellung, die Aufnahme und den Transport von
tritiierten Verbindungen in efbare Pflanzengewebe unter kontrollierten
Bedingungen zu untersuchen, sind diese Gemiisepflanzen sowohl als Nutz-
pflanzen interessant als auch flir Versuche in Expositionskammern geeignet.
Sie zeichnen sich durch gute Kultivierbarkeit, relativ schneiles Wachs~
tum, geeignete Grofe und Verschiedenartigkeit der als Nahrungsmittel ge-
nutzten Pflanzenorgane aus: das Speicherorgan des Radieschens ist eine
Hypokotylknolle, die Rilbe der Mthre wird im wesentlichen von der Wurzel
gebildet, und Frichte kdnnen gut bei der Buschbohne untersucht werden.

3.1.2 Aufzucht der Versuchspflanzen

Die Versuchspflanzen wurden zu 1 bis 4 Exelplaren in Kunststofftopfen

(ca. 14 cm Durchmesser) in einem Substrat aus Einheitserde Typ P (Fa.
Balster Einheitserdewerk, 5758 Fréndenberg) kultiviert. Zur Dlingung wurde
Hakaphos Néhrsalz (Fa. Compo, 44 Minster) verwendet, ein mineralischer
NPK-Dinger (15 %, 11 %, 15 ¢ und Spurenelemente). Um ganzjdhrig mdglichst
einheitliches Pflanzenmaterial zur Verfligung zu haben, erfolgte die Auf-
zucht in einem klimatisierten Gewdchshaus bei einer Tagestemperatur von

19° C und einer Nachtabsenkung um 6° C. Die natiirliche Beleuchtung in
diesem Glashaus wurde bei Bedarf durch eine Zusatzbeleuchtung (400 W~HQL~—
Lampen) ergédnzt, so daB tiber eine Belichtungsperiode von 12 h eine Mindest-
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beleuchtungsintensitédt von ca. 5 000 Lux sichergestellt war.

Ein Teil der Versuchspflanzen wurde auch in dem fiir die HTO-Exposition vor-
gesehenen Pflanzenwuchsschrank unter vergleichbaren Bedingungen aufgezogen.
In beiden F&dllen wurde das Wachstum von Pflanzen stichprobenartig durch
Bestimmung der Trockenmasse-Zunahme verfolgt.

3.1.3 Bestimmung von Wachstumsraten

Zu bestimmten Zeitpunkten wdhrend der Entwicklung der Pflanzen wurden nach
Einwaage des frischen Materials jeweils 5 Pflanzen getrocknet; bei Radies
getrennt in Bl&dtter und Knollen, bei Buschbohne in Blattfiedern und Ubrige
Pflanzenteile. Die Trocknung erfolgte bei 105 ©c tiber eine Zeit von 3 h.
Nach Abkiihlen im evakuierten Exsikkator tiber Kieselgel wurde die Trocken-
substanz ausgewogen. Auf diese Weise wurden prozentuale Trockenmassegehalte
und die zeitliche Zunahme der Trockenmasse zur Berechnung von Wachstums-
raten nach Sestak et al. (1971) ermittelt.

Die von Sestak als relative Wachstumsrate ("relative growth rate") bezeich-
nete GroBe kann man als "Steigungsrate" einer beliebigen Wachstumskurve
verstehen, d. h. als den Quotienten aus der Kurvensteigung in einem bestimm-

ten (Zeit)punkt und dem Ordinatenwert der Kurve in diesem (Zeit)punkt:

dm 1
fE—— Gl. (3.1)
RW dtw m
Flir einen Zeitraum von t? bis t?,innerhalb dessen die Biomasse von einem
Wert m; stetig auf einen Wert m, anwdchst, 188t sich eine mittlere Wachs-

tumsrate berechnen. Dazu wurde folgende Formel verwendet:
RW = ——— In — GlL. (3.2)

Diese Wachstumsrate 148t sich sowohl fiir die ganze Pflanze (RW) als auch
flir einzelne Pflanzenteile angeben (flir die Blitter: RBl)'

Zur Angabe einer "net assimilation rate", in der deutschsprachigen Litera-
tur (Egle, 1960; Walter, 1960) auch als Assimilationsleistung bezeichnet,
wird die Zunahme der Trockenmasse auf eine den Umfang des Photosyntheseappa-
rates reprédsentierende GroBe (G) bezogen. Hierzu wurde urspringlich die
Blattflédche verwendet, jedoch kann auch auf Blattprotein-~ oder -chlorophyll-
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gehalt oder - wie hier - auf Blatt-Trockenmasse bezogen werden. Die Assimi-
lationsleistung in einem beliebigen Zeitpunkt wird wie folgt definiert:

dm 1
P/ = —— — Gl. (3.3)

at" ¢
Flir eine mbglichst genauve Berechnung der mittleren Assimilationsleistung im
Zeitraum t? bis ty sollte das Verhiltnis (aw) von RW zZu RBl bekannt sein.
Durch Annehmen von O = 1 und Uy = 2 werden bel Sestak zwei Formeln her-
geleitet, die flir entsprechende Wertebereiche von O verwendet werden
kdnnen. Sie lassen sich folgendermaBen schreiben:

fir 0,5 < < 1,5 = In & ( )
ur 0,5 = GW s 1,b: P = —_— Gl. (3.4
(G, - Gl)(t? - tY) - Gy

2 (m, - my)
Gl. (3.5)

1

fir 1,5 < a_ < 2,5 P
w (G1 + G,) (£ - 1)

3.2 Tritiummarkierung
3.2.1 HIO-Begasung

Die Begasung der Versuchspflanzen mit HTO-Dampf wurde in einem Pflanzen-
wuchsschrank (Bioclim, Typ 1200 E, Fa. Weiss Technik, 6301 Reiskirchen)
durchgefithrt, in dessen Priifraum Temperatur und Luftfeuchte im Tag/Nacht-
wechsel geregelt werden kénnen. Verschiedene Lichtintensitédten (Beleuchtung
mit Leuchtstoff- und Glithlampen) k&nnen ebenfalls liber Zeitschaltuhren im
Wechsel eingestellt werden. Die Klimatisierung erfolgt mit Hilfe eines
Luftstromes, der tber Klimatisierungseinrichtungen, die neben dem Priifraum
gelegen sind, und auBerdem vertikal von unten nach oben durch den Priifraum
geleitet wird (Windgeschwindigkeit im Priifraum ca. O,1 - 1 m/s). Die
Klimatisierungseinrichtungen bestehen u.a. aus einem Lamellenwdrmetauscher,
der gleichzeitig als Taupunktkithler wirkt und einer Befeuchtungswasser-
schale mit ca. 2 1 Volumen. Durch dieses Be-/Entfeuchtungssystem, das reine
Verdunstungsvorgédnge benutzt, wird eine aerosolfreie Luftfeuchtigkeit und

somit eine Exposition mit rein gasformigem HTO erzielt, wie es im Sinne der
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Fragestellung zu fordern war. Die Erzeugung von tritiierter Luftfeuchtigkeit
konnte infolgedessen einfach durch Zugabe von tritiiertem Wasser (Fa.
Amersham, je Versuch ca. 18,5 MBg) in die Befeuchterschale erreicht werden.

Ohne das Klima in der Kammer zu beeinflussen und ohne ein Austreten von
Aktivitdt in das Labor zu riskieren, konnten Manipulationen an den Pflan-
zen (Wiegen, Ernte etc.) wdhrend den Expositionen durch eine zusédtzliche
Plexiglaspriifraumtiir mit Handschuhdurchfiihrungen vorgenommen werden. Die
Pflanztdpfe selbst muBten flir die Exposition vorbereitet werden, um eine
Kontamination der Bdden und damit Verfdlschung der in den Pflanzen ge-
messenen Aktivitidt zu vermeiden. Hierzu wurden die Oberfldchen der Bdden
mit einer Wachsschicht abgedeckt und die TOpfe zudem mit Alufolie umkleidet.
Gleichzeitig muBte eine kontaminationsfreie Bewdsserung der Pflanzen er-
moglicht werden. Daher waren Silikonschliuche durch die Wachsschichten ge-
fihrt und zu einem Schlauchsystem verbunden, so daB die Wasserversorgung
mit Hilfe einer Pumpe von auBen erfolgen konnte. — Abb. 3.1 zeigt einen
Blick in den Priifraum wdhrend einer Exposition von Radiespflanzen. -

Abb. 3.1 HIO-Expositionskammer
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Un die Transpirationseigenschaften der Blitter nicht durch verinderte
Bodensaugspannung zu beeinflussen, wurde versucht, den Wassergehalt der
B&den einigermaBen konstant zu halten, indem der Wasserverlust der Pflan-
zen zweimal tdglich durch Wiegen der Topfe ermittelt und entsprechend aus-
geglichen wurde. Bei einem Teil der Versuche wurde diese Bestimmung des
Wasserverlustes zur Berechnung von Transpirationsraten (s. Abschn. 4.2.4.1
und 4.2.6.1) bzw. Diffusionswiderstinden (s. Rbschn. 4.1.2 und Garland

et al., 1981) benutzt. Ein EinfluB durch Evaporation der B&den war dabei
durch das Abdecken ausgeschaltet. Die fiir die Berechnungen auBerdem be-
nStigten Blattwassergehalte wurden bei der Gefriertrocknung (s.u.) des
Materials erhalten, Blattflichen wurden durch Ubertragung der Blattumrisse
auf Millimeterpapier und Wiegen desselben bestimmt.

Wahrend der Tritium-Exposition wurden Temperatur und Luftfeuchte konti-
nuierlich mit einem elektronischen Thermohygrometer (Hygroskop DT, Fa.
Rotronic, 605 Offenbach) gemessen und analog registriert. Das MeBgerdt
weist nach Herstellerangabe flir die Temperaturmessung (Temperatursensor:

Pt 100, Fithlertoleranz: + 0,1° C) einen maximalen Systemfehler von + 0,4° C
und flir die Feuchtemessung (Feuchtesensor: Elektrolyt-MeBzelle, MeBprinzip:
Impedanzmessung) von + 2 % rF auf. Die Einhaltung dieser Toleranzen wurde
flir die Versuchsbedingungen mit einem Aspirations-Psychrometer nach Afmann
mit amtlich geeichten Thermometern Uberpriift.

Bei den fiir die Expositionsversuche angegebenen KlimameBwerten kann daher
unter Mitberticksichtigung von rdumlichen und zeitlichen Schwankungen des
Klimas selbst von Gesamt-Toleranzen von ca. * 1° C bzw. ca. + 4 % rF aus-
gegangen werden. Die zeitliche Abweichung der MeBwerte allein lag dagegen
nur bei max. + 0,5° C baw. + 1 % rF.

Die photosynthetisch aktive Strahlung (PAR) wurde liber einen Quantum Sensor
(LI-190S-1, Fa. LI-COR, USA) gemessen. Sie weist durch unterschiedliche Ab-
stédnde der Bl&tter von der Lichtquelle und Abschattung innerhalb des Pflan-
zenbestandes grdfere Schwankungen auf. Sie stellt jedoch fiir die vorliegenden
Untersuchungen keine direkte RechengrBe dar.

Die Bestimming der Tritiumaktivitit der Luftfeuchtigkeit erfolgte durch

Ausfrieren einer geringen Menge (200 - 400 mg) von Feuchtigkeit aus einem
nach auBen gefiihrten Priifluftstrom und anschlieBendes Auszshlen der Probe
mit Hilfe der FlissigszintillationsmeBStechnik (s.u.). Zur Ernte wurden die

Pflanzen, in die zu untersuchenden Fraktionen getrennt, zerkleinert, in
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Plastikfolie eingeschweift und sofort in fliissigem Stickstoff tiefgefroren.
Das Material wurde bis zur Weiterverarbeitung im Gefrierschrank bei ca.

~ 30° C aufbewahrt. Es wurden auch Proben der Bdden genommen und in gleicher
Weise der HIO-Messung zugefihrt.

3.2.2 Vakuuminfiltration

Als weiteres Verfahren zur Tritiummarkierung von Pflanzenmaterial wurde
die aus der mikroskopischen Technik bekannte Vakuuminfiltration zu diesem
Zweck modifiziert. In mehreren 1 l-Bechergldsern wurden in je 250 ml In-
filtrationsfllissigkeit, einer 0,1 M NaHCO,-LOsung in tritiiertem Wasser
(ca. 2 700 Bg/g H,0), je 10-12 g Radiesblétter untergetaucht. Das Material
wurde {ber 15 min. in Exsikkatoreninfiltriert und anschliefend entweder
dunkelgehalten oder mit ca. 20 000 Lux belichtet. Nach bestimmten Zeit-
Spannen, max. nach 24 h, wurden die Bldtter zwischen FlieBpapier sorg-
faltig getrocknet, zerkleinert und tiefgefroren.

- 3.3 Gefriertrocknung

Zur Bestimmung der Tritiumaktivitdt des freien Gewebewassers des Pflanzen-
materials wurden die Proben gefriergetrocknet und das Kondensat zur Fliissig-
szintillationsmessung verwendet.

Die Gewinnung von Kondensatproben erfolgte in einer Anlage gemiR Abb. 3.2.
Die Anlage wurde mit einer Drehschieberpumpe auf ca. 0,5 Pa evakuiert

und das Gewebewasser der einzelnen in Rundkolben vorgelegten Pflanzenproben
(ca. 10-20 g Frischgewicht) jeweils in einer mit Ethanol-Trockeneis (ca.

- 75° C) gekihlten Glagkithlfalle (Mod. Quickfit, Fa. Corning) ausgefroren,
s0 daB es nach Abtauen und Auffangen in kleinen Rundkolben filir die Messung
zur Verfligung stand. Wdhrend dieses Trocknungsprozesses wurden die Proben
im Luftbad (ca. 50° C) beheizt. Eine weitere Trocknung des Pflanzenmaterials
wurde jeweils in einer mit Tauchkiihler gekiihlten Igelkammer (Lyocor M 1901,

Fa. Secfroid, Schweiz) vorgenommen.

Un eine Verfédlschung von Messungen des organisch gebundenen Tritiums durch
Rest-HTO zu vermeiden, wurde angestrebt, eine von Restfeuchte freie Trocken—
substanz zu erhalten. Daher wurde das Material Uber mehrere Tage getrocknet,
wobei es zeitweise im 100° C-Luftbad beheizt und mit N, begast wurde. Um
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andererseits einem Verlust von austauschbar organisch gebundenem Tritium
durch Riickaustausch mit Luftfeuchtigkeit entgegenzuwirken, erfolgte das
Brechen des Vakuums grunds&tzlich mit N, . Auch die weitere Handhabung des
getrockneten Materials bis zur Verbrennung (Pulverisieren in einer Ana-

lysenmithle) wurde unter N, vorgenommen.

Abb. 3.2 Gefriertrocknungsanlage

3.4  Probenvorbereitung fiir Bestinmmngen des organisch gebundenen Tritiums

3.4.1 Tritiumaustausch

Nach Verbrennung (s.u.) eines Teils einer getrockneten Pflanzenprobe zur
Bestimmung des organisch gebundenen Tritiums (OBT) wurde der Rilckaustausch
von austauschbar gebundenen Tritiumatomen herbeigefiihrt, indem die restliche
pulverisierte Trockensubstanz fiir 1 Woche wasserdampfgeséttigter Luft ausge-
setzt wurde. Hierzu wurde ein Luftstrom mittels einer Mebranluftpumpe durch
eine Gaswaschflasche mit inaktiVem.Hzo und einen Exsikkator, der die Trocken-
substanzproben enthielt, geleitet. AnschlieBend wurde das Material im
Trockenschrank wieder getrocknet und zur erneuten Tritiummessung verbrannt.
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Die auf diese Weise ermittelten Aktivitdten werden in der vorliegenden
Arbeit als OBTnX-Aktivitét (non-exchangeably organically bound tritium) be-

zeichnet.
3.4.2 Oxidation der Trockensubstanz

Zur Bestimmung der Aktivitdt des organisch gebundenen Tritiums wurde nach
Verbrennmung der Trockensubstanz die Aktivitdt des Verbrennungswassers ge-
messen. Flir diese Oxidation wurde ein Verbrennungsautcmat (0OX-300, Fa.

R.J. Harvey Instrument Corporation, USA) benutzt.

Herzstiick des Gerites ist ein auf 900° C aufheizbares Quarzrohr, das zum
Teil mit Katalysatoren (Platinnetz, Kupferoxid) gefiillt ist und wadhrend
elektronisch gesteuerter Verbrennungszeiten von 0, (und dazwischen von N, )
durchstromt (ca. 350 cm®/min.) wird. Die Verbrennungsgase werden direkt

in Szintillationsfldschchen geleitet, wobel das Oxidationswasser in einem
geeigneten Szintillationscocktail (Unisolve I, Fa. Zinsser Analytic,
Frankfurt) aufgenommen wird. Pro Verbrennung wurden (abhdngig vom Pflanzen-
material) 200-400 mg pulverisierte Trockensubstanz eingesetzt und eine Ver-
brennungszeit von 4 min. gewdhlt.

Aschegehalte (s. Abschn. 4.1.1) wurden durch Auswaage ermittelt. Die Menge
des jewelils entstandenen Verbrennungswassers im Cocktail wurde mit Hilfe
eines entsprechenden Analyseautomaten (KF-Coulometer 652, Fa. Metrohm,
Schweiz) durch Karl-Fischer-Titration mit coulometrischer Joderzeugung be-
stimmt. Dabei wurde flir jede Bestimmungsreihe eine Korrektur itber einen

Standard (eingewogenes H,O0-Aliquot in Cocktail) vorgenommen.

Der Wirkungsgrad des Verbrennungsautomaten scheint in gewissem MaBe von
Art und Menge des zu verbrennenden Materials abhédngig zu sein. Anhand der
Verbrennung von Tritiumstandards und von definierten Verbindungen wurde
ein durchschnittlicher Wirkungsgrad von 82 % ermittelt. Er hat freilich
nur auf die Angabe von in der Trockensubstanz gebundenen Aktivit&tsmengen
EinfluB, flir auf Verbrennungswassermenge bezogene spezifische Aktivit&ten
ist er ohne praktische Bedeutung, da Verluste an Aktivit#t zwangsliufig
mit einem Verlust von Verbrennungswasser - dessen Menge ja bestimmt wird -

verbunden sein sollten.
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3.5 Aktivitdtsmessung

Die Tritiumaktivitdt der Proben wurde mit Hilfe der Fliissigszintillations~
meltechnik bestimmt. Die benutzten Geridte (IS 7800 und LS 9800, Fa. Beck-
man, USA - Minchen) berechnen aus den gemessenen Impulsraten Absolutwerte
flir die spezifischen Aktivititen, indem ein unterschiedlicher Quenchgrad
der Proben berticksichtigt wird. Dazu werden mit einer externen y-Quelle
Compton-Elektronen im Szintillator erzeugt. Die vom Quenchgrad der Probe
abhingige Verschiebung des Compton-Spektrums wird in Form einer sog. H-
Number erfaft und liber eine elektronisch gespeicherte Eichkurve mit dem
Zahlwirkungsgrad in Beziehung gesetzt. Fiir die Aufstellung der Eichkurve
wurden Eichstandards (tritiiertes Wasser) der Physikalisch-Technischen
Bundesanstalt (PTB, Braunschweig) und (zur Erzeugung unterschiedlicher
Quenchwerte) FeCl,-Idsung benutzt.

Zur Messung wurden die HTO-Proben (Gewebewasser, Bodenwasser, Luftfeuchtig-
keit) in Plastikszintillationsfldschchen mit 14 ml Cocktail (Unisolve I,
Fa. Zinsser) andgesetzt; die OBT-Proben wurden nach Verbrennung und
KP-Titration (s. o.) gemessen. Tabelle 3.1 gibt einen Uberblick lber einige

Daten zu den Messungen. -

Tab. 3.1: Daten zu den Flilissigszintillationsmessungen

HTO OBT
Probenvolumen [pl] 1 000 80 - 150
Zdhlzeit [min.] 30 60
Z&hlwirkungsgrad 0,36 - 0,38 0,32 - 0,36
Nulleffekt [ipm] 4,9 5,4
Nachweisgrenze, typisch 0,053 0,4
[Bq/g H,0]
Mefkanal-Nr. 70 - 270
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Die Nachweisgrenze (NWG) wurde nach folgender Gleichung berechnet, die
durch Umformung (zur Umrechnung in die hier verwendeten Einheiten) der von
Kénig et al. (1976) angegebenen Beziehung erhalten wurde:

[Ba/g H,0] GL. (3.6)

Die MeBkanaleinstellung (Z#hlfenster) wurde im Sinne eines mdglichst giin-
stigen Verhidltnisses von Nulleffekt IO und Wirkungsgrad n, d. h. einer
mdglichst niedrigen Nachweisgrenze (iber die Analyse der Spektren von
Standard- und Blindproben) optimiert. Damit sollte erreicht werden, die
eingesetzten Markierungsaktivititsmengen gering halten und gleichzeitig
auch bei kleinen Probenmengen (Oxidationswasser) die MeBwerte nur schwach
markierter Proben miglichst sicher beurteilen zu kénnen.

3.6 Statistische Auswertung
3.6.1 Fehlerbetrachtung
3.6.1.1 Aktivitdtsmessungen

Die angegebenen spezifischen Tritiumaktivitdten werden durch Fehlerangaben
ergédnzt, die eine Aussage machen sollen ilber die "wahre" Tritiumaktivitat
der Probe. Dies ermbglicht den unmittelbaren Vergleich der Aktivitdten der
einzelnen Tritiumkompartimente (Luftfeuchtigkeit, Gewebewasser oder orga-
nisch gebundenes Triﬁium einer bestimmten Pflanzenfraktion) eines Versuches
und auch verschiedener Versuchsansdtze untereinander. Dazu wird ein
Gesamtfehler ermittelt, indem rechnerisch die Einzelfehler verschiedener
Arbeitsschritte zusammengefaBt werden. Im Unterschied zu anderen Verfahren,
z. B. mehrfaches Zdhlen einer Probe und Bestimmung von Mittelwert und
Standardfehler aus den EinzelmeBwerten, ist hier eine Aussage sowohl Uber
‘Reproduzierbarkeit als auch Richtigkeit enthalten.

Der Fehler der Impulsrate l&dRt sich rechnerisch ermitteln, wenn man davon
ausgeht, daB die Zufallsvariable "Impulse pro Zeit" - d. h. sowohl die
Anzahl der Impulse in der Z&8hlzeit (Z, "gross counts") als auch die
Impulsrate (I=Z/tZ) - Poisson-verteilt ist und sich dementsprechend
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(s. z. B. Geigy Scientific Tables, 1982) die Standardabweichung der Impuls-
rate aus der Standardabweichung der Anzahl der Impulse in der Zshlzeit
(SZ=V§) berechnen 1&8t:

i:i:f: E—: tZI :._1_
I Z Z Z? tZ212 I

Der Fehler bei der Bestimmung des Nulleffektes 14#Rt sich in geeigneter Weise
mitberlicksichtigen (s. u.). Zur Angabe des Fehlers anderer Variablen wurden
Vergleichsmessungen durchgefiihrt (Zdhlwirkungsgrad) oder Erfahrungswerte
verwendet (Pipettieren). Da die einzelnen Variablen verschiedenen, teil-
weise unbekannten Verteilungen entstammen, ist die Angabe einer bestimmten
Vertrauenswahrscheinlichkeit problematisch. Es werden daher der Einfachheit
halber 2s-Fehlergrenzen angegeben. Allerdings darf beispielsweise flir
pipettierte Volumina wohl Normalverteilung angenommen werden und auch die
Poisson-Verteilung geht bei htheren Werten in die Normalverteilung lber -
nach Sachs (1982) 14Bt sich der Vertrauensbereich flir Werte liber 200 (d. h.
in diesem Fall mehr als 200 "gross counts") unter Benutzung der Quantile
der Standardnormalverteilung berechnen (d. h. 1,96 flir den 95%-Vertrau-
ensbereich). Wenn man nicht allzu strenge MafBstédbe anlegt, lassen sich die
angegebenen Fehlergrenzen daher im Sinne angendherter 95%-Vertrauensgrenzen

verstehen.

Einfllisse bei Ernte, Gefriertrocknung oder Oxidation der Trockensubstanz
sind bei dieser Fehlerberechnung nicht mitberlicksichtigt. Die Berechnungen
wurden entsprechend den Untersuchungen von Kénig et al. (1976) durch-
gefliihrt, mit Hilfe der dort angegebenen Gleichungen und Modifikationen

gemidB der eigenen Versuchsanordnung:

Die gpezifische Aktivitdt (C) wird folgendermaBen berechnet:

Iy

C = —— [(Ba/g H,0] Gl. (3.7)
60NV

mit: IB - io = IN:V Nettoimpulsrate [ipm]
n: zéhlwirkungsgrad
V :  Probenvolumen bzw. -masse [g]
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Nach dem GauBschen Fehlerfortpflanzungsgesetz 1&4Rt sich der Gesamtfehler der
spezifischen Aktivitdt aus den Fehlern bei der Bestimmung dieser einzelnen

GroBen ermitteln:

. (ﬁ@l} +[S_HJ +[\_fs‘_’} Gl. (3.8)

Die Standardabweichung der Nettoimpulsrate erh&lt man ihrerseits durch
Anwendung des Fehlerfortpflanzungsgesetzes aus den Standardabweichungen von
Bruttoimpulsrate und Nulleffekt. Bei gleicher Zdhlzeit von Probe und Blind-
probe ergibt sich dann:

ST T I, +I
N__ /. B "o Gl. (3.9)
— 2
Iy t, (Ig L)

Der Fehler bei der Bestimmung des Wirkungsgrades setzt sich ebenfalls in

entsprechender Weise aus Einzelfehlern zusammen:

- der MeBunsicherheit des verwendeten PTB-Eichstandards: PTB-Angabe: 2,5 %
bei 99 % Konfidenz - d. h. fiir den 2,58s-Bereich - und somit ca. 1 % flir

den 1s-Fehler

- den Fehlern beim Ansetzen der Eichkurve (Verdimnen des Standards, Halb-
wertszeitkorrektur u. &.) bzw. bei der Bestimmung des zZéhlwirkungsgrades
aus der Messung der H-Number durch das Gerdt: flir diese Fehler werden

nach Vergleichsmessungen insgesamt 2 % eingesetzt.

Nimmt man ferner flir den Variationskoeffizienten beim Pipettieren der
HTO-Proben 1 % an, so erhidlt man flir den 2s-Fehler von HIO-Messungen:

4 IB + IO '
ZSHTO = ——-—————————;—+ 0,0024 . CHTO Gl. (3.10)
t, (I, -1)
Z B o

Flir die Bestimmung der Probenmasse (Oxidationswasser) durch Karl-Fischer-

Coulometrie wird ein empirisch ermittelter Fehler flir die Titration der

Probe und die Titration des Korrekturstandards von jeweils 2,5 % (1s) be~
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riicksichtigt. Flir OBT-Proben ergibt sich dann der 2s-Fehler zu:

4 IB + I
25, =of ——2 9 _ L0,007 -C Gl. (3.11)

ORT _ 2 OBT
tZ (IB Io)

3.6.1.2 Abgeleitete GroBen

Das GauBische Fehlerforpflanzungsgesetz (nach Kreyszig, 1977) wurde auch zur
Berechnung der Fehler von aus Tritiumkonzentrationen abgeleiteten GroBen
benutzt. Eine solche Gr&Be ist das aus drei Tritiumkonzentrationen gebildete
Verhdltnis Rex:

C, -Gy

Rox
Cy

Nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz kann dann formuliert werden:

BRéX 2 BReX 2 aRex 2
w22 (2] (22
ex BC]_ BCQ 3C3
mit den partiellen Ableitungen:
oR_ _ GG Ry _ 1_ 3R, 1
3Cy c3 3C» Cy 3Cs Cy
Damit ergibt sich:
(C, — C3)*  s3 + s}
s - 82 + Gl. (3.12)
Fex ct <l
s? s3 + s%
i Rex
ci (C, - C3)?

3.6.1.3 Andere Messungen

Fiir verschiedene Messungen wird aus mehreren Mefwerten ein Mittelwert (%)
gebildet. Dann wird als MaB fiir die Streuung der MeBwerte die Stichproben-
standardabweichung (s) angegeben (s. Abschn. 4.1.1), oder der Mittelwert
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durch seinen Standardfehler (si) ndher charakterisiert (s. Abschn. 4.1.2;
nach Sachs, 1982).

3.6.2 Regressionsanalyse

Bei einigen Aktivit&tsbestimmungen wird angestrebt, die Abhidngigkeit der
MeBwerte von der Expositionsdauer auf einen sich aus theoretischen
Uberlegungen ergebenden funktionalen Zusammenhang zurtickzufithren. Dazu
versucht man zundchst, lber Regressionsanalysen einen entsprechenden
stochastischen Zusammenhang nachzuweisen.

Flir lineare Beziehungen kann diese Regression nach der liblichen Methode der
kleinsten Quadrate vorgenommen werden, die sich bei bekanntem bzw. als
bekannt angenommenem (Gleichgewichtswert) a nach linearisierender

Transformation der Gleichung auch auf eine Funktion der allgemeinen Form

bx

y=a{l-e)

anwenden 1&8t. Durch Logarithmieren erh&lt man:
In (@-y) = 1Ina + bx

Durch Verwendung des Ausdruckes In (a - y) als "neuen" y-Wert 188t sich
dann mit Hilfe der {iblichen Formeln (s. z. B. Sachs,1982) der Regres-—
sionskoeffizient b ermitteln.

Bei unbekanntem Wert flir a oder bei komplizierteren Gleichungen wurden die
Funktionen mit Hilfe eines programmierbaren Taschenrechners und einem
numerischen Verfahren den Daten direkt approximativ angepaft. Das Programm
(s. Anhang) berechnet flir die Regressionsfunktionen auch ein allgemeines
Bestimmtheitsmafl (nach Sachs, 1985; Forster und Ronz, 1979):

2y -9°?

B=1=-—oou— Gl. (3.13)
T (y-9°2

mit: MeBRwerte

Yy
9 Regrefwerte
v arithmetisches Mittel der MefBwerte
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Das BestimmtheitsmaB B beschreibt den Anteil der durch die Regressions-
funktion erkl&rten Varianz an der Gesamtvarianz der MeBwerte; es darf fiir
beliebige Funktionen angegeben und statistisch gepriift werden. Wird ein
linearer Zusammenhang untersucht, ist das BestimmtheitsmaB gleich dem
Quadrat des linearen Korrelationskoeffizienten (B = r?). Die statistische
Priifung ist mit Hilfe eines F-Testes mdglich (FSrster und Rénz, 1979).
Damit 1&B8t sich zeigen, ab welchem Wert B als signifikant von Null verschie-
den betrachtet werden darf. Mit den hier verwendeten Methoden werden meist
zwel Parameter geschédtzt, der Stichprobenumfang ist meist n = 8; bei diesen
Bedingungen 148t sich ein BestimmtheitsmaB z 0,5 (0,7) mit einer Irrtums-
wahrscheinlichkeit < 5 % (1 %) als statistisch gesichert betrachten.
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4, Ergebnisse
4.1 Charakterisierung des Pflanzenmaterials
4.1.1 Zusarmensetzung des Pflanzenmaterials

Den Ergebnissen der Tritiummessungen sollen zundchst einige Daten vorange-
stellt werden, die das Pflanzenmaterial charakterisieren und fiir die Beur-

teilung der Tritiummessungen nicht ohne Bedeutung sind.

In Tab. 4.1 sind die bei der Gefriertrockmung des Materials ermittelten
Trockenmasseanteile der verschiedenen Pflanzenfraktionen Werten gegentiber-
gestellt, die durch mehrstiindige Trocknung bei 105° C erhalten wurden. Ein
Vergleich der Werte zeigt, daB bei dem benutzten Gefriertrocknungsverfahren
eine praktisch vollstédndige Trocknung erreicht wird. Die in Tab. 4.2 auf-
geflihrten Asche- und Wasserstoffgehalte beziehen sich auf nach Oxidation
im Verbremungsautomaten erhaltene Werte. Die durch KF-Titration bestimmten
Verbrennungswassermengen wurden unter Berlicksichtigung der Ascheanteile und
eines Wirkungsgrades von 82 % auf den Wasserstoffanteil der organischen
Substanz umgerechnet. Den gemessenen sind in Tab. 4.3 die theoretischen
Werte flir einige Verbindungen sowie deren prozentuale Anteile an den eB-
baren Teilen von Radies, MShre und Bohne (nach Souci et al., 1981) gegenw
Ubergestellt. Fiir die meisten Makromolekiile kénmnen selbstverstdndlich nur
ungefdhre Werte errechnet werden. So ist der H-Gehalt des Pektins vom ‘
Methylierungsgrad, derjenige des Lignins stark vom Vernetzungsgrad ab-
hdngig (s. Denffer, 1983). Als Beispiel eines Fettes wird ein mehr oder
weniger willklirlich herausgegriffenes Neutrallipid angegeben - fiir polare
Lipide ergeben sich etwas niedrigere Werte -, die aufgefiihrten Aminos&uren
konmmen nach Souci et al. (1981) relativ hdufig in Karotten und Schnitt-
bohnen vor. Die Schwankungen der experimentell ermittelten H-Anteile
dirften z.T. auf jeweils unterschiedliche Zusammensetzung der Pflanzen-—
teile, z.T. aber auch auf experimentelle Einfllisse wie z.B. leichte
Schwankungen des Oxidizer-Wirkungsgrades zurtlickzufiihren sein. Der Vergleich
mit Tab. 4.3 zeigt jedoch, daB bei Berticksichtigung des zugrundegelegten

Wirkungsgrades sinnvolle Werte gemessen werden.
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Tab. 4.1: Trockenmassegehalte (in ¢ Frischgewicht) der verschiedenen
Pflanzenfraktionen. Gemessen nach Gefriertrocknung (Mittel-
werte und Standardabweichungen der MeBwerte einzelner Ver-
suche) , nach Trocknung bei 105° C und Literaturwerte (Souci

et al., 1981).
Pflanzen- Gefriertrocknung 105° C Literatur
material X s X s
Radies
Bldtter 8,3 0,5 8,8 0,4 -
Blattspreiten| 11,6 1,3 11,9 1,1 -
Blattstiele 5,4 0,7 7,8 0,9 -
KnOllen 5,3 0,5 6’6 0,6 4,5—6,7
MShre
Blattspreiten 16,5 1,9 - - =
Blattstiele 8,5 0,6 - - -
Rilben 9,6 0,9 - - 10,3-12,5
Busch~-
bohne
Blattspreiten| 13,6 0,6 16,2 - -
Blattstiele 19,6 1,3 - - -
Stengel 22,4 1,1 19,9 - -
Friichte 10,3 0,7 15,3 - 8,5-11,1
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Tab. 4.2: Aschegehalte (in % Trockenmasse) und Wasserstoffgehalte (in
% Organische Substanz) der verschiedenen Pflanzenfraktionen
(Mittelwerte und Standardabweichungen der MeBwerte einzelner
Versuche) .

Pflanzen- Aschegehalt Wasserstoffgehalt
material [% Tr.M.] [¢ Org. Subst.]

X S X s
Radies
Blitter 16,1 1,3 5,8 0,2
Blattspreiten | 11,7 1,3 6,3 0,3
Blattstiele 18,2 1,5 5,4 0,3
Knollen 14,9 2,7 5,8 0,6
Mbhre
Blattspreiten | 13,1 4,3 6,5 0,6
Blattstiele 26,5 3,4 6,6 0,4
Rﬁmn 10[1 2,5 5,8 0,4
Buschbohne
Blattspreiten | 15,1 1,2 6,2 0,2
Blattstiele 5,3 1,5 5,8 0,3
Stengel 3,4 0,7 5,6 0,2
Friichte 5,3 0,6 5,4 0,2




- 30 =

Tab. 4.3: Theoretische Wasserstoffgehalte (in % Organische Substanz) be-
stimmter Stoffklassen bzw. Verbindungen und deren Gehalte (in
% Trockenmasse) in den eBbaren Anteilen der Versuchspflanzen
nach Souci et al. (1981).
Stoffklasse theoret. Gehalt [% Tr. M.} in
Verbj_ndung Wasserstoff- *
chalte Radieschen Méhre Bohne
d (Karotten) | (Schnittbohnen)
Kohlenhydrate _ 62,7 82,7 65,5
+ Rohfaser
Saccharose 6,4 2,0 14,9 4,4
Cellulose 6,2 12,5 8,1 15,0
Pektin* ca. 5 7.1 11,4 14,3
Lignin < 5-6 0,7 0,5 9,1
Protein - 18,8 8,3 24,6
Leucyl-Valyl—- 8.1 _ _ _
Cystein !
Fett - 2 7 5 1 ’ 7 2 r 5
Trioleyl- 11,2 - - -
glycerin

*zu ca. 50 % methylierte Polygalakturonsiure

4.1.2 Blattdiffusionswiderstande

Von besonders grofier Bedeutung flir die Aufnahme von (Tritium-)Wasserdampf

sind die Diffusionswiderstinde der Oberflichen der Pflanzenteile, die
wesentlich von der Struktur der Epidermis bestimmt werden. Abb. 4.1 und
4.2 zeigen jeweils lichtmikroskopische Aufnahmen der Epidermis des Blatt-
stiels und der Blattspreite von Radies. Deutlich sind dabei zahlreiche
Spaltoffnungen in der Epidermis der Blattspreite zu erkennen, die sich bei
Radies in &hnlicher Zahl an Blattober— und -unterseite finden (amphisto-
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Abb. 4.1:

Radies, Blattstiel, Epidermis in der Aufsicht,
ZEISS-Lichtmikroskop, Vergr. 250 x.

Abb., 4.2:

Radies, Blattunterseite, Epidermis in der Auf-
sicht, ZEISS-Lichtmikroskop, Vergr. 800 x
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matische Bldtter), wihrend bei der Bohne die Zahl der Stomata auf der
Unterseite lberwiegt (Verhiltnis nach Flindt, 1985: 7:1).

Diese Unterschiede machen sich bei der Messung des Diffusionswiderstandes
mit einem Porometer (LI-1600 Steady State Porometer, LI-COR inc., USA)
bemerkbar: an der Oberseite von Bohnenblittern lieB sich nur ein unendlich
grofer Diffusionswiderstand messen, wihrend er an der Unterseite .
3,5+ 0,6 s/cm (Mittelwert + Standardfehler; PAR ca. 150 pE/m?s) betrug.
Unter &dhnlichen Bedingungen (PAR ca. 190 pE/m?s) wurden dagegen an Radies-—
bldttern 5,3 £ 1,1 s/cm (cben) und 3,7 * 0,6 s/cm (unten) gemessen.

Ein Blattdiffusionswiderstand (r) 1&Bt sich auch tiber die Messung des
Wasserverlustes der Pflanze nach Gl. (4.1) bestimmen (s. auch GlL. (4.14),
Abschn. 4.3.4.1). In diesem Falle erhdlt man einen empirischen Durch-
schnittswert flir die Blitter der ganzen Pflanze unter Mitbertlicksichtigung

des (relativ geringen) Grenzschichtwiderstandes.

r = = — {s/cm] Gl. (4.1)

Der auf diese Weise wéhrend eines HTO—BegasungSversuches an Radiesbléttern
(s. Abschn. 3.2.1) ermittelte Wert lag bei 6,6 * 0,5 s/cm (150 pE/m?s) und
damit etwas hoher als die Porometerwerte. Unter Beachtung der ein wenig
unterschiedlichen Lichtintensitidten (und eventueller MeRfehler des Geré&tes
und bei der Bestimmung der Blattflichen) erscheinen die Werte jedoch ver-
gleichbar.

4.1.3 Wachstumsraten

Wahrend der Aufzucht der Versuchspflanzen wurden bei einigen Radies~ und
Bohnenpflanzen durch Trockenmasse-Ruswaage Wachstumsraten nach Sestak et al.
(1971) bestimmt (s. Abschn. 3.1.3). Sie sollen als einfaches VergleichsmaB

flir die Zunahmeraten von organisch gebundenem Tritium dienen.
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In Tab. 4.4 sind die MeBwerte der Trockenmasse-Auswaage und die daraus
errechneten Raten aufgeflihrt. Bei Betrachtung der Werte f&dllt die - auch
allgemein zu beobachtende (Sestak et al., 1971) - Abnahme der Raten mit dem
zunehmenden Alter der Pflanzen auf. Der Aufbau der Knolle macht sich bei
Radies in der 4. Woche am stérksten in hohen aW—WErten bemerkbar. Ein
entsprechender Effekt ist bei der Bohne bei der Bildung der Friichte zu
beobachten.

Tab. 4.4: Durch Trockenmasse-Auswaage ermittelte Wachstumsraten von
Radies und Buschbohne.

Tage nach Trockenmasse pro|{ R RB P a Ei PAR
w 1 W o
Pflanze c LE
der Aussaat [mg] a1 ]
-1 g m?s
Ges. Blitter [ 2
Radies
bR
17 115 115 - - - - % g 300
24 413 281 0,183 0,128{0,229|1,43| § g 300
32 903 428 0,098 0,053]0,173(1,86 Egh 190
o
34 878 387 - - - - g 190
40 1253 646 0,059 0,085|0,12410,69 2 190
47 1662 936 0,040 0,053|0,075]0,76 % 190
Buschbohne
—~ p =
=0
1 272 125 | - - |- |- |EY 2
19 549 287 0,140 0,166|0,284 0,84 Vé E §
27 1522 900 | 0,127 0,143]0,227]0,89 g%: |
53 7356 2553 0,061 0,040]0,130]1,51 E + §
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4.2 Versuche zur Aufnahme und zum Umsatz von HIO
4.2.1 Erléuterung der benutzten Abkiirzungen und Begriffe

Da bei der Beschreibung der TritiummeRergebnisse mit einigen Gleichungen
gearbeitet wird, in denen zahlreiche Symbole vorkommen, seien die Abkiir-
zungen und Gréfen kurz erliutert.

Fir Aktivit#t wird grunds&tzlich das Symbol A, fiir spezifische Aktivit&t,
flir die hier auch synonym der Begriff Tritiumkonzentration gebraucht wird
(1 g H,0 2 1 ml H,0), wird C benutzt. Fliche wird mit F, Masse mit m,
Zeitkonstanten in Exponentialfunktionen (Enderungsraten, Steigungsraten)
werden mit k bezeichnet. Die berechneten Anderungsraten werden in den
meisten Féllen durch die Angabe der etwas anschaulicheren GrdBe t1/2=ln2/k
erganzt. Diese GroRe wird als Halbwertszeit bezeichnet. Der Begriff wird
also im weitesten Sinne gebraucht, sowohl fiir abnehmende (z. B. Ausschei-
dung) als auch fiir zunehmende Vorgénge (z. B. Aufnahme). Im letzteren Fall
gibt In2/k diejenige Zeit an, in der 50 % des Gleichgewichtswertes erreicht
werden.

Die einzelnen GrdBen werden gegebenenfalls durch Indizes néher spezifi-
ziert. Dabei bezieht sich die erste Ziffer (i) auf die Form, in der der
Wasserstoff bzw. das Tritium vorliegt; es bedeuten:

i=0: atmosphdrisches HTO
1 : HTO, Gewebewasser
2 OBT, Verbrennungswasser
3: Cmgm,TnxhammEUmz

Die zweite ziffer (j) bezieht sich auf die Pflanzenfraktion, mit:

j=1: Blatt bzw. Blattspreite
2 : Blattstiel
3: | Stengel bzw. Knolle bzw. Ribe
4 : Frucht
5 : Boden
Beigpiele:
Asy : Aktivitadt des OBTnX von Friichten

Co1 : spezifische Aktivitdt des OBT von Bldttern
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4.2.2 Versuch I: HIO~Vakuuminfiltration

In Vorversuchen hatte sich gezeigt, daB bei HIO-Begasungsversuchen - u. a.
aufgrund von sich stark &ndernden HTO-Konzentrationen in den Bl&ttern - die
Beurteilung des organisch gebundenen Tritiums, vor allem die Unterscheidung
zwischen austauschbar und nicht austauschbar gebundenem, Schwierigkeiten
bereiten konnte. Daher wurden Experimente durchgefiihrt, bei denen das HIO
durch Vakuuminfiltration in die Bl&tter gebracht wurde. Dieses Verfahren
hat den Vorteil, daB die Aktivitidt zunichst rasch ins Gewebe eindringt und
sich ihre Konzentration anschlieBend relativ wenig &ndert. AuBerdem

kann das Gewebe dann auch im Dunkeln gehalten und so Photosynthese ausge-—
schlossen werden.

Die Ergebnisse von Messungen an Bldttern, die nach dem Infiltrieren dunkel
gehalten worden waren, sind in Tab. 4.5 aufgefiihrt. Angegeben sind die
Konzentrationen des Tritiums im freien Gewebewasser, des organisch gebun-—
denen Tritiums und seines nicht austauschbaren Anteils (mit den jeweiligen
2s-Meffehlern). Wie die Tabelle zeigt, findet sich unter diesen Bedingungen
auch nach 24stiindigem Einwirken der InfiltrationslSsung (ca. 2700 Bg/g H,0)
nur ein sehr geringer Anteil an nicht austauschbar organisch gebundenem
Tritium in H6he von etwa 1 % der spezifischen Aktivitdt des Gewebewassers.
In der letzten Spalte der Tabelle ist der Anteil an austauschbar. gebundenem
Tritium als Rex—wert aufgefiihrt. Diese GréBe wurde berechnet als Verhdltnis
der Differenz der spezifischen Aktivitdten von OBT und OBTnX zur spezifi-
schen Aktivitadt des Gewebewassers (s. Abschn. 3.6.1.2). Bereits nach

10 min. hat dieses Verhdltnis einen Maximalwert erreicht. DaB der Wert im
weiteren Verlauf des Versuchs wieder absinkt, erscheint Uberraschend.
Zufdllige MeBwertschwankungen sind auszuschlieBen, nach den 2s-MefBfehlern
beurteilt (s. Abschn. 3.6.1.1 und 3.6.1.2), sind die Unterschiede statis-
tisch signifikant. Die ndchstliegende Erkldrung sind Einfllisse bei der
Gefriertrocknung bzw. bei der anschlieBenden Aufbewahrung des getrockneten
Materials und der Uberfiihrung zur Veraschung. Aufgrund eben der Austausch-
barkeit des solchermaBen gebundenen Tritiums besteht bei der Handhabung des
Materials ein sehr groBes Risiko eines Riickaustausches von Tritiumatomen
mit inaktiver Luftfeuchtigkeit. Bei diesem zeitlich ersten der hier geschil-
derten Versuche fehlten noch wichtige Erfahrungen (rasche Handhabung,
konsequentes Arbeiten unter N,) zur Beherrschung dieses Problems (bzw. hier
wurden diese Erfahrungen gemacht).

Beim belichteten Ansatz (Tab. 4.6) scheint ebenfalls bereits beim ersten
Erntezeitpunkt ein Gleichgewicht hinsichtlich des Tritiumaustauschs er-
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Tab. 4.5: Versuch I: Vakuumfiltration von Radiesbldttern. Spezifische
Aktivitdten und Verhdltnis Rex nach Dunkelhalten der infil-
trierten Blitter (x 2s-MeBfehler).

Zeit HIO (C,) OBT (C,) 0BT, (G) R«

h

thl [(By/g H,O]

0,17 1472 + 73 303 + 26 8,6 + 1,6 0,20 + 0,02

0,5 1719 + 85 354 + 30 10,3 + 1,2 0,20 + 0,02

1,0 1957 + 96 298 + 26 14,5 + 1,6 0,14 + 0,02

2,0 2204 + 108 351 + 30 - - - -

5,0 - - - - - - - -

24 2528 + 124 358 + 31 27,8 + 2,6 0,13 + 0,02

Tab. 4.6: Versuch I: Vakuuminfiltration von Radiesblittern. Spezifische
Aktivitdten und Verhiltnis Rex nach Belichtung (ca. 350 pE/m?s)
der infiltrierten Blatter (i 2s-leBfehler).

Zeit HIO (C;) OBT (C,) OBTnx-(C.’). Rex

[h]

(Ba/g H,0]

0,17 - - - - - - - -

0,5 1759 + 87 342 + 29 20,1+ 2,0 0,18 + 0,02

1,0 2082 + 102 386 + 33 27,2 + 2,6 0,17 + 0,02

2,0 2378 + 117 401 + 34 39,8 + 3,6 0,15 + 0,02

3,0 2504 + 123 465 + 40 55,1 + 4,9 0,16 + 0,02

5,0 2533 + 124 509 + 43 70,2 + 6,2 0,17 + 0,02

24 2555 + 125 723 + 61 218+ 19 0,20 + 0,03
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reicht zu sein; die RéX—Werte schwanken auch ein wenig, es 1ldBt sich jedoch
kein zeitlicher Trend erkemnen. Ohne daB dies bewiesen werden kdnnte,
diirfte dieser Unterschied zwischen unbelichtetem und belichtetem Material
nicht auf unterschiedliche Reaktionen wihrend der Exposition, sondern auf
die erwdhnten experimentellen Einfliisse zurlickzuflihren sein, die bei der
Fehlerangabe unberiicksichtigt sind. Bildet man daher ungeachtet der
"signifikanten" Unterschiede der Werte jeweils ein arithmetisches Mittel,
zeigt sich mit R, = 0,16 fiir den Dunkelansatz und R__= 0,17 firr die
belichteten Bl&tter eine Vergleichbarkeit der Ansitze bezliglich des aus-
tauschbar organisch gebundenen Tritiums.

Zusdtzlich findet sich dagegen bei Belichtung ein mit der Zeit ansteigender
Anteil an nicht austauschbar organisch gebundenem Tritium, dessen Konzen-
tration nach 24 h 8,5 % der HTO-Konzentration betrigt.

4.2.3 Versuch II: HTO-Begasung von Radiespflanzen
4.2.3.1 HTO-Aufnahme in die Blitter

Beim ersten Experiment, bei dem Radiespflanzen einer Atmosphdre ausgesetzt
waren, deren Luftfeuchtigkeit Tritium in einer anndhernd konstanten Konzen-—
tration enthielt, wurden die Blitter der Pflanzen einschlieBlich der Blatt-
stiele und die Knollen (Radieschen) getrennt auf ihre Aktivitdtsaufnahme
untersucht.

Die Temperatur wdhrend der Exposition betrug 18 OC, die relative Luft-
feuchte 70 % rF und die Beleuchtungsintensitit widhrend der gesamten Bega-
sungsdauer von 46 h in Hthe der Bldtter ca. 5000 Lux, entsprechend einer
photosynthetisch aktiven Strahlung von ca. 90 pE/m?s. Vor dem Einsetzen in
den Priifraum wurden die Pflanzen fiir 1 h mit einer 400 W HQL-Lampe be-

strahlt, um ein Offnen der Stomata auszuldsen.

Ziel dieses Versuches war es, die Charakteristik der HTO-Aufnahme bei
konstanter Tritiumkonzentration der Luftfeuchtigkeit kennenzulernen. Von
besonderem Interesse war dabei die Hohe einer eventuellen Gleichgewichts-—
Tritiumkonzentration im Gewebewasser der Bldtter.

Die MeBwerte in Abb. 4.3. zeigen, daB ein solcher Gleichgewichtszustand
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auf einem bestimmten Niveau unterhalb der spezifischen Aktivitit der
Luftfeuchtigkeit erreicht wird. Zur rechnerischen Schitzung der Héhe dieser
Gewebewasseraktivitdt wurde nicht die Mittelwertbildung, sondern eine
nicht-lineare Regression benutzt, um dadurch unter Einbeziehung der MeB-
werte aus der Anfangsphase der Exposition auch eine Aussage tiber die Ge-
schwindigkeit der Aktivitdtsaufnahme zu erhalten. Als anzupassende Funktion
wurde dabei folgende Exponentialfunktion verwendet:

eff
Ciy = C?? (1 - e—kl t

) , GL. (4.2)

Diese Gleichung entspricht der "Grundform" des in der Literatur (Belot et
al., 1979; Couchat et al., 1983) aus theoretischen Uberlegungen zur
Berechnung der Tritiumaufnahme durch Blitter hergeleiteten Modells. Sie
wurde auch von Kline und Stewart (1974) und von Dinner et al. (1980) zu
eher deskriptiven Zwecken benutzt. In diesem Sinne soll sie hier zundchst
auch angewandt werden. Mit Hilfe der Regressionsanalyse werden 2 Parameter
geschdtzt: die Gleichgewichts~Tritiumkonzentration C?? und die
Anstiegsrate der Tritiumkonzentration k?ff, die sozusagen die "relative
Geschwindigkeit" angibt. Mit der in Abschn. 3.6.2 geschilderten Methode
(Programm im Anhang) erhdlt man die Werte c$9 = 2486 Bg/g H,0 und

kSt = 0,53 W™ (B = 0,959). Zu einem Vergleich mit der Aktivitit der
Luftfeuchtigkeit muR auch deren Tritiumkonzentration angegeben werden
kdnnen. Entgegen der Versuchsplanung war die spezifische Aktivitédt der
Luftfeuchtigkeit nicht v6llig konstant, sondern sank — wohl durch
Transpiration der Pflanzen - von einem Anfangswert von 4820 Bg/g H,0 auf
einen etwas niedrigeren Gleichgewichtswert ab. Zur Angabe dieses
Gleichgewichtswertes wird deshalb ebenfalls kein Mittelwert gebildet,
sondern wiederum - zu rein deskriptiven Zwecken - eine Regression gerech-
net, wobei die Information aller Mefpukte benutzt werden kann. Zur Be-
schreibung dieses Aktivit#dtsverlaufes scheint die Annahme geeignet, daB die
Tritiumkonzentration der Luftfeuchtigkeit exponentiell um die Differenz
zwischen Anfangswert Cg und Gleichgewichtswert Cgo auf eben diesen

Wert Cgo abnimmt, was sich mit Hilfe folgender Formel ausdrlicken 1aBt:

C =P 4+ (P - P Kot Gl. (4.3)

o o o o
Mit der Regression erhdlt man einen Gleichgewichtswert von 4230 Bg/g H,O.
Dies bedeutet, daB im Gleichgewichtszustand die spezifische Bktivitdt des
Gewebewassers der Blidtter 59 % der spezifischen Aktivitédt der Luftfeuchtig-
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keit erreicht; d. h. fir den Quotienten aus den spezifischen Aktivit&ten

erhdlt man:
c?® 2486 Bg/g H,0
f = = - = 0,588
C>° 4230 Ba/g H,0

Dieser Wert 148t sich bereits mit dem nach dem erwdhnten Modell erwarteten
theoretischen Verhdltnis fB vergleichen. Nach Gl. (2.5) ergibt sich hierfiir
entsprechend der relativen Luftfeuchte von 70 % rF (p/pS 2 0,70) ein
deutlich héherer Wert fB = 0,77. Die Anwendbarkeit des Modells setzt jedoch
voraus, daB im fllUssigen Gewebewasser des Blattes die gleiche Tritium-
konzentration wie in der Gasphase der Interzellularrdume erreicht wird. Bei
den verwendeten Radiesbléttern mit ihrem kr&ftigen, "fleischigen" Stiel
darf dies nicht unbedingt angenommen werden. Es wurde daher vermutet, daB
bei getrenntem Messen des Gewebewassers von Blattspreite und Blattstiel
andere, differenziertere Ergebnisse erhalten wiirden. In weiteren Versuchen

sollte dies gepriift werden.

Ein unmittelbarer Vergleich der gemessenen Aufnahmerate k; mit der nach dem
Modell von Belot berechneten kB‘war flir diesen Versuch nicht vorgesehen,
Messungen aller hierflir benGtigten Gr&fen wurden nicht durchgefiihrt. Ein
Problem bei diesem Vergleich wdre auch die gerade in der wichtigen Anfangs-
phase nicht konstante Tritiumkonzentration der Luftfeuchtigkeit. Daher wur-
de oben auch eine effektive Anstiegsrate k?ff angegeben. Um den tatsdch-
lichen EinfluB einer zeitlich verédnderlichen Konzentration Co(t) auf den
Wert der eigentlichen Aufnahmerate beurteilen zu kOnnen und um in weiteren
Versuchen gegebenenfalls eine besser vergleichbare Rate k; berechnen zu
kénnen, wurde ein Weg gesucht, diesen Effekt mathematisch mitzuberiick-
sichtigen. Fir die Interpretation der Tritiumaufnahme ins Gewebewasser des
Blattes wurde deshalb eine geeignet erscheinende Funktion (Gl. (4.6) bzw.
(4.7)) verwendet, deren Herleitung - im folgenden zusammengefafBt darge-

stellt - von Konig (1985) mitgeteilt wurde:

Man geht davon aus, daf der Aufnahmevorgang durch folgende Differential-
gleichung beschrieben wird:

dCll

= —k]_Cll + k]_fco(t) Gl- (4.4)
dt
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Diese Gleichung entspricht Gl. (2.3), wobei nun die nicht n&her erklérten
Parameter f und k; verwendet sind (und ausmultipliziert und umgestellt
wurde). Fir den Fall Co(t) = konstant lautet die Losung dieser Differen-—
tialgleichung (vgl. Gl. (2.4), GlL. (4.2)):

kit

Ciy = £C_ (1 - e 1Y Gl. (4.5)

Ist CO dagegen zeitlich wverdnderlich, so ergibt sich mit C;; = O flir £t = O
folgende Losung:

£ ,
i1 = kafe 2 o () aes Gl. (4.6)
0}

Im vorliegenden Fall wurde der Verlauf von Co durch Gl. (4.3) beschrieben.
Setzt man diese Gleichung fiir Co(t) in Gl. (4.6) ein, erhilt man:

_ OO 4 -kit O_ 00 ki "kot_ kit
Cyy = fCO (1-e ) + f(CO CO )EI:Eg(e e ) GlL. (4.7)

Die Funktion ist definiert fiir ky # kg und geht fiir cg - cgo +> 0 erwar-
tungsgemdl in Gl. (4.5) tber.

Die Anpassung von Gl. (4.3) an die AktivitdtsmeBwerte der Luftfeuchtigkeit
lieferte folgende Werte flir die Parameter der Regressionsfunktion:

cgo = 4230 Bg/g H,0
o 00 _

CoC,~ = 580 Bg/g H,0
k = 0,42 h™?

@]

(B = 0,962)

Zur Bestimmung von £ und k; in Gl. (4.7) wurden diese Werte (als

Konstanten) eingesetzt und dann wieder eine Regression gerechnet -
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mit folgenden Ergebnissen:

£ = 0,587

k1 = 0,46 h™!
t1/2 = 1 h 30 min.
(B = 0,959)

Die Ausgleichskurve mit diesen Werten sowie die Kurve nach Gl. (4.3) fir
die Luftfeuchtigkeit ist zusammen mit den jeweiligen MeBwerten in Abb. 4.3
eingetragen.

Wie kaum anders zu erwarten, unterscheiden sich die nach Gl. (4.2) und Gl.
(4.7) ermittelten f-Werte kaum: die Lage des Gleichgewichts ist unabhdngig
vom die Kinetik der Aufnahme beschreibenden Modell. Die lber Gl. (4.7) ge-
schétzte Aufnahmerate kl'ist um ca. 13 % kleiner als die zun&chst berech-
nete effektive Zunahmerate der HTO-Konzentration k?ff; die entsprechenden
Halbwertszeiten (Zeit bis zum Erreichen halbmakimaler Werte) unterscheiden
sich um ca. 11 min. (tfgg =
aber immerhin feststellbar. Leider lieB sich auch in den folgenden Ver-

1 h 19 min.). Dieser Unterschied ist gering,

suchen das Problem einer sich leicht dndernden Tritiumkonzentration der

Tab. 4.7: Versuch II: HIO-Begasung von Radiespflanzen. Spezifische Akti-
vitdt des freien Wassers von Knollen und Boden und Verhdltnis
dieser Aktivitdten sowie Verhdltnis der spezifischen Aktivitdten
des freien Wassers von Bldttern und Boden (* 2s-MeBRfehler.
Nachweisgrenze flir die HTO-Messungen: 0,053 Bg/g H,0).

Zeit HTO Bo. (Cys) HIO Kn. (Cy3) Cis Ci1
i Gis Cas
(Ba/g H,0]

0,5 0,76 + 0,09 0,41 + 0,08 0,54 + 0,13| 618 + 80
1,5 0,44 + 0,08 0,56 + 0,08 1,27 + 0,30 | 2930 + 552
3,0 1,01 + 0,11 1,00 + 0,11 0,99 + 0,16 | 2201 + 263
5,8 1,21 + 0,12 1,23 + 0,12 1,02 + 0,15 | 1751 + 194
22,0 6,13 + 0,36 5,33 + 0,32 0,87 + 0,08 | 414 + 32
26,0 13,6 +0,8 7,26 + 0,42 0,53 + 0,05 | 182 + 14
30,0 5,56 + 0,33 3,85 + 0,25 0,69 + 0,06 | 435 + 34
46,0 5,05 + 0,31 5,71 + 0,34 1,13 + 0,10 517 + 41
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Luftfeuchtigkeit technisch nicht bewdltigen. Zu einem Vergleich von beob-
achteten und nach dem Modell von Belot erwarteten Aufnahmeraten soll daher
in den entsprechenden Versuchen der geschilderten Methode zur Schétzung

von k; der Vorzug degeben werden.

4.2.3.2 HIO-Aktivitdt der Knollen

Im Gegensatz zu den Blittern finden sich im Gewebewasser der Knollen auch
nach zweitdgiger Exposition der Pflanzen nur geringe Tritiumkonzentrationen.
Da trotz des Abdeckens der Biden sich eine leichte Kontamination des Boden-—
wassers nicht vermeiden lief, kénnte die Aktivitdt des Gewebewassers in
diesem Fall auf eine Aufnahme aus dem Boden zuriickgefiihrt werden. In Tab.
(4.7) sind die Verhidltnisse der HTO-Konzentrationen von Gewebewasser der
Radieschen und Bodenwasser sowie von Blatt- und Bodenwasser aufgefiihrt.
C11/Cys ist in allen Fillen um 2 bis 3 Zehnerpotenzen grdfer als C;3/Cis,
das offenbar um 1 streut.

Aufgrund einer vermutlich inhomogenen Kontamination des Bodens und da die
Bestimmung der Bodenaktivit#t in einer vergleichsweise kleinen Bodenprobe
Vorgenonmen wird, dlirfte sich flir C13/C1s ein von der Probenahme abhdngiger
Fehler ergeben, der die reinen MeBfehler libersteigt. Doch selbst bei Zu-
grundelegung nur des MeBfehlers wird in keinem Fall ein Wert erhalten, der
signifikant > 1 ist. Ein EinfluB von Blatt-HIO ist somit in den Speicher-

Organen nicht nachweisbar.

4.2.3.3 Organisch gebundenes Tritium

Bei Betrachtung der spezifischen Aktivit&dt des in der Trockensubstanz der
Blatter gebundenen Tritiums 138t sich ein zundchst rasch ansteigender Ver-
lauf feststellen, der in einem wesentlich flacheren iibergeht, aber nach

46 h noch deutlich von einem Gleichgewicht entfernt zu sein scheint. Der
Wert, der nach 46 h erreicht wird, betrdgt dabei etwa 35 2 der spezifischen
Gewebewasseraktivitidt. Wenn man davon ausgeht, daf der unterschiedlich
rasche Anstieg der OBT-Konzentration auf zwei verschiedene Anteile zurtick-
zufihren ist, die mit jeweils unterschiedlicher Rate aus dem Gewebewasser

mit der HTO-Konzentration C;; eingebaut werden, lieBe sich der Vorgang
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durch Addition zweier Exponentialfunktionen der Form von Gl. (4.2) be-
schreiben. Die Ergebnisse der Vakuuminfiltrationsversuche haben gezeigt,
daB ein Protium-Tritium-Austausch von organischen Molekiilen mit dem umge-
benden Wasser mit einer sehr kurzen - in den Versuchen nicht meBbaren -
Halbwertszeit ablduft. Man darf daher annehmen, daB der schnelle Anstieg
durch diesen Austausch zustande kommt und die Anstiegsrate durch die
Zunahme der HTO-Konzentration kleff begtimmt wird. Fiir die langsame Kom-
ponente wird ein Einbau durch Photosynthese und eine Zunahmerate kjj
angenommen. Flir einen theoretischen, unendlich langen Zeitraum wird das
Erreichen eines Gleichgewichtswertes in H6he der Tritiumkonzentration des
Gewebewassers C?? fir m8glich gehalten, durch den Austausch sollte ein
Maximalwert von ReX-C?? erreicht werden. Dabei bedeutet ReX das
Verhdltnis der Konzentrationen von OBTeX und HIO, das dem Anteil der
austauschbaren Wasserstoffatome am gesamten organischen Wasserstoff
entspricht. Als Gleichung kann filir die Zunahme der spezifischen Aktivitit
des gesamten OBT der Blitter C,; formuliert werden:

eff

Cpy = €2 (1 - Rexe'k1 L. (1—Rex)e_k31t) Gl. (4.8)

Setzt man flir C?? und k?ff die bereits berechneten, gerundeten Wer-
te 2490 Bg/g H,0 und 0,53 h™! ein, so ergibt die Anpassung von Gl. (4.8)

an die Mefwerte:

R = 0,185

aex

kg]_ = 0,0046 h—l
(B = 0,965)

Flir den Anteil des austauschbaren Tritiums erhilt man also einen Wert von

18,5 ¢, was mit dem Befund der Vakuuminfiltrationsversuche gut vergleichbar

ist.
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In Abb. (4.4) sind dieser Kurvenverlauf und die MeBwerte eingezeichnet,
ebenso der Verlauf des OBTnx' Diese Mefpunkte liegen praktisch auf einer
Geraden (r? = B = 0,995), lassen sich aber wohl treffender entsprechend
der oben angesprochenen Betrachtungsweise beschreiben: Flir die Gleichung

"ks 1t

C31 = C?? (1 -e ) Gl. (4.9)

ergibt die Anpassung dann die Rate:

ks; = 0,0044 h* (1, = 158 h, B = 0,997), die sehr gut mit der langsamen
Anstiegsrate von 0,0046 h ! fiir das gesamte OBT {ibereinstimmt. Die Kon-
Zentration dieses nicht austauschbaren Tritiums, das auf photosynthetischen
Einbau zurlickgefiihrt wird, betrdgt nach 46 h mit 447 + 38 Bg/g H,0 18 % der

HTO-Konzentration.

Der entsprechende OBTnX-Wert der Knollen liegt mit 88,9 + 7,6 Bg/g H,0
deutlich niedriger, aber um ein Vielfaches liber der HIO-Konzentration der
Knollen. |

Es f&dllt auBerdem auf, daB sich hier die OBT- und OBTnx—Konzentrationen
praktisch in keinem Fall signifikant unterscheiden - der Gesamt-OBT-Wert
bei 46 h betrégt z.B. 87,9 + 7,5 Bq/g H,0. Diese Befunde stimmen gut mit
der Vorstellung lberein, daR das austauschbare Tritium im direkten Gleich-
gewicht mit dem Gewebewasser steht = und sich so bei den niedrigen HTO-
Konzentrationen der Radieschen in diesen nicht finden 148t - und daB die
OBT~Aktivitdt der Radieschen von in den Bl&ttern photosynthetisiertem und
in die Speicherorgane transportiertem Material hervorgerufen wird.

Ein direkter Vergleich der OBTnX-Konzentrationen der Radieschen mit den-
jenigen der Blitter wird bei dieser Betrachtungsweise dadurch erschwert,

daB diese Konzentrationen nicht nur von der Menge der transportierten Sub-
stanz, sondern auch von der bereits vorhandenen Biomasse der Knollen ab-
h&ngig sind. Es soll daher versucht werden, eine mittlere Gesamtkonzentration
an fest eingebautem Tritium fiir die ganze Pflanze anzugeben. Dazu ist eine
Wichtung mit dem Wasserstoffgehalt bzw. mit der Trockenmasse der Pflanzen-
fraktionen erforderlich. Die Gesamt—OBTnx-Konzentration (C;) wird demnach
berechnet aus der absoluten Gesamt—OBTnX—Aktivitét (A,) und der Gesamtmenge

an Verbrennungswasser (m,):
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LY., My, Cao
A, 3 Yy Mg &og
C, = — = Gl. (4.10)
m2 Zij3j
J
mit ‘ m,. : Trockenmasse der jeweiligen Pflanzenfraktion.

J

Mit vy sel das Verh#ltnis von Verbrennungswassermenge und der entsprechenden
Trockenmasse bezeichnet (m,/m;). Die im vorliegenden Fall tatsdchlich ge-
ringen Unterschiede der y-Werte filir Blitter und Knollen sollen hier ver-
nachléssigt werden. C; wurde daher berechnet nach: |

c, = GL. (4.11)

Es zeigt sich, daB der Verlauf dieser Konzentration ebenfalls nahezu linear
ist, wobei nur ein Mefwert bei t = 30 h stirker abweicht. Bleibt dieser
Wert unberticksichtigt, erhdlt man bei Betrachtung des Konzentrationsverlaufs
analog zu Gl. (4.9) fiir die Zeitkonstante k, = 0,0030 h * (t1/2 = 231 h,
B = 0,991). Nach 46 h wird ein Maximalwert von 12,4 %2 der Gleichgewichts-—
konzentration des Blatt-HIO erreicht.

4.2.3.4 Tritiumbilanz

Besonders unter Strahlenschutzaspekten von Bedeutung ist die Tritiumbilanz,
d.h. die GroBe und Verteilung der insgesamt aufgenommenen Aktivitdtsmenge.
Die Gesamt-Aktivitit (AGeS) der Pflanze wurde berechnet als Surme der Ge-
webe- und Verbrennungswasseraktivitit sfmtlicher Pflanzenfraktionen.

Bei der Berechnung der Verbrennungswasseraktivitdt ist dabei der Wirkungs-
grad des Verbrennungsautomaten von 82 % zu beriicksichtigen:

A = % my, Ci, + 1,22 2 v.m, C,. Gl. (4.12)
Ges ;3 ] ] Ty Moy t2yg

AuBerdem sollen Werte angegeben werden, die diese Gesamtaktivitdt auf die
entsprechenden Gesamt-H-Gehalte beziehen (mit H-Gehalten gewichtete mittlere
Gesamttritiumkonzentration) :
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CH - AGes
Ges 9Zm1j+1,22Zij3-

] J J

[Bq/g Hl  Gl. (4.13)

In Tab. 4.8 sind diese Werte sowie die prozentualen Anteile der OBT- und
OBTnX-Aktivitéten an den Gesamtaktivitdten aufgefiihrt. Es zeigt sich, daB
die Hauptmenge der aufgenommenen Aktivitdt vom HIO der Bldtter gestellt
wird und dafi aufgrund der im Vergleich zum Gewebewasser geringen orga-
nischen Wasserstoffmenge die Aktivitdt des OBT nach 2 Tagen 1,5 % der ge-
samten in die Pflanze aufgenommenen Aktivit&dt nicht erreicht. Die nicht
austauschbar festgelegte Aktivitdtsmenge bleibt nach diesen 2 Tagen Dauer-—
belichtung sogar deutlich unter 1 %.

Tab. 4.8 Versuch II: HIO-Begasung von Radiespflanzen. Insgesamt in die

Pflanze aufgenommene Tritiumaktivitidt A es’ auf Wasserstoffge-

ges
halt bezogene mittlere spezifische Tritiumaktivit&t der ganzen

H . o
Pflanze CGes' Prozentuale Anteile (an AGes) des HIO der Blé&tter

Aﬁ?l, des gesamten organisch gebundenen Tritiums A;el und des
gesamten nicht austauschbar organisch Jebundenen Tritiums Agel.
Zeit B clées aret arel arel
[By] [Be/g H] (HTO Bl. %) (OBT %) (OBL_ %)
0,5 6 371 2 098 98,22 1,69 0,02
1,5 21 077 3 447 99,12 0,78 0,02
3,0 18 930 6 472 99,18 0,73 0,06
5,8 33 876 5 442 99,05 0,81 0,10
22,0 38 974 10 846 98,75 1,02 0,35
26,0 54 047 11 620 98,65 1,10 0,43
30,0 31 709 7 251 98,41 1,29 0,63
46,0 40 057 11 551 98,36 1,42 0,70
cg [Bq/qg H 38 070
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Von pflanzenphysiologischem Interesse ist auch die prozentuale Verteilung
des OBTnX auf Bldtter und Knollen, die ja der Verteilung der neusyntheti-
sierten Biomasse entsprechen sollte. Nach 0,5 h und 1,5 h ist in den Knol-
len noch keine OBTnX-Aktivitét sicher nachzuweisen, dann findet sich ein
Uber die gesamte Begasungsdauer des Versuches relativ konstanter Anteil an
der photosynthetisierten Substanz (s. Abb. 4.5). |

4.2.4 Versuch III: HIO-Begasung von Radiespflanzen
4.2.4.1 HTO-Aufnahme in Blattspreiten und Blattstiele

Im vorausgegangenen Versuch war im Gewebewasser von Radiesblittern eine
Gleichgewichts-Tritiumkonzentration in Hthe von 59 % der Tritiumkonzen-—
tration der Luftfeuchtigkeit gefunden worden. Nach dem in der Literatur an-
gegebenen Modell wére ein Wert von ca. 77 % zu erwarten gewesen (Gl. (2.5),
S. Abschn. 2. und 4.2.3.1). Da angenommen wurde, daB die Abweichung darauf
beruhen kénnte, daB sich liber die Blattstiele der EinfluB inaktiven Boden-
wassers stdrker bemerkbar macht, wurde ein Expositionsversuch durchgefiihrt,
bei dem die Blattstiele - mit dem grSBeren Teil der Mittelrippe - und die
eigentlichen Blattspreiten getrennt untersucht wurden.

0BTy -AKTIVITAT

(::) BLATTER 100
Ba

@ KNOLLEN

oo®®® ) N

051530 658 30 46 (h]

Abb. 4.5: Versuch II: HTO-Begasung von Radiespflanzen. CGesamtaktivit&t
des nicht austauschbar organisch gebundenen Tritiums, auf Bldtter
und Knollen entfallende prozentuale Anteile.
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In diesem Versuch sollten die gemessenen Gewebewasseraktivitdten und die
daraus mit Hilfe der nicht-linearen Regression berechneten Parameter £ und
k; mit den entsprechenden nach dem Modell erwarteten Werten verglichen
werden. Die hierzu nStigen Messungen wurden &dhnlich Garland et al. (1981)
durchgefiihrt. Das Modell von Belot wurde jedoch so umgeformt, daB zur
Bestimmung von kB auf die Kenntnis der Blattfldche (Gr&Be p) verzichtet
werden konnte und daB zugleich die Aufnahmerate in der Einheit h™! vor-
lag. Dazu wurde folgendermaBen verfahren:

kB sei gegeben nach Gl. (2.6):

p o F
kg = 0,9 S-0,9-2 [s7]
139 mya.r

mit m;; = Wassergehalt des Blattes

Der Blattdiffusionswiderstand r ergibt sich seinerseits durch die Anwendung
des Fick'’schen Gesetzes auf die Transpiration (s. auch Ziegler, 1983). Geht
man davon aus, daf m;; aufgrund des Nachstromes aus dem Xylem konstant
bleibt, 148t sich flir die pro Zeiteinheit transpirierte Gewebewassermenge
schreiben (s. Abschn. 4.1.2):

Amyy 1
= —-Pp (ps - p) Gl. (4.14)

AtB r
Bezeichnet man die Transpirationsrate bezogen auf Blattfliche mit
Tr = Amll/FAtB, so erhilt man:

Ap
r = — Gl. (4.1)
Tr

In Gl. (2.6) eingesetzt und umgerechnet in k? =Q kB’ ergibt sich:
Py .
ki =0,9 = ky [h™1] Gl. (4.15)

mit der Transpirationsrate kT:

Amy Amy 3
= =Q Gl. (4.16)

my 1At mllAtB
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Wie man sieht, genligt zur Berechnung von fBund k? die Kenntnis der pro Zeit-
einheit transpirierten Wassermenge, des Blattwassergehaltes sowie der Tem-
peratur und relativen Luftfeuchte.

Die Klimabedingungen fiir diesen Versuch sind in Tab. (4.9) angegeben. Damit
erhdlt man:

_ B _ -1
fB = 0,803 ky = 3,33 kT [h ]

In Tab. (4.10) sind die durch Messung des Gewichtsverlustes bestimmten
Transpirationswerte der Pflanzen und die daraus errechneten Raten aufge-
fihrt. Es zeigt sich, daB obwohl die Pflanzen vor Expositionsbeginn fiir

6 h mit 400 W-HQL-Lampen (PAR = 150 uE/m?s) bestrahlt worden waren, die
Offnung der Stomata bei t = O offenbar noch weit von einem Maximum entfernt ist
und der Blattwiderstand sich unter den Versuchsbedingungen allmihlich ver-
ringert. Daher ist k; nicht konstant, sondern erhdht sich in der Anfangs-
phase der Begasung. Die tats#chlich gemessene spezifische Aktivit#t des
Blattspreiten-HIO steigt mit einer effektiven Halbwertszeit von 1 h 46 min.
auf einen Gleichgewichtswert von 3400 Bg/g H,0 (berechnet mit nicht-line-
arer Regression wie bei Versuch II; B = 0,985). Wie in Abschn. 4.2.3.1 be-
schrieben, wird die Aufnahmerate k; wegen der leicht absinkenden Tritium-
konzentration der Luftfeuchtigkeit tiber Gl. (4.7) berechnet. Dabei muf
allerdings berlicksichtigt werden, daB auch dadurch nur ein mittlerer Wert
flir die Aufnahmerate erhalten wird, da sie aufgrund der Transpirations-
messungen als nicht konstant angesehen werden muf.

Die einzelnen Parameter der Ausgleichskurven wurden wie folgt geschitzt:

cg = 4621 Bgy/g H,0

cgo = 4035 Bq/g H,0

k, = 0,36 h™t

(B = 0,937)

£ = 0,842

ki = 0,34 h? t = 2 h 2 min.

1/2
(B = 0,985)
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Tab. 4.9: Versuch III: HTO-Begasung von
Radiespflanzen. Versuchsbedingungen.

Temperatur, T 18,5O C

rel. Luftfeuchte, U 72 % ¢F

abs. Luftfeuchte, p 11,6 - 10~°g/cm’

Sattigungsfeuchte, Pq 15,9 - 10~%g/cm?

Ap 4,3 - 107 %g/cm?®

Beleuchtung, PAR Dauerlicht, ca.
150 uBE/m?* s

Tab. 4.10: Versuch III: HIO-Begasung von Radiespflanzen. Blattwasser-
gehalte m;,, Gewichtsverluste der Pflanzen pro Zeiteinheit
Am,/At, Transpirationsraten kT und berechnete HIO-Aufnahme-—

raten k? sowie berechnete HIO-Konzentrationen CB'

Zeit Ly g Ay 4 /AL kT k? CB
(h] [g] [g h™!] (h™] [h™] [Bq/g H,O0]
0,3 10,99 0,71 0,06 0,20 235
0,8 15,59 1,79 0,11 0,37 963
1,5 19,69 2,55 0,13 0,43 1708
2,5 18,76 3,14 0,17 0,56 2652
4,0 16,67 3,43 0,21 0,70 3214
7,5 14,38 4,04 0,28 0,93 3288
23,5 12,82 5,18 0,40 1,33 3240
30,0 12,62 4,18 0,33 1,10 3240
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Abb. 4.6: Versuch III: HIO-Begasung von Radiespflanzen. Verlauf der
spezifischen Aktivitdt der Luftfeuchtigkeit und des freien
Gewebewassers von Blattspreiten und Blattstielen.
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Abb. 4.7: Versuch III: HIO-Begasung von Radiespflanzen. Verlauf der
spezifischen Aktivitdt des OBT und OBTnX der Blattstiele.
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Die theoretischen HTO-Werte Cq wurden ebenfalls liber Gl. (4.7) berech-

net, da die Anwendung von Gl. (2.4) eine zeitlich konstante Tritiumkon-
zentration der Luftfeuchtigkeit voraussetzt und auch hier die entsprechende
Korrektur vorgenommen werden soll. Es wurden fB = 0,803 (s. 0.), die jewei-
ligen theoretischen Aufnahmeraten k? nach Tab. 4.10 und fir Cg, Cgo und ko
die durch Regression erhaltenen Werte eingesetzt. In Abb. 4.6 sind MeBwerte,
die Ausgleichskurven und die theoretischen Werte CB eingezeichnet.

Ebenfalls dargestellt ist der Verlauf der HTO-Konzentration der Blattstiele.
Die mit einer effektiven Halbwertszeit von 1 h 49 min. (k;, = 0,38, B =
0,878) erreichte Gleichgewichtskonzentration von 346 Bq/g H,0 betrdgt nur
rund 10 % der entsprechenden Konzentration der Blattspreiten. Zusammen mit
der weitgehenden Vergleichbarkeit der flir die Blattspreiten theoretisch
berechneten Parameter und Aktivitdtswerte mit den experimentellen Daten
unterstiitzt dies die Annahme, daB sich bel der Messung der HIO-Konzentration
der ganzen Blitter ein EinfluB der Blattstiele bemerkbar macht, die Ver-
h&ltnisse in den Blattspreiten aber durch die von Belot et al. (1979) ange-
gebene Beziehung in guter N&herung beschrieben werden.

Auf eine Aktivitdtsmessung der Knollen wurde bei diesem Experiment ver-
zichtet, jedoch eine Kontrolle der Kontamination der BSden vorgenommen. Sie
ist mit einer maximalen Konzentration von 4,19 + 0,27 Bg/g H,O0 flir die
Aktivitdt der Blattfraktionen ohne Bedeutung.

4.2.4.2 Organisch gebundenes Tritium

Das organisch gebundene Tritium der Blattspreiten zeigt ein dem vorausge-

gangenen Versuch II vO8llig entsprechendes Verhalten. Bei Einsetzen von

0 = 3400 und KSTF = 0,39 in Gl. (4. 8) ergeben sich die Werte R = 0,124

und k3; = 0,0060 h™* (B = 0,989). Bei Vernachlissigung des stérker abweichen-

den MeBwertes bei t = 7,0 h 148t sich fiir das nicht austauschbar gebundene
Tritium bei einer Einbaurate kj; = 0,0049 h™! ein BestimmtheitsmaB der
Funktion gemédB Gl. (4.9) B = 0,999 angeben. Der Maximalwert dieser Tritium-
konzentration bei 30 h betridgt 13,7 % der entsprechenden HIO-Konzentration.

Gl. (4.8) 188t sich auch flir das OBT der Blattstiele (C,,) anwenden. Hier
muaf lediglich beriicksichtigt werden, daB das austauschbare Tritium von der
HIO-Konzentration der Blattstiele selbst bestinmt wird, der nicht austausch-
bare Anteil hingegen im wesentlichen von Material herriihren dirfte, das in
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der Blattspreite synthetisiert und im Phloem transportiert worden ist. Da-
her gilt:

- kazt

- (1 - ble ) Gl. (4.17)

mit: b = —— R

Flr diese OBI-Mefwerte ist eine grdBere Schwankung zu erwarten, da vor
allem die OBTnX—AktiVitét von verschiedenen Faktoren abhdngig ist (Photo-
syntheserate, Transportgeschwindigkeit, Masseverhiltnis Blattspreite/Blatt-—

stiel). Dennoch ergeben sich gute Anpassungen:

Flir OBT nach Gl. (4.17):
b = 0,0216 R, = 0,212 k,, = 0,0035 h * (B = 0,995)
Plr OBTnX entsprechend Gl. (4.9) :

Ks2 = 0,0036 h™t €1y = 193 h (B = 0,991)

Wie auch aus der Parallelitit der Kurven in Abb. (4.7) ersichtlich ist,
stimmen die fiir ORT und OBTnx erhaltenen Werte flr k,, sehr gut Uberein.

4.2.5 Versuch IV: HIO-Begasung von Radies- und Mthrenpflanzen bei Tag/
Nachtwechsel

In Versuch II war in den Knollen eine gegenibber den Bléttern vernachlédssig-
bare HTO-Konzentration gemessen worden. Da wihrend der Begasung jedoch
Daverlicht geherrscht hatte, kénnte man argumentieren, daB die Radieschen
durch den Transpirationsstrom sténdig "gesplilt" wurden und daB bei ge-
schlossenen Spaltdffnungen mit einer grdBeren Kontamination zu rechnen wére.
Es sollte daher untersucht werden, wie sich das Vorhandensein oder Fehlen
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eines Transpirationsstromes auf die Verteilung von liber die Bl&tter aufge-

nonmenem Wasser in unterirdischen Speicherorganen auswirkt.

Dazu wurden Jje 2 T¢pfe mit Radies- und MShrenpflanzen liber 3 Tage exponiert,
wobei ein Tag/Nachtwechsel mit einer Belichtungsperiode von 14 h gefahren
wurde. Die Randbedingungen der jeweiligen Beleuchtungsperioden sind in

Tab. (4.11) angegeben. Am Ende der dritten Dunkelperiode vor dem Wiederein-
schalten der Beleuchtung wurde je 1 Radies- und Mohrenpflanze geerntet, die
Vergleichspflanzen wurden dann nach 6,5 h Belichtung aus dem Priifraum ge-
nommen. Bei den Radiespflanzen wurden Blattspreiten und Blattstiele - wie
in Versuch III - sowie Knollen getrennt behandelt, bei den Mthren erfolgte
eine Trennung in Blattfiedern (= Blattspreitenfraktion), Blattspindeln zu-
sammen mit Blattstielen und Riben (Karotten).

Betrachtet man zundchst das Gewebewasser der Blattspreiten, so kann man aus
Tab. (4.12) ersehen, daB sich in den dunkelgehaltenen Pflanzen bei geringerer
Tritiumaktivitdt der Luftfeuchtigkeit, aber hoherer relativer Luftfeuchte
hthere HIO-Konzentrationen finden als in den belichteten. Eine gute Uberein-
stimmung des Verhdltnisses von C;; und CO mit den theoretischen fB—Wérten
(Gl. (2.5)) f&llt besonders bei Radies auf, und auch fiir die Fiederblitter
der Mthren 148t sich eine Abhingigkeit der Aufnahme von atmosphirischem HTO
von der relativen Luftfeuchte erkennen. Nur in einem Fall liegt der theo-

retische fB—Wert(knapp) auBerhalb des Vertrauensbereiches des MeBwertes.

Tab. 4.11: Versuch IV: HIO-Begasung von Radies- und MShrenpflanzen bei
Tag/Nachtwechsel. Versuchsbedingungen.

Tag (14 h) Nacht (10 h)
Temperatur, T 18,0° C 12,0°
rel. Luftfeuchte, U 70 & rF 80 % rF
abs. Luftfeuchte, p 11,0+ 107 °g/cm’ 8,7+107%g/cm®
séttigungsfeuchte, o 15,4.10"%g/an® 10,7107 6g/cm?
PAR ca. 190 pE/m’s (0]
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Tab. 4.12: Versuch IV: HIO-Begasung von Radies— und Mohrenpflanzen bei
Tag/Nachtwechsel. Spezifische Aktivitdten von Luftfeuchtig-
keit (C,) und freiem Gewebewasser der Blattspreiten (Cii)
und gemessenes und berechnetes Verhdltnis dieser Aktivitdten
(+ 2s-MeBfehler).

Beleuchtung | Pflanze| C_ Ci1 f = gl¥. fq
' © = 1,12
[Ba/g H,O] Py
Licht Radies 1025 + 501 0,79 + 0,06
1295 + 64 0,786
Mshre 904 + 45| 0,70 + 0,05
Dunkel Radies 1077 + 53| 0,92 + 0,07
1176 + 58 0,894
Mishre 997 + 49| 0,85 + 0,06

Die spezifischen Aktivititen von Blattstielen und Speicherorganen sind in
Abb. (4.8) dargestellt; es stehen jeweils die Werte fiir "Licht" (linker
Balken) und "Dunkel" (rechter Balken) nebeneinander. Man sieht, daB auch in
den Blattstielen im Dunkeln eine hthere Aktivitit gemessen wird; sie be-
tréagt fast das Doppelte der Aktivitdt der nach Belichtung geernteten Pflanze.
Hier scheinttatséchlich der Transpirationsstrom eine bedeutende Rolle zu
spielen. In den Speicherorganen 148t sich dagegen in keinem Fall ein direk-
ter EinfluB der Aktivitdt der Luftfeuchtigkeit nachweisen. Auch beim mut-—
maflichen Fehlen eines Saftflusses ist keine ErhShung der Aktivitit fest-
zustellen, sondern die HIO-Konzentrationen bleiben im Bereich der geringen
(max. 4,49 + 0,28 Bg/g H,0) Kontamination der Bdden.

Ein ganz anderes Bild bietet sich bei Betrachtung des nicht austauschbar
organisch gebundenen Tritiums. Die Konzentrationen liegen hier in den
Speicherorganen - wie auch in Versuch II beschrieben - deutlich iiber den
Jeweiligen HIO-Aktivititen, wobei sich die héheren Konzentrationen in den
nach Belichtung geernteten Pflanzen finden. Dies ist offensichtlich auf
die léngere Gesamtbelichtungsdauver (43 h gegeniiber 36,5 h) dieser Pflanzen

zurlickzufithren. Auch in den Blattstielen ist keine Beziehung zwischen der
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OBTnx—Aktivitét und der HTO-Aktivitdt der Blattstiele selbst feststellbar,
sondern nur eine Abhdngigkeit von der Gesamtbelichtungsdauer. Dies deutet
wiederum klar auf einen Transport von in den Spreiten photosynthetisiertem

Material in die Blattstiele und Speicherorgane hin.
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Abb. 4.8: Versuch IV: HIO-Begasung von Radies- und MShren-
pflanzen bei Tag/Nachtwechsel. Spezifische Akti-
vitdten der Blattstiele und Speicherorgane von
belichteten (L) und dunkelgehaltenen (D) Pflanzen.
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4.2.6 Versuch V: HIO-Begasung von Buschbohnenpflanzen
4.2.6.1 HIO-Aufnahme und Umsatz in Blattspreiten

In diesem weiteren Expositionsversuch sollte gepriift werden, inwieweit sich
die bisher untersuchten GesetzmiBigkeiten bei einer anderen Pflanze be-
stdtigen bzw. auf ein weiteres Pflanzenorgan (Frucht) erweitern lassen.
Hierzu wurden Buschbohnenpflanzen verwendet, die Friichte trugen, die noch
grin und "fleischig" und deren Samen noch relativ wenig entwickelt (ca.

5 mm lang) waren. Vor der Begasung waren die Primirbl&tterund die ersten
Fiederblétter der Pflanzen entfernt worden. Getrennt verarbeitet wurden

die Friichte, die Stengel unterhalb des zweiten Fiederblattes (d.h. unter-
halb der "Blattregion") und die Spreiten der Blattfiedern ohne den grdBeren
Teil ihres Hauptnerven;, diese Hauptnerven, Blattspindeln, eigentliche Blatt-
stiele sowie die Stengelteile ab dem Knoten des zweiten Fiederblattes wur-
den zur Blattstielfraktion zusammengefaft.

Die Untersuchung der HIO-Aufnahme in die Blattspreiten mit der Berechnung
der Parameter fBund kfsaus Gl. (2.4) wurde entsprechend Versuch III vorge-
nommen. Die Versuchsbedingungen sind in Tab. (4.13) aufgefiihrt. Daraus er-
gibt sich nach Gl. (2.5) und Gl. (4.15):

= 0,718 und

w
o fo

P
kB= 0,9 Z% kp = 2,595 ki,

Aus Tab. (4.14) kdnnen die sich flir die jeweiligen Erntezeitpunkte er-
gebenden k%—Werte entnommen werden. Die unter Verwendung dieser Werte
mittels Gl. (4.7) efrechneten theoretischen Aktivitdtswerte, die gemessenen
Aktivitdtswerte sowie ihre Ausgleichskurve sind in BAbb. (4.9) eingezeichnet.
Es zeigt sich, daB in diesem Begasungsversuch von Bohnenpflanzen den bei
Radies in Versuch III gewonnenen Resultaten allgemein sehr &mnliche Ergeb-
nisse erhalten werden. Dies gilt im Besonderen sowohl flir den - wohl auf
einer fortschreitenden Offnung der Stomata beruhenden - Anstieg der Trans-
pirationsrate in der Anfangsphase der Exposition als auch flir den Grad der
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Ubereinstimmung von berechneten und gemessenen Werten. Wdhrend ein groBer
Teil der theoretischen Werte im Bereich der MeBfehler der Aktivitdtsmessung
liegt, zeigt sich, daB fiir die Zeit kurz vor Erreichen des Gleichgewichts
die Aktivitdten theoretisch leicht tberschitzt werden. Dies kénnte dadurch
erkldrt werden, daB nicht alles Gewebewasser flir einen schnellen Ausgleich
mit der Gasphase innerhalb des Blattes zur Verfiligung steht. Es muB aber
auch im Zusammenhang mit der bei der Berechnung der Parameter aus den
Klima- und Transpirationsmessungen {iberhaupt erzielbaren Genauigkeit noch
eingehender diskutiert werden. Unter diesem Gesichtspunkt kann auch die Be-—
obachtung gesehen werden, daB in Versuch III die gemessene Gleichgewichts-
konzentration etwas oberhalb, im vorliegenden Versuch jedoch etwas unter-
halb der theoretischen liegt.

Tab. 4.13: Versuch V: HIO-Begasung von Busch-
bohnenpflanzen, Versuchsbedingungen.

Temperatur 20,0° ¢ |
rel. Luftfeuchte, U 63,5 & rF |
abs. Luftfeuchte, p 11,310 %g/cm’®
sattigungsfeuchte, p 17,3-10"%g/cm®
Ap 6,0-10"°g/cw® |
Beleuchtunyg, PAR Dauverlicht ca.

160 pE/M* s |

Auch die Ergebnisse der OBT-Messungen bestdtigen die bislang erhaltenen
Befunde (s. Abb. 4.10).
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Tab. 4.14: Versuch V: HIO-Begasung von Buschbohnenpflanzen. Blattwasser-
gehalte m;,, Gewichtsverluste der Pflanzen pro Zeiteinheit
Ami1/At, Transpirationsraten kp und berechnete HTO-Aufnahme-
raten k? sowie berechnete HTO-Konzentrationen CB.
Zeit LR Ay /At K k? Cy
[h] [g] (g h™'] (h™] (h™h] [Bq/g H,0]
0,5 1,31 1,20 0,11 0,29 359
1,5 16,33 1,86 0,11 0,29 893
3,5 17,56 4,28 0,24 0,62 2040
7,0 14,03 5,25 0,37 0,96 2100
11,0 16,33 8,15 0,50 1,30 2062
23,0 16,94 5,50 0,32 0,83 2056
31,0 22,45 7,61 0,34 0,88 2056
48,0 19,31 8,54 0,44 1,14 2056

In der folgenden Aufstellung sind die Ergebnisse der nicht-linearen Regres-—
sion filir die AktivitdtsmeBwerte von Luftfeuchtigkeit und Bohnen-Blattfiedern

zusammengefaft.
1. Luftfeuchtigkeit Gl. (4.3)
o
C, = 3815 Bg/g H,0
cgo = 2864 Bg/g H,0
k = 0,48 h™
o)
(B = 0,912)
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2. HTO Blattfiedern, effektiv Gl. (4.2)

00

Ci1 = 1960 Bqg/g H,0

S . 0,53 pt £Ef _ 94 18 min.

1/2

(B =  0,977)
HTO Blattfiedern Gl. (4.7)
f = 0,682

—_ -1 _ .

ky = 0,40 h7! ty;, = 1h 44 mn,
(B = 0,979)
OBT Blattfiedern Gl. (4.8)
R = 0,222

ex
ks1 = 0,0025 h™* t1/2 = 277 h

(B = 0,948)
OBTnX Blattfiedern Gl. (4.9)

= —l =

k31 00,0019 h t1/2 365 h
(B = 0,866)




-7 -

4000 F o LUFTFEUCHTIGKEIT
‘ MESSWERTE © BLATTSPREITEN
s o BLATTSTIELE
o
IN
o 3000 I .7 I l l
g 1 11t :
—
<L
'_..
S 2000 * : %
= f ¢ t
N
<
M
T+ x BERECHNETE BLATTSPREITEN-WERTE
Wy
T 1000
v
A
(e
N
Ly
Q.
m N, . o 5=
L 1 ' 1 1 i
0 20 30 40
ZEIT (h)
Abb. 4.9: Versuch V: HIO-Begasung von Buschbohnenpflanzen. Verlauf der

spezifischen Aktivitdten der Luftfeuchtigkeit und des freien
Gewebewassers von Blattspreiten und Blattstielen. -
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Abb. 4. 10: Versuch V: HIO-Begasung von Buschbohnenpflanzen. Verlauf der

spezifischen Aktivitdten des OBT und des OBTnx der Blattfiedern.
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4.2.6.2 HTO-Aufnahme und ~Umsatz in Blattstielen, Stengeln und Frichten

Auch bei der Buschbohne gelangte in die Blattstielfraktion nur ein Bruch-
teil der in die Blattspreiten aufgenommenen HTO-Konzentration. Der Mittel-
wert der nach mehr als 10-stlindiger Begasung gemessenen Konzentrationen
liegt bei ca. 11 % der Gleichgewichtskonzentration in den Blattfiedern

(s. auch Abb. 4.9). Die Streuung der MeBwerte ist allerdings so groB, daB
keine sinnvolle Kurvenanpassung moglich ist (entsprechend Gl. (4.2):

B = 0,407) . Dasselbe gilt flir die HIO-Werte der Stengelfraktion, die Jje-
doch noch deutlich unter den Werten der Blattstiele liegen: wdhrend der
Expositionsdaver wurden max. 123 Bg/g H,0 (T 6,3 % c?%) gemessen gegenliber
max. 300 Bg/g H,0 bei der Blattstielfraktion. Flir die HTO-Konzentrationen
der Friichte kann (bei Vernachldssigen des MeBwertes bei t = 23 h als Aus-
reiBer) eine sehr gut bestimmte lineare Abh&ngigkeit von den Erntezeit-
punkten (B = r* = 0,997) festgestellt werden. Dies kann so interpretiert
werden, daB die Tritiumaktivit&dt des Gewebewassers der Frlichte mit einer
wesentlich grdBeren Halbwertszeit einem Gleichgewicht &hnlich der Blatt-
wasseraktivitdt zustrebt, das wdhrend der 48-stiindigen Expositionsdauer
bei weitem nicht erreicht wird: max. Aktivitdt 493 Bq/g H,0 2 25 % Ciq.
Dabei deuten zwei Befunde darauf hin, daB eine Aufnahme direkt aus der
Atmosphdre stattfindet. Erstens Ubersteigen die HTO-Werte der Friichte die-
jenigen der Blattstielfraktion deutlich, was bei einem Transport von kon-
taminiertem Wasser aus den Blattfiedern durch die Blattstiele hindurch in
die Friichte nicht zu erwarten wire. Zweitens wurden in den Friichten einer
Pflanze, bei der eine Tritiumaufnahme Uber Blattspreiten unmdglich war,

da diese abgetrennt worden waren, Aktivitdten gefunden, die grdBer waren
als bei einer Uber einen vergleichbaren Zeitraum exponierten intakten
Pflanze. Bei der erwdhnten Pflanze waren unmittelbar vor Beginn der Ex-
position die Blattfiedern entfernt worden,; die Pflanze wurde anschliefend
zusanmmen mit den anderen Bohnenpflanzen dieses Versuchs exponiert und nach
t = 11,5 h in Blattstiele, Stengel und Friichte getrennt geerntet. Vergleicht
man die betreffenden HTO-Konzentrationen mit den Werten der bei t = 11,0 h
geernteten, "normalen" Pflanze, so finden sich in allen Fraktionen lber den
Vergleichswerten liegende HTO-Konzentrationen. Dieser Sachverhalt ist in
Abb. 4.11 dargestellt: die jeweils linken Balken symbolisieren dabei die

Werte der Vergleichspflanze (mit Blattfiedern), die rechten diejenigen der
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Pflanze ohne Blattfiedern. Die beobachtete Aktivitdtsaufnahme dieser Pflanze
deutet auf eine Aufnahme direkt aus der Atmosphdre hin. Auferdem wird ange-
nommen, daf bei der blattlosen Pflanze kein oder nur ein geringer Trans—
priationsstrom vorhanden ist. Darauf kdnnten die in diesem Fall erhthten
HIO-Konzentrationen zurlickgefiihrt werden, entsprechend den Effekten, die

in Versuch IV bei dunkelgehaltenen und belichteten Pflanzen beobachtet wur-
den (s. Abschn. 4.2.5).

Ein EinfluB der Kontamination des Bodenwassers wird in beiden Fidllen ausge-
schlossen, sie betrug bei der "normalen" Versuchspflanze 1,00 + 0,11 By/g
H,0, bei der entlaubten 1,05 + 0,11 Bg/g H,0 (max. Bodenwasseraktivitdt
wadhrend des gesamten Begasungsversuchs bei t = 48 h: 4,55 + 0,28 Bg/g H,0).

Ohne direkten Bezug zu den HTO-Konzentrationen zeigen sich, ebenso wie im
Versuch 1Iv, die OBTnX—Konzentrationen. Wie aus Abb. 4.11 ersichtlich, kann
in den Fraktionen der blattlosen Pflanze nur eine HuBerst geringe Akti-
vitdt von organisch gebundenem Tritium gemessen werden. Dies stimmt sehr

qut mit der Vorstellung iiberein, daB es sich bei dem in beliebigen Pflanzen-
teilen gefundenen, nicht austauschbar gebundenen Tritium praktisch ausschlief-
lich um in den Blattspreiten photosynthetisch eingebautes und in das be-
treffende Gewebe transportiertes Tritium handeln diirfte.

In den Ubrigen Pflanzen dieses Versuches weisen die OBTnX-Konzentrationen
der Blattstiele, Stengel und Friichte gewisse Schwankungen auf, die zumindest
z.T. als Folge unterschiedlicher Trockenmasseverhdltnisse zu verstehen sind.
Es erscheint daher sinnvoll, wiederum wie in Versuch II (Abschn. 4.2.3.3)
die mit der Trockenmasse gewichtete mittlere spezifische OBTnx-Aktivitét der
gesamten Pflanze zu betrachten. Sie ist nach Gl. (4.10) und bei Vernach-
l8ssigung der geringen Unterschiede der y-Werte der verschiedenen Gewebe
gegeben nach:
C =-3Zl~—m—3j—c-3-1 GL. (4.18)
3 I m,. ‘ :
3 J
Eine sinnvolle Beschreibung des Verlaufs dieser GrdBe, die den Zuwachs an
photosynthetisch fixiertem Wasserstoff und damit den photosynthetischen
Substanzzuwachs flir die ganze Pflanze wiedergibt, ist anhand der Gleichung:
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o, = & (1-ekt Gl. (4.19)

nmdglich. Man erhdlt dann als Zuwachsrate k, = 0,0017 h™' (£ t1/2 = 408 h,
B = 0,987). Die prozentuale Verteilung dieser Tritiumkonzentration auf die
einzelnen Pflanzenfraktionen entspricht der prozentualen Verteilung der ab-

soluten OBTnX—Aktivitétsmenge und ist im ndchsten Abschnitt dargestellt.

SPEZIFISCHE H-3-AKTIVITAT  [Bg/g H,0]

480 S
NI
] §s Tnx
[U HTO
300
7
rC? L2
0.B.
m.B.
E
3,95
7 = w
- i L L.
BLATTSTIELE STENGEL FRUCHTE

Abb. 4.11: . Versuch Va: HTO-Begasung von Buschbohnen-—
pflanzen mit (m.B.) und ohne (o0.B.) Blatt-
fiedern. Spezifische Aktivitdten von Blatt-
stielen, Stengeln und Friichten.
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4.2.6.3 Tritiumbilanz

Da im vorliegenden Versuch sédmtliche Teile der Pflanzen (mit Ausnahme der
nur eine geringe Masse besitzenden und deshalb vernachlissigten Wurzeln)
untersucht wurden, ist es m&glich, die auf die einzelnen Wasserstoff- und
Pflanzenfraktionen entfallenden Aktivit#tsmengen anzugeben, d.h. eine
Bilanzierung des aufgenommenen Tritiums durchzufiihren. Die Gesamtaktivitits-
mengen flr das im Gewebewasser und in der organischen Substanz der gesamten
Pflanze enthaltene Tritium wurden nach Gl. (4.12) berechnet und sind in
Tab. 4.15 aufgefiihrt. Im oberen Teil der Tabelle sind auBerdem die - nach
Gl. (4.13) berechneten - mittleren auf g H bezogenen Gesamt-Tritiumkon-
Zzentrationen angegeben ( - die auf g H bezogene Tritiumkonzentration der
Luftfeuchtigkeit betrug 25 800 Bg/g H) . Danebengestellt sind die auf das
gesamte organisch gebundene und das gesamte nicht austauschbar organisch
gebundene Tritium entfallenden Anteile der Gesamt-Aktivitit AGes' Ange—-
merkt werden muR hierzu, daB die austauschbaren Anteile des organischen
Tritiums von Blattstielen, Stengeln und Friichten in diesem Versuch unbe-
ricksichtigt blieben. Wenn man den Anteil an austauschbarem Wasserstoff

in diesen Geweben jedoch entsprechend den Messungen im Blattgewebe (auf-
gerundet) auf 25 % schdtzt, kann man zeigen, daB sich fiir den 48 h-Wert
der Prozentsatz des gesamten OBT von gemessenen 2,5 % auf lediglich 3 2
erhGht. Der Anteil des fest eingebauten Tritiums verringert sich dann
formal sogar leicht. Er erreicht nach den durchgefiihrten Messungen bei 48 h
nach einem kontinuierlichen Anstieg einen Maximalwert von 1,3 % des gesam-

ten aufgenommenen Tritiums.

Wie der untere Teil von Tab. 4.15, in dem die prozentualen Anteile des Ge-
webewasser-Tritiums der verschiedenen Fraktionen aufgefiihrt sind, zeigt,
findet sich auch bei diesem Versuch (vgl. Abschn. 4.2.3.4, Tab. 4.8) der
Hauptanteil der Aktivitidt im Gewebewasser der Blattspreiten. Allerdings ist
festzustellen, daB sich nach 24-stlindiger Exposition die ins Gewebewasser
der Friichte gelangten Aktivitdten prozentual durchaus bewerkbar machen.

SchlieBlich sei noch auf die Verteilung des photosynthetisch gebundenen
Tritiums in der Pflanze eingegangen. Zum Vergleich der OBTnX—Aktivitaten
untereinander werden diese sinnvollerweise nicht auf AGes’ sondern auf die
gesamte OBTnX-Aktivitét A, bezogen. In BAbb. 4.12 ist daher die zeitliche
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Tab. 4.15: Versuch V: HTO-Begasung von Buschbohnenpflanzen. Insgesamt in
die Pflanze aufgenommene Tritiumaktivitit AGes’ auf Wasserstoff-
gehalt bezogene mittlere spezifische Tritiumaktivitdt der ganzen
Pflanze Cges' Prozentuale Anteile (an AGes) des gesamten orga-
nisch gebundenen Tritiums Afel, des gesamten nicht austausch-
bar organisch gebundenen Tritiums Afel und des HTO der ein-
zelnen Pflanzenfraktionen Af?l.

Zeit Bos clées arel arel
[h] [Bg] [Bq/g H] (OBT %) (OBTnX %)
0,5 4 520 1 130 3,60 0,06
1,5 18 578 4 132 1,80 0,08
3,5 33 386 4 641 1,50 0,14
7,0 32 300 6 229 1,59 0,30
11,0 38 059 5 867 1,65 0,40
23,0 44 080 7 610 1,66 0,52
31,0 52 251 7 637 2,43 0,91
48,0 58 248 7 370 2,49 1,29
afSt afst aTSt afst
Blattspreiten Blattstiele Stengel Friichte
0,5 82,29 11,22 0,74 2,15
1,5 90,53 5,87 0,57 1,22
3,5 91,50 3,57 0,12 3,32
7,0 89,62 3,51 0,24 5,04
11,0 83,79 5,62 0,42 8,53
23,0 73,88 3,58 0,29 20,59
31,0 80,87 2,88 0,44 13,39
48,0 63,19 2,22 0,39 31,71
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Zunahme dieser Aktivitdt und ihre Aufteilung auf Blattfiedern, Blattstiele
und Stengel und auf Friichte graphisch dargestellt. Dabei ist zu erkennen,
daB8 in der Entwicklungsphase, in der sich die Pflanzen wihrend des Ver-
suches befanden, wesentliche Anteile der neusynthetisierten Substanz aus
den Bl&ttern zur Bildung der Frucht abtransportiert werden, was sich in
einer Zunahme der prozentualen OBTnX—Anteile der Friichte auf Kosten der
Blattfiedern &duBert . Aus der Abb. nicht zu ersehen, aber erwihnenswert
ist die Tatsache, daB sich in der Stengelfraktion fiir sich allein betrach-

tet stets nur weniger als 3 % A, finden.

0BTy "AKTIVITAT

<::> BLATTFIEDERN

<§§> BLATTSTIELE « STENGEL

§§§§ FRUCHTE

m%(%(%@@@

0515 35

500 Bq

Abb. 4.12: Versuch V: HIO-Begasung von Buschbohnen-
pflanzen. Gesamtaktivitdten des nicht aus-—
tauschbar organisch gebundenen Tritiums;
auf Blattfiedern, Blattstiele und Stengel
sowie auf Friichte entfallende prozentuale

Anteile.
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4.2.7 Versuch VI: Ausscheidung von aus der Atmosphdre aufgenommenem

Tritium
4.2.7.1 Gewebewasser

Zum AbschluB der Versuche sollte untersucht werden, mit welchen Raten das
aus der Atmosphdre aufgenommene Tritium aus den verschiedenen Pflanzenteilen
wieder ausgeschieden wird. Dazu wurde wieder auf Radiespflanzen als Ver-
suchsobjekte zurlickgegriffen, die zunichst dhnlich den vorausgegangenen Ver-
suchen im Klimaschrank gegeniiber HTO-Dampf exponiert wurden. Die Versuchsbe-
dingungen waren dabei mit denjenigen von Versuch IV (s. Abschn. 4.2.5)
identisch. Nach 66-stiindiger Exposition (Gesamtbelichtungsdauver 36 h) wur-—
den die Pflanzen aus der aktiven Atmosphire genommen und am geSffneten
Fenster aufgestellt. Durch die Abgabe von tritiiertem Wasser durch die
Pflanzen stieg die spezifische Aktivitdt der Luftfeuchtigkeit des Labor-
raumes in der Umgebung der Pflanzen kurzfristig geringfligig an, blieb aber
unter 1 Bg/g H,0, so daB die Atmosphire als tritiumfrei im Sinne des Ver-
suches betrachtet wurde. tber einen maximalen Beobachtungszeitraum von

5 Tagen wurden die Pflanzen dann in dieser Umgebung belassen und die
Stichproben zu bestimmten Zeitpunkten geerntet. In der fiir die Ausscheidung
des Gewebewasser-Tritiums entscheidenden Anfangsphase betrug die Temperatur
ca. 22° C, die relative Luftfeuchtigkeit 60 - 70 % rF.

In Abb. 4.13 ist der Verlauf der spezifischen Gewebewasseraktivit&dten von
Blattspreiten und Blattstielen dargestellt. Flir die Blattspreiten ergibt
sich eine exponentielle Abnahme der Tritiumkonzentration, die sich nach

cy = o5 et Gl. (4.20)

beschreiben 14B8t. Die Ausgangskonzentration C?l wurde zu 1072 Bg/g H,0 er-
mittelt, die Ausscheidungsrate k; zu 0,52 h™' (B = 0,9996); d.h. die Aus-
scheidung erfolgt mit einer den gefundenen effektiven Aufnahmeraten sehr
dhnlichen effektiven Rate bzw. Halbwertszeit (t1/2 = 1 h 20 min.).

Flir das Gewebewasser der Blattstiele 14Bt sich eine vergleichbar rasche
Ausscheidung des Tritiums erkennen. In beiden Fraktionen bleiben zwar bis

zum Ende des Beobachtungszeitraumes geringe Tritiumkonzentrationen zuriick,
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die deutlich iiber der Nachweisgrenze (von 0,053 Bg/g H,0) liegen; dies 1liBt
sich aber durch die Kontamination des Bodenwassers erkléien. Zur Verdeut-—
lichung des Sachverhaltes sind in Tab. 4.16 die Quotienten aus den HIO-Kon-
zentrationen von Pflanzenfraktionen und Bdden aufgefithrt.*) Auch hier zeigt
sich im Gewebewasser der Knollen (C;;) kein EinfluB des von anderen Pflan-
zenteilen aufgenommenen Tritiums. Und fiir die Blattfraktion liegen ab

t = 29 h die Aktivitdten ebenfalls nicht liber der Aktivitdt des Bodenwassers,
es kann im Gegenteil eher eine merkliche Verdiinnung der Konzentration (durch
die Luftfeuchtigkeit?!) festgestellt werden. Es ergeben sich somit keine Hin-
weise auf eine Retention von aufgenommenem atmosphirischem HIO im Gewebe-

wasser selbst.

4.2.7.2 Organisch gebundenes Tritium

Flir das nicht austauschbar organisch gebundene Tritium der Blattspreiten
(s. Abb. 4.13) wird bei Beendigung der Exposition nach 36 h Gesamtbelich-
tungsdauer ein Wert von 173 + 15 Bg/g H,0 gemessen, das entspricht 16 %

der HTO-Konzentration und ist somit gut mit dem Wert vergleichbar, der sich
in Versuch IIT (Abschn. 4.2.4.2) flir denselben Belichtungszeitraum durch
Extrapolation ergeben wirde (16,2 %) . Die OBTnX-Konzentration nimnt nach
Beendigung der Exposition nicht sofort ab, sondern hat bei t = 7,0 h noch
praktisch denselben Wert (170 + 15 Bg/g H,0). Ein leichter Anstieg bei

t = 3,0 kann als zufdllige Schwankung (auch im Zusammenhang mit entsprech-
end niedereren Konzentrationen in Blattstielen und Knollen) interpretiert
werden (s.u.). Im Verlauf des Beobachtungszeitraumes geht die OBT_ ~Kon-~
Zentration damn allmdhlich auf ca. 57 % des Ausgangswertes zuriick. Aus

Abb. 4.13 ist ersichtlich, daB ab etwa 5 h nach Beendigung der Exposition
die OBTnX—Konzentrationen wesentlich tlber den entsprechenden HIO-Konzen-—
trationen liegen. Wird also zu einem solchen Zeitpunkt ein Quotient

R = COBT/CHTIO gebildet, erhdlt man beliebig iber 1 liegende Werte.

*)  Anmerkung: In die Tabelle mitaufgenommen sind die spezifischen Akti-

‘ vitdten von widhrend der Exposition im Laborraum aufgestellten Kon-
trollpflanzen. In diesen Pflanzen ist praktisch keine Aktivitat nach-
weisbar ,
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Versuch VI: Ausscheidung von aus der Atmosphire aufgenommenem

Tab. 4:16:
Tritium durch Radiespflanzen. Spezifische Aktivit&t des Boden-
wassers C;s. Verhdltnis der spezifischen Aktivitdt des HTO von
Knollen, Blattstielen und Blattspreiten zur spezifischen
Aktivitdt des Bodenwassers. Spezifische Aktivit&ten von Kon-
trollpflanzen. (+ 2s-MeBfehler).
Zeit C C C . C
15 13 12 11
h _
[h] [Ba/g .0l Cis Cis Cis
0 3,90 +'0,25 0,85 + 0,08 37,2 + 3,0 276  + 23
1,0 4,10 + 0,26 1,23 + 0,11 12,7 + 1,1 153 + 13
3,0 4,27 + 0,27 0,74 + 0,07 8,3 +0,7 56,4 + 4,6
7,0 2,79 + 0,20 0,88 + 0,09 9,5+ 0,9 7,6 + 0,7
29 3,26 + 0,22 0,66 + 0,07 0,71 +0,08 0,59 + 0,06
72 4,57 + 0,28 0,81 + 0,08 0,82 + 0,08 0,54 + 0,06
120 2,99 + 0,21 0,37 + 0,05 0,32 + 0,04 0,19 + 0,03
Cis Ci3 Cis Cia
Kontrolle
[Bq/g H,0] 0,037 + 0,055 0,003 + 0,052 ,0,015 i 0,054 0,19 + 0,06

Fir den Verlauf der OBTnX—Konzentrationen der Blattstiele 138t sich ein prin-
zipiell &hnliches Verhalten unterstellen (Abb. 4.13). Die Werte liegen Jje-
doch stets niedriger und weisen — wie auch die Werte der Knollen - eine
grofBere Streuung auf. Um einen der zahlreichen Faktoren, die diese Konzen-
tration beeinflussen, mitzuberiicksichtigen (s. Abschn. 4.2.6.2), erscheint
es deshalb sinnvoll, wiederum die mit den Trockenmassen gewichtete mittlere
spezifigsche Aktivitidt filir die ganze Pflanze C, zu betrachten (Berechnung
nach Gl. (4.10), Abschn. 4.2.3.3). In Abb. 4.14 gind diese Werte und die

auf die jeweiligen Pflanzenfraktionen entfallenden prozentualen Anteile
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Abb. 4.13: Versuch VI: Ausscheidung von Tritium durch Radiespflanzen. Ver-
lauf der spezifischen Aktivitdten des freien Gewebewassers und
des OBTnx von Blattspreiten und Blattstielen.
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Abb. 4.14: Versuch VI: Ausscheidung von Tritium durch Radiespflanzen.
Mittlere spezifische Aktivitdt des OBT _ der Gesamt~Pflanzen,
auf die einzelnen Pflanzenfraktionen e%%fallende prozentuale
Anteile.
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als Kreis-Diagramme dargestellt. Man erkennt eine allmghliche leichte
Abnahme der Gesamt-Aktivitdt im Laufe der 5 Tage und einen Anteil der
Blattspreiten, der stets bei 75 -~ 85 % liegt. Fir t = 3,0 h fdllt ein
besonders geringer Anteil des Knollen—OBTnx auf. Dem steht eine erhoéhte
OBTnX—Konzentration in den Blattspreiten gegeniiber (s.0). In dieser Pflanze
scheint also ein verminderter Transport von synthetisiertem Material in die
Knolle stattgefunden zu haben. Im tbrigen l&d8t sich flir die relativen
spezifischen OBTnX—Aktivitéten der einzelnen Fraktionen keine Abhdngigkeit
von der Zeit feststellen. Man kann die geringen Unterschiede der Anteile
der Blattstiel~ und Knollenfraktion eher als zufdllige Schwankung eines
mittleren Anteils von jeweils ca. 10 % interpretieren. Somit scheint eine
Ausscheidung des organisch fixierten Tritiums (Veratmung) unter den ge-
gebenen Bedingungen in den untersuchten Geweben mit einer dhnlichen Halb-

wertszeit zu erfolgen.
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5. Diskussion
5.1 Tritium im freien Gewebewasser (HTO)

5.1.1 Aufnahme von tritiierten Wasserdampf durch Blitter

Die durchgefihrten HIO-Begasungen erlauben den Schluf, daB zwischen Luft-
feuchtigkeit und Gewebewasser der Blitter von Samenpflanzen nennenswerte
Austauschvorgénge ablaufen. In den Experimenten fiir die vorliegende Arbeit
wurden filr drei Species Gleichgewichtskonzentrationen an HIO im freien
Wasser von Blattgewebe gefunden, die zwischen 59 % und 92 % der spezi-
fischen Tritiumaktivitdt der Luftfeuchtigkeit lagen. Diese Werte sind zu
hoch, als daB sie sich dadurch erkldren lieBen, daR - beispielsweise -~
durch kondensierte Luftfeuchtigkeit an der Blattoberfliche anhaftende
Aktivitdt gemessen wurde. Thr Zustandekommen 148t sich jedoch gut als Folge
eines dynamischen Diffusionsgleichgewichtes von HTO-Molekiilen durch die
Stomata verstehen. Eine auf diese Weise in Blittern erreichte HTO-Gleichge-—
wichtskonzentration sollte nach der von Belot et al. (1979) vorgeschlagenen
Beziehung (s.S. 17 ) der relativen Luftfeuchte proportional sein.

Koranda und Martin (1973) geben fiir das Verhidltnis von Blattwasser- und
Luftfeuchtigkeitsaktivitit in verschiedenen Species Werte von 0,17 bis

0,49 an, die durchaus in der zu erwartenden GroBenordnung liegen. Dabei
muB auch berlicksichtigt werden, daB bei den Expositionszeiten dieser Autoren
von 30 und 60 min. das Erreichen eines Gleichgewichtszustandes nicht unbe-
dingt zugrundegelegt werden kann. Dinner et al. (1980) konnten in Klima-
kammerversuchen fiir Bldtter von Tomatenpflanzen bei einer relativen Luft-—
feuchte von 70 % einen Gleichgewichtswert von 0,45 messen. Sie untersuchten
auch den Verlauf der Gewebewasseraktivitédt vom Beginn der HIO-Begasung an
und stellten einen raschen, dem Verlauf der Aktivitat der Luftfeuchtigkeit
folgenden Aktivitdtsanstieg fest. Mason et al. (1973) fanden ein Erreichen
des Gleichgewichtszustandes der HIO-Aufnahme in Wuchskammerversuchen mit
Medicago sativa und Festuca arudinacea bereits nach ca. 15 min. Unter Zu-
grundelegen einer Exponentialfunktion der Form von Gl. (4.2) erhielten
Kline und Stewart (1974) aus den HTO-MeBwerten von Grasbldttern durch

Regressionsanalyse eine Halbwertszeit von 66 min.

Nach dem Modell von Belot kann die Aufnahmerate oder die Halbwertszeit aus
der relativen Luftfeuchte, dem Blattwassergehalt pro Blattfl&dche und dem
Blattwiderstand berechnet werden. Belot selbst untersuchte in Freilandver-
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suchen die Tritiumkonzentration im Blattwasser von Weinreben in Abh&ngigkeit
von der auf Gasvolumen bezogenen spezifischen Tritiumaktivit&dt der Luft und
bestimmte die Blattwiderstédnde mittels Parometermessungen. Er fand fir den
grofBten Teil experimenteller Werte innerhalb gewisser Fehlergrenzen (meist

< 10 %) eine gute Ubereinstinmung mit den theoretisch berechneten Grofen.
Auch Garland und Cox (1982), die mit Bohnenpflanzen arbeiteten und den Blatt-
widerstand durch Messung des Gewichtsverlustes bestimmten, bestdtigen eine
Abhdngigkeit der Blatt-HTO-Konzentrationen von der Tritiumaktivitat der Luft
(bezogen auf Gasvolumen) entsprechend dem Modell,; fiir Abweichungen einzelner
Mefwerte, welche die erwartenden Fehler {iberschritten, konnten sie aller-
dings keine einfache Erkldrung finden.

Von Couchat et al. (1983) wurde in Begasungsversuchen in einem Phytotron
festgestellt, daB sich die Gleichung auf die Aufnahme von HTO durch Sonnen-
blumenbl&tter anwenden lieR, wenn berlicksichtigt wurde, daB nur ca. 80 %

des Gewebewassers flir den Austausch zugédnglich waren. Diese Feststellung
best&tigt sich in den eigenen Experimenten insofern, als in die Berechnungen
offenbar strenggenommen nur das Parenchym der Blattspreite einbezogen wer-
den darf. In dem Versuch, in dem komplette Radies-Bl&tter verarbeitet worden
waren, konnten nur 75 % der theoretisch zu erwartenden HIO-Gleichgewichts-—
konzentration gemessen werden. Wurden die Blattspreiten getrennt von den
Blattstielen und dem groBeren Teil der Mittelrippen ausgemessen, ergaben
sich deutlich hohere Aktivitdtswerte. Der Sachverhalt ist in Abb. 5.1 in
einer Zusammenfassung von Ergebnissen der Versuche IT und III graphisch dar-

gestellt.

Ein Vergleich gemessener Werte der HTO-Aufnahme mit nach dem Modell von
Belot erwarteten Werten wurde in den Versuchen III und V fiir das Blatt-
spreitengewebe von Radies- und Bohnenpflanzen angestellt. Da sich die
Aktivitdt der Luftfeuchtigkeit in der fiir die Bestimmung der Aufnahmerate
entscheidenden Anfangsphase der Exposition leicht verédnderte, wurde fiir den
Vergleich von gemessenen und theoretischen Aktivitéitswerten eine Korrektur
vorgenommen, indem letztere durch Einsetzen der aus Luftfeuchte, S&ttigungs-
feuchte und Transpirationsrate berechneten Parameter fB und k? in Gl. (4.7)
anstatt in Gl. {(2.4) ermittelt wurden. Die Ubereinstimmung zwischen den
solchermaBen berechneten und den gemessenen Werten ist bei den beiden unter-
suchten Species sehr &dhnlich. Wie die Abb. 4.6 und 4.9 zeigen, liegen die
meisten berechneten Werte innerhalb der Fehlerbereiche der MeBwerte oder

zumindest sehr nahe daran.
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Abb. 5.1: Verlauf der relativen spezifischen Aktivit&ten
(bezogen auf die spezifische Gleichgewichts-
aktivitidt der Iumftfeuchte) des Gewebewassers
verschiedener Blattfraktionen wdhrend einer HIO-

Exposition.

Tediglich kurz vor Erreichen des Gleichgewichtszustandes f&llt bei beiden
Versuchen auf, daB die Mefwerte um mehr als 10 % unter den theoretischen
Werten liegen. Da die Anwendbarkeit des Modells voraussetzt, daB das
Wasser der Gasphase im Blatt in unmittelbarem Gleichgewicht mit dem ge-
samten fllssigen Gewebewasser steht, kénnte hier vermutet werden, daB ein
Teil des Gewebewassers nicht geniigend schnell fiir den Austausch zugdnglich
ist, so daB sich die endgiiltige Gleichgewichtseinstellung verzdgert. Bei
der Beurteilung der Differenzen zwischen berechneten und gemessenen Akti-
vitdtskonzentrationen miissen auch die Fehlermdglichkeiten berlicksichtigt
werden, die sich bei der Bestimmung der Klimawerte ergeben: Bei der
Messung der relativen Luftfeuchte kann von einer Abweichung vom tatsdch-
lichen Wert von max. 4 % ausgegangen werden (s. Abschn. 3.2.1), die sowohl

den Parameter f wie die GréBe k; beeinflussen kann. Auch eine von der Luft-
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temperatur verschiedene Blattemperatur miilte strenggenammen in die Rechnung
nmiteingehen. Hierauf wird auch von Murphy (1984) hingewiesen, der die Ab-
hdngigkeit des Gleichgewichtsverh&dltnisses CffVCO von derartigen Temperatur-
unterschieden untersuchte. Er beriicksichtigt dabei vor allem eine mdgliche
Temperaturerhthung des Blattes durch Absorption von Warmestrahlung, was zu
einer Erniedrigung des Verh&ltnisses f = C%EVCO fithren wlirde. Eigene Messungen
(mit den Temperaturfilhlern des Porometers) deuteten allerdings eher auf eine
leichte Temperaturerniedrigung (< 0,5 ©C) der Blattoberfliche (Transpiration)
hin. Das fiir den Versuch mit Radies errechnete Verhdltnis fB = 0,803 (s.S. 59)
wiirde sich beispielsweise bei einer um 0,5 °c gegeniiber der Luft niedrigeren
Blattemperatur auf 0,829 erhthen (Erniedrigung der Séttigungsfeuchté~ps auf
15,4 +10°¢ g/em®, s. Tab. 4.9). Umgekehrt wiirde eine um 0,5 °C hthere Blattem-
peratur den Wert auf 0,783 erniedrigen (ps = 16,3 ¢10° % g/cm®). Dazu ist noch
zu bedenken, daB zwischen einzelnen Pflanzen sicher inividuelle Unterschiede
vorhanden sind. Aufgrund der vorliegenden Befunde kann daher die Hypothese, daB
sich die berechneten und die im Experiment gefundenen Tritiumkonzentrationen
entsprechen, nicht abgelehnt werden.* Die Aufnahme von gasfdrmigem HTO durch
das untersuchte Blattspreitengewebe scheint sich nach der von Belot angege-

benen Formel in guter Niherung beschreiben zu lassen.

Als Konsequenz wiirde sich daraus z. B. meBtechnisch ergeben, daB umgekehrt
Transpirationsraten und Blattwiderstdnde aus der HTO-Aufnahmerate von Bl&dttern
berechnet werden k&nnen. Dies ist allerdings eine eher theoretische MSglich-
keit, da die Methode in der Praxis vergleichsweise aufwendig ist und nur in

Sonderfédllen Anwendungsmoglichkeiten finden dlirfte.

*)

Anm.: Die Beziehung zwischen den gemessenen (x) und den berechneten (y) Wer-
ten 188t sich auch mit Hilfe einer linearen Korrelations— bzw.
Regressionsanalyse verdeutlichen (s. auch Couchat et al., 1983):
fir die 16 Wertepaare der Versuche IIIvund V erhdlt man einen
linearen Korrelationskoeffizienten r = 0,974. Nach y = a + bx er-
h&lt man eine Regressiongkonstante a * s, = 112 + 132, die nicht
signifikant von O verschieden ist und einen Regressionskoeffizienten
b * Sb = 0,999 + 0,063, der nicht signifikant von 1 verschieden ist
(Berechnung der Standardabweichungen Sy und = nach Sachs, 1982).
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Die prinzipielle Bedeutung einer raschen Aufnahme von atmosphdrischem
Tritium ins Gewebewasser der Blitter insbesondere von Futterpflanzen und
Blattgemise (das hier nicht untersucht wurde) unter Aspekten der Strahlen-—
hygiene ist offensichtlich. Auch unter dem Gesichtspunkt der Grundlagen-—
forschung erscheint interessant, daB davon ausgegangen werden muB, daB sich
das Wasser im Blattgewebe nicht nur aus dem Wasser des Bodens, sondern auch
der Luftfeuchtigkeit zusammensetzt (s. auch Strack, 1982), oder anders aus-—
gedriickt, daR die Halbwertszeit, mit der das Gewebewasser ersetzt wird,
kiirzer ist, als sich aus der Transpirationsrate ergibt. Bezeichnet man das
Verhdltnis p/Pg, das (theoretisch absolut und praktisch nahezu) gleich dem
Verhdltnis p/pS (aktueller Wasserdampfdruck/Sdttigungswasserdampfdruck) ist,
mit h (relative Luftfeuchte), so 1l4Bt sich nach dem Modell (s. Gl. 4.15) die

Austauschrate k{gfolgendermaﬁen anndhern:

B_oogfSy . 09 . _0,9
kS = 0,9 35 ky = 10575 kp = 74 Kp Gl. (5.1)

Aus dieser Gleichung 148t sich entnehmen, um welchen Faktor die Austausch-
rate - abh&ngig von der relativen Luftfeuchte - die Transpirationsrate (kT)
Ubersteigen miiBte. Es folgt dann z.B.

B

fir 108 xF : k= kg
55 % IF : ke = 2 Ky
70 % IF : kP = 3 kg
85 % rF : kP = 6 Ky

5.1.2 Ausscheidung von aufgenommenem HTO

DaB die Wasseraustauschrate die Trangpirationsrate lbertrifft, kann auch an
der HTO-Ausscheidung nach Beendigung einer Exposition (Versuch VI) gezeigt
werden. Die hier gemessene Tritiumausscheidungsrate von 0,52 h™' (ty,, =

80 min.) entspricht eher den in Versuch II und V gemessenen Aufnahmeraten
von 0,53 h™ (t,,, = 78 min.) als den Transpirationsraten (Tab. 4.10 und
Tab. 4.14). (Die Verhiltnisse sind zwar nicht exakt vergleichbar, da die
Ausscheidung nicht im Klimaschrank erfolgte, doch diirfen dhnlich niedrige
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Transpirationsraten fiir die Anfangsphase unterstellt werden, da die Pflanzen

bis unmittelbar vor Beginn der Ausscheidung dunkel gehalten worden waren).

Auch Belot et al. (1979) haben keine wesentlichen Unterschiede zwischen den
nach Gl. (2.6) berechneten und in Ausscheidungsversuchen fiir den grdften
Teil des Blattwassers gemessenen Ausscheidungsraten gefunden. Wahrend diese
Autoren jedoch eine zweite Komponente des Gewebewassers (< 10 %) mit einer
wesentlich léngeren Halbwertszeit identifizieren konnten (s. auch Guenot und
Belot, 1984) sind den eigenen Experimenten keine Hinweise darauf zu ent-
nehmen. Die nach 29 h verbliebene Restaktivitdt ist kleinerals 0,2 % der
Ausgangsaktivitdt und kann durch Aktivitdtsspuren des Bodens erkldrt werden.
Belot (1984) diskutiert filir die langsamer ausgeschiedenen Komponenten des
tritiierten Gewebewassers einen schlechter zugdnglichen Wasseranteil in der
Pflanze und eine allmdhliche Freisetzung von organisch gebundenem Tritium,
schlieBt jedoch auch eine Remobilisierung von tritiiertem Wasser aus Speicher-
organen nicht aus. Bereits 1959 konnte in Untersuchungen mit (fllissigem) HDO
von Hibner gezeigt werden, daB das gesamte in der Pflanze enthaltene Wasser
austauschfdhig ist und der Austausch rasch ablduft. Es ergaben sich keine
Hinweise auf in der Zellwand, dem Protoplasma oder der Vakuole aktiv ge-

bundenes Wasser.

Die Halbwertszeiten, die flir die Ausscheidung von liber die Wurzeln aufge-
nommenem HIO gemessen werden, sind sehr unterschiedlich und naturgemdB stark
von der untersuchten Species abhédngig. Da bei diesem Vorgang der Weg des
Wassers durch die Pflanze eine Rolle spielt, sind solche Werte nicht mit den
nach Aufnahme aus der Luft gemessenen Halbwertszeiten vergleichbar, es sollen
daher hier nur einige Beispiele angegeben werden: Gogate et al. (1975) unter-
suchten drei Species und fanden flir Raphanus sativus L. eine Halbwertszeit
von ca. 40 h, fiir Amaranthus viridis L. zwei Komponenten mit ca. 2,4 h bzw.
90 h Halbwertszeit und filir Phyllanthus fratemusWebster ebenfalls zwei
Komponenten (ca. 30 h und 230 h). Mantell et al. (1979) geben in einer
Literaturlibersicht Werte flir die mittlere Lebensdauer (tm = t1/2 / 1ln 2) des
aus dem Boden aufgenommenen Tritiums im Gewebewasser von Bldttern an: die
Spanne reicht von 3 h bei der Sonnenblume bis zu Werten von maximal 11 d bei

Waldbidumen.
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5.1.3 Uberlegungen zur Aufnahme von HTO aus Atmosphire und Boden

Die 29, 72 und 120 h nach Beendigung der HTO-Exposition in Versuch VI fir

das Blattspreiten-HTO gemessenen Werten liegen auffdlligerweise deutlich
unter der Restaktivitdt des Bodenwassers und auch der Knollen und Blatt-
stiele (s. Tab. 4.16). Da fiir das Bodenwasser keine homogene Aktivitits-—
verteilung zu unterstellen ist, diirfen die Werte nur mit Vorsicht inter-
pretiert werden, sie kSmnen jedoch im Sinne einer Verdinnung der Tritium—
konzentration durch die inaktive Luftfeuchtigkeit gedeutet werden. Ent-—
sprechende Effekte, die sich aus einem Austausch des Gewebewassers mit der
Luftfeuchtigkeit zwangslidufig ergeben wiirden, wurden bereits beobachtet:
Cline (1953) flhrte Versuche zur HTO-Aufnahme von Bohnenpflanzen aus N&dhr-
18sung durch und stellte fest, daB sich nach 72 h noch kein Aktivitits-
gleichgewicht zwischen Blattwasser und NidhrlSsung eingestellt hatte. Mantell
et al. (1979) untersuchten gezielt diesen Effekt an Orangenb&dumchen. Sie
fanden bei einer relativen Luftfeuchte von 55 % rF im Gleichgewichtszustand,
der sich nach etwa 30 h eingestellt hatte, in den Blattspreiten nur 45 - 60 %
der Tritiumkonzentration der Nihrl&sung, wihrend die Konzentration der Mittel-
rippen héher war und in den Stengeln und Wurzeln dem Wert der Ndhrlsung
gleichkam. Uberziehen der Blitter mit einer Silikonschicht flihrte zu einem
starken Rickgang der Aktivitdtsaufnahme; dieselbe Wirkung hatte ein teil-

weises Entlauben der Pflanzen. Wurden die Biumchen in einem trockenen Luft-

X

strom gehalten (2 O % rF), waren die Tritiumkonzentrationen in allen Pflanzen-—
teilen mit der Konzentration der Ndhrldsung anndhernd identisch, wdhrend sie
in einem wasserdampfgesidttigten Luftstrom (zx 100 % rF) 7 % der Konzentration
der Ndhrlosung nicht erreichten. Diese Befunde lassen sich durch eine Auf-
nahme der Aktivit&t mit dem Transpirationsstrom und einen Austausch von
Blattwasser mit Luftfeuchtigkeit plausibel erkléren. Raney und Vaadia (1965)
gaben nach Untersuchungen mit Sonnenblumen folgende Beziehung fir die
spezifische Gleichgewichtsaktivitidt im Blattwasser bei HTO-Aufnahme liber die

Wurzeln an:
C1/Co = 1 - pa/p1

oder mit den in der vorliegenden Arbeit benutzten Symbolen (p,/p1 = h £ rel.
Tuftfeuchte) :
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Garland und Cox (1982) und Belot (1984) leiten dementsprechend als Néherungs-—
wert flr die Gleichgewichtsaktivitdt bei gleichzeitigem Vorliegen von nennens-—
werten Tritiumkonzentrationen im Boden und in der Luftfeuchtigkeit folgende

Beziehung her:

¢ =hcC,+ (1 -h) Cps Gl. (5.2)

Flir die vorliegende Arbeit wurden keine Versuche zur Beschreibung des
Aktivitdtsverlaufs bei gleichzeitiger Verabreichung von HIO liber die Blatter
und das Wurzelsystem unternommen. Auch aus der Literatur sind keine Angaben
bekannt, die obige Gleichung unter konstanten, kontrollierten Bedingungen
experimentell bestdtigen wiirden. Versuche mit dieser Zielsetzung kénnten

daher weitere Beitrdge zum Verstédndnis des Problems liefern.

Strack (1982) beschiftigte sich mit dem Verhalten von Tritium im Blattwasser
von Biumen unter natilirlichen, dynamischen Bedingungen. Davon ausgéhend gibt
er ein Kompartiment-Modell an, wonach die Znderungsrate der HTO-Konzen-
tration im Blatt in Abhdngigkeit von Boden- und Luftaktivit&t durch die
Rate des reinen Wasserdampfaustausches zwischen Blatt und Luftfeuchtig-
keit (kE, vapour exchange) und die Transpirationsrate (kT) bestimmt wird.
Flr den Gleichgewichtszustand gilt demnach (vgl. Gl. 5.2):

0o _ 1<Eco+ch15= - . _ kE
CYY kTR, kE+kTCO (1 ————-kE+kT) Cis Gl. (5.3)

5.1.4 Aufnahme von tritiiertem Wasserdampf durch Blattstiele,
Stengel und Friichte

Flir den Fall, daB die Pflanzen ausschlieBlich lber die Luft gegeniiber HIO

exponiert sind (C;s = 0), vereinfacht sich das von Stirack {1982) vorge-

schlagene Modell auf folgenden Ausdruck:

Cpp = kEiH{l:co (1 - o Kgtkpl ) Gl. (5.4)
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Auch bei dieser Uberlegung wird deutlich, daB die tatsichliche Halbwerts-—
zeit des Blattwassers kiirzer ist (k, = kE + kT), als sich aus der reinen
Transpirationsrate ergibt. Die Gleichung 148t sich zudem zur Beschreibung
der Verhdltnisse in den Blattstielen anwenden. Dabei ging man davon aus,

daB kp den Einstrom von Wasser mit der spezifischen Aktivitédt C, aus der
Luft - oder auch von Wasser mit der spezifischen Aktivitdt C;; aus der Blatt-
spreite - beschreibt und kT den Einstrom von Wasser (mit der spezifischen
Aktivitdt C = 0) aus dem Boden iiber den Transpirationsstrom.

In Versuch IIT (s.S. 62) wurde folgende Funktion durch Regressionsanalyse

an die AktivitdtsmeBwerte des Blattstiel-HTIO angepafit:

Cio = CC}?(::?_) (1~ e_klzt)

Flir 53 wurde ein Wert von 346 Bq/g H,0 und fir ki, von 0,38 h™' gefunden.
it 99 = b und = 4 035 By/g H,0 ergibt sich:
Q2 kg
OO=
o Kty
kip = kE + kg = 0,38 ht

b = = 0,086

C

Daraus folgt:

k, = 0,033 "t

kT =0,35 h!?

Der auf diese Weise erhaltene Wert fur kT liegt zwischen den im Versuch
durch Bestimmung des Gewichtsverlustes gemessenen Extremwerten von 0,1 h™!
und 0,4 h™" flir die Transpirationsrate (Tab. 4.10). Fiir den Einstrom von
Aktivitdt ergibt sich erwartungsgemiB eine sehr niedere Rate kE’ auf die
auch die niedere Gleichgewichtskonzentration zurlickzufiihren ist. Es 148t
sich allerdings zunidchst nicht entscheiden, ob dieser Einstrom in erster
Linie direkt als Austausch mit der ILuftfeuchtigkeit oder aus dem Blattsprei-
tengewebe erfolgt. Zur Priifung dieser Frage k&nnen weitere an Blattstielen
gemachte Beobachtungen herangezogen werden:

So zeigte sich (Versuch IV, Abb. 4.8), daB in den Blattstielen von im
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Dunkeln gehaltenen Radies— und Mohrenpflanzen hthere HTO-Konzentrationen ge-
messen werden konnten alg in entsprechenden Pflanzen, die nach dem Dunkel-
halten flir 6 h belichtet worden waren. Hier macht sich offenhbar der Still-
stand oder eine wesentliche Verlangsamung des Transpirationsstromes bemerk-—
bar (s. auch Gl. (5.4)).

Ein &dhnlicher Effekt einer Aktivitdtserhthung in den Blattstielen von Bohnen-
pflanzen wurde in Versuch V (Abb. 4.11) durch das Abtrennen der Blattspreiten
bewirkt. Wéhrend in Versuch IV der Aktivitidtseinstrom in die Blattstiele
theoretisch auch als HIO-Diffusion aus dem Mesophyll im Apoplasten oder
eventuell auch als HTO-Str&mung im Phloem erfolgt sein k&nnte, ist in Ver-
such V nur eine Aufnahme aus der Luft vorstellbar. Flir diese Deutung spricht
auch, daB sich in nicht direkt exponierten unterirdischen Speicherorganen
(Radieschen und Karotten, Versuch II, IV und VI, Tab. 4.7, Abb. 4.8, Tab.
4.16) keine aus oberirdischen Pflanzenteilen translocierte Aktivit&dt nach-
weisen liefB. Die Aufnahme aus der Luftfeuchtigkeit in Blattstiele (sowie
Stengel und Friichte, s. Versuch V) ist sowohl als Diffusion durch eventuell
vorhandene Stomata als auch als Diffusion durch die Cuticula vorstellbar,
entsprechend der cuticulédren Transpiration. Wenn die Wasserdurchldssigkeit
der Cuticula auch gering ist, so ist grunds&dtzlich eine Diffusion auch von
flissigem Wasser moglich (Wetzel, 1924; Gessner 1956). Kline und Stewart
(1974) machen flir in Grashalmen gemessene HTO-Aktivit&t direkten Durchtritt
durch die Epidermis verantwortlich. Vartapetian und Kursanov (1961) fanden
einen Austausch von H,0'® mit dem Gewebewasser der Stengel von Bohnenpflan-
zen, der allerdings wesentlich langsamer vor sich ging als bei den Bl&ttern
der Pflanzen. Einige Autoren untersuchten HTO-Aktivititen in Blattstielen
und Stengeln, um Hinweise auf die Transportmechanismen im Phloem zu erhalten:
s0 konnten Trip und Gorham (1968) zwar durch entsprechende Experimente
("steam—-girdling") die Mdglichkeit eines Flusses von HIO aus der Blatt-
spreite in den Blattstiel im Xylem ausschliefen, die Moglichkeit einer
Losungsstrdmung im Phloem hielten sie jedoch fiir gegeben. Sie schlossen dies
aus dem Befund, daB sich fiir HIO und '*C-Glukose, die iber die "flap-
feeding"~Technik (Eintauchen eines einzelnen abgelSsten Blattleitblindels

in die FltterungslSsung) appliziert worden waren, nach 1 bis 3 h im Blatt-
stiel (von Klirbispflanzen) vergleichbare Gradienten fanden. Zuvor waren
Biddulph und Cory (1957), Gage und Aronoff (1960) und Choi und Aronoff (1966)
Zu einem anderen Ergebnis gekommen. Biddulph und Cory (1957) hatten nach
Applikation von fliissigem HTO an Bohnenbldttern und !*CO,-Begasung unter-




_93...

schiedliche Transportgeschwindigkeiten fiir Wasser und organische Molekiile
gefunden: 87 cm/h fiir HIO und 107 am/h flir '“C-Saccharose. Gage und Aronoff
(1960) stellten nach einstiindiger HIO-Begasung von Sojabohnenbl&ttern zwar
einen Transport von Photosyntheseprodukten in den Stendeln, jedoch nicht von
HTO fest. Choi und Aronoff (1966) exponierten die Blittchen und Blattstiele
von Sojabohnenpflanzen getrennt gegeniliber HIO-Dampf. Bei Exposition der
Blattchen konnte nach 80 min. nur im obersten von 8 Blattstielsegmenten
nennenswerte HTO-Aktivitdt gemessen werden (bei zeitweiser Belichtung ge-
ringer als bei Dunkelheit!), wihrend sich in den einzelnen Segmenten fiir

das (bei Belichtung) organisch fixierte Tritium grdBere relative Aktivit#ten
ergaben. Ein Vergleich ihrer Befunde mit den Ergebnissen von ausfiihrlichen
mathematischen Modellrechnungen fiihrte die Autoren zu dem Schluf, daB in
den untersuchten Pflanzen eine Massenstrémung bei der Assimilattranslokation
keine bedeutende Rolle spielt. Bei ausschlieBlicher Exposition des Blatt-
stieles fanden die Autoren nur bei Belichtung (35 min.) eine Translokation
von HIO in die Blattspreite, hingegen nicht bei Dunkelhalten der Pflanze

tber einen entsprechenden Zeitraum.

Der bei den eigenen Experimenten untersuchte umgekehrte Fall, d.h. die Er-
héhung der Aktivitdt in Pflanzenteilen beim mutmaBlichen Fehlen eines
Transpirationsstromes, wurde oben filir Blattstiele diskutiert. Eine ent-
sprechende Beobachtung wurde auch flir Friichte (Bohnen) gemacht. Dabei wurde
der Stillstand des Wasserstromes durch Abszision der Spreiten bewirkt. Der
Effekt erscheint bei Friichten {iberraschend, leider liegt zu diesem Problem

jedoch nur eine Einzelmessung vor.

Keinen Hinweis auf einen kontinuierlichen Ein- bzw. Durchstrom von (in-
aktivem) Bodenwasser ergibt der zeitliche Verlauf der HTO-Konzentration
der Friichte von intakten Bohnenpflanzen (Versuch V). Man kann hier einen
anfangs linearen Anstieg bis hin zu einem Gleichgewichtswert annehmen, wie
er von Dinner et al. (1980) filir HTO-exponierte Tomaten beschrieben wurde.
Diese Autoren fanden einen demjenigen der Blitter dhnlichen Gleichge-
wichtswert und eine Halbwertszeit von 200 h. Im eigenen Versuch V wurde
innerhalb der Versuchsdauer in den Friichten kein Gleichgewicht erreicht.
Geht man jedoch von einem den Blittchen entsprechenden Gleichgewichtswert
aus, 14Bt sich eine Halbwertszeit von 120 h errechnen. Dieser Wert ist viel
zu hoch bzw. die Aufnahmerate ist viel zu niedrig, um eine Beteiligung der
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Transpirationsrate an der effektiven Aufnahmerate dhnlich Gl. (5.4) ver—
muten zu lassen. Der Vorgang l&8t sich eher als langsamer Austausch von
Luftfeuchtigkeit mit dem Gewebe der vergleichsweise volumindsen, wasser-—
reichen Frucht verstehen. Daher erhdlt man einen Aktivit&tsverlauf, der
sich grundsdtzlich von jenem in Blattstielen unterscheidet, der - in der
beschriebenen Weise - nach relativ kurzer Halbwertszeit ein Gleichgewicht
auf niedrigem Niveau zu erreichen scheint.

Flir die HTO-Konzentrationen der Blattstielfraktion der Bohnenpflanzen

(s. Tab. 8.14) 148t sich zwar aufgrund der Streuung der MeBwerte keine An-
passung entsprechend Gl. (4.2) oder Gl. (5.4) vornehmen, doch ist aus den
Werten auch hier das Erreichen eines - vermutlich von der Stédrke des
Transpirationsstromes mitbestimmten — Niveaus erkennbar, das ca. eine
Zehnerpotenz unter dem des Blattspreiten-HIO liegt.

Betrachtet man die bei der Exposition von Radies-, Mohren- und Bohnenpflan-
zen gegentber gasférmigem HIO bei der Untersuchung der Tritiumaktivitdten
des Gewebewassers gemachten Beobachtungen im Zusammenhang, ergibt sich
folgendes Bild:

Bei getffneten Stomata ist die Halbwertszeit flir die Erneuerung des Gewebe-
wassers von Blattspreitengewebe (Mesophyll) in Folge eines Austausches mit
Luftfeuchtigkeit kiirzer, als sich aus der Transpirationsrate ergibt. In
anderen oberirdrischen Pflanzenteilen (Mittelrippen, Blattstielen, Stengeln)
jedoch findet sich ein wesentlich geringerer Anteil an aus der Luft stammen-
der Feuchtigkeit, die Erneuerung des Gewebewassers erfolgt gerade bei ge-
Offneten Stomata der Blattspreiten in der Hauptsache aus dem Boden und durch
den Transpirationsstrom. Das Gewebewasser von nicht mit der Luftfeuchtigkeit
in direkter Beriihrung stehenden Pflanzenteilen (Knollen, Rilben) scheint prak-

tisch ausschlieflich vom Bodenwasser gebildet zu werden.

5.2 Hbhe der absoluten Tritiumaktivitdt und ihre Verteilung in der Pflanze

Besonders unter Strahlenschutzaspekten sind auBer den Tritiumkonzentrationen
auch die absoluten Mengen der in die Pflanzen aufgenommenen Aktivitdt und
ihre Verteilung auf verschiedene Pflanzenorgane von Interesse. Da die Haupt-
masse der meisten Gewebe von Wasser gebildet wird, findet sich nach einer
Expositidn von Nutzpflanzen gegenibber HTO-Dampf lber zwei bis dreil Tage
entsprechend dem oben Gesagten der bei weitem Uberwiegende Anteil an Tri-
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tiumaktivitdt im Gewebewasser von Bldttern oder auch anderen wasserreichen
Oberirdischen Pflanzenteilen (Friichten). So war in Radiespflanzen (Versuch
1T, Tab. 4.8) Uber den gesamten Expositionszeitraum stets deutlich tber 98 %
der gesamten aufgenommenen Aktivitdtsmenge im Gewebewasser der Blitter
lokalisiert, bei den untersuchten Bohnenpflanzen (Versuch V, Tab. 4.15)
stellte das Gewebewasser von Blattfiedern und Friichten nach 48 h Begasung
zusammen ca. 95 2 der Gesamtaktivitdt, davon entfielen 32 % auf die Friichte.
Demgegentiber ist die in Stengeln oder den unterirdischen Speicherorganen
enthaltene HTO-Aktivitdt gering.

Mengenm&fig gering ist auch die Aktivitdt des organisch gebundenen Tritiums.
Zwar erreichte die spezifische Aktivitédt (bezogen auf die Masse des Ver-
brennungswassers) des organisch festgelegten Tritiums (OBTnX) z.B. in Ver—
such IT in den Bldttern etwa 18 % der spezifischen Aktivitdt des Gewebe-
wassers (bei Mitberiicksichtigung der durch Isotopenaustausch reversibel ge-
bundenen Tritiumatome etwa 35 %), diese Tritiumkonzentrationen entsprechen
jedoch wesentlich geringeren Anteilen an der aufgenommenen Aktivit&tsmenge.
In dem erwdhnten Beispiel bleibt der Anteil der Aktivitdt des in der ge-—
samten Pflanze vorhandenen organisch gebundenen Tritiums unter 1,5 %, der
des OBTnX unter 1 % der Gesamtaktivitdt (s. Tab. 4.8). Diese Werte wurden
nach 46 h Dauerlicht erhalten, d.h. unter Bedingungen, die in der Natur
einem Zeitraum von 4 bis 5 Tagen entsprechen wiirden. Bei lédngeren Photo-
synthesezeiten ist zumindest flir einen bestimmten Zeitraum mit einem an—
ndhernd linearen Anstieg zu rechnen (s. Abschn. 5.3.2).Bei Kenntnis der HChe
der atmosphdrischen Tritiumaktivitit und der Dauer einer eventuell erhShten
Aktivitdt in der Umwelt koénnen hieraus Schliisse auf eine mSgliche lédnger
dauernde Belastung von Gemiise infolge von Tritiunfreisetzungen gezogen wer-
den.

Die HShe der in den vorliegenden Untersuchungen eingesetzten Aktivitédt war
80 niedrig, daB ein feststellbarer EinfluB der Strahlenwirkung auf physio-
logische Vorgdnge nicht in Betracht zu ziehen war. Untersuchungen, die sich
mit Strahlenwirkungen von Tritium auf das Wachstum von Sojabohnen befafiten,
wurden von Chorney et al. (1965) durchgefiihrt. Sie zogen die Pflanzen in
HIO-enthaltendem Milieu auf und beschrieben sichtbare Verdnderungen im Ver-—
gleich mit Kontrollpflanzen. Dabei stellten sie folgendes fest: die ex-—
ponierten Pflanzen bildeten weniger Knoten, Friichte und Samen, sie zeigten

tumorartige Wucherungen im Bereich der SproBspitzen und die jlngsten Bldtter
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hatten chlorophyllfreie Bezirke; aus sofort nach der Ernte gepflanzten
Samen entwickelten sich vollkommen normale Pflanzen, aus nach 44 Wochen
Lagerung gepflanzten Samen entwickelten sich weitgehend normale Pflanzen,
wobei nur die Primdrbldtter einige Pigmentanomalien aufwiesen. Diese Effekte
zeigten sich, nachdem die Pflanzen ilber 90 Tage in einer Néhrlésuhg mit
einer spezifischen Aktivitdt von 400 uCi/g H (14,8 MBg/g H) kultiviert wor-
den waren, wobei die Pflanzen selbst dann eine spezifische Aktivitdt von
337,8 uCi/g H (12,5 MBg/g H) aufwiesen. Bei den eigenen Untersuchungen
wurde mit folgenden maximalen spezifischen Aktivitdten gearbeitet: Luft-
feuchtigkeit: 38 kBg/g H (Versuch II), Gewebewasser: 31 kBg/g H (Blattsprei-
ten, Versuch III), Gesamtpflanze: 12 kBg/g H (Versuch II, Tab. 4.8). Diese
Aktivitdten, die nur lber wenige Stunden oder Tage auf die Pflanzen einwirk-
ten, liegen um ca. drei Zehnerpotenzen unter denjenigen, mit denen Chorney
arbeitete, so daB hier feststellbare Strahlenwirkungen weder erwartet noch
beobachtet wurden.

5.3 Organisch gebundenes Tritium (OBT)

5.3.1 Isotopenaustausch

In den Experimenten, in denen versucht wurde, durch Isotopenaustausch in

der organischen Substanz gebundenes Tritium zu bestimmen, zeigte sich, daB
diese Austauschvorginge zwischen Wasserstoffatomen von organischen Molekiilen
und Wasser Uberraschend schnell ablaufen. In den beiden Vakuuminfiltrations-
versuchen wurden die maximal erreichten R-Werte flir das austauschbare Tri-
tium bereits bei den jeweils zeitlich ersten MeBwerten erhalten (nach 10
bzw. 30 min.), so daB Angaben ilber die Halbwertszeit nicht mSglich waren.
Bei den Begasungsversuchen lief sich der Verlauf der spezifischen Aktivit&t
des organisch gebundenen Tritiums von Blattgewebe gut beschreiben (Gl. 4.8),
indem filir die Anstiegsrate des austauschbaren Anteils die Anstiegsrate der
spezifischen Aktivitdt des Gewebewassers selbst eingesetzt wurde. Daraus
kann gefolgert werden, daB die filir einen Austausch zuginglichen Wasser-
stoffatome organischer Moleklile praktisch im direkten Austauschgleichge—
wicht mit dem Wasserstoff des umgebenden Wassers stehen. Eine Unterschitzung
des raschen Austausches von Tritium in Wasser und OH-Gruppen beispielsweise
von Kohlenhydraten kann nach Kirchmann (1984) leicht zu Pehlinterpretationen

von OBT-Bestimmungen von biologischem Material fiihren. Andererseits kann ge-
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rade die leichte Austauschbarkeit des solchermafen gebundenen Tritiums

durch Riickaustausch mit Luftfeuchtigkeit zu einem Verlust von Aktivitét
wdhrend der Verarbeitung des markierten Materials fithren. So weisen Guenot
und Belot (1984) darauf hin, daB sie einen austauschbaren Anteil am OBT nach
mehrstiindiger HTO-Begasung von Kartoffel- und Weinpflanzen nur fassen
konnten, wenn sie das gefriergetrocknete Pflanzenmaterial unter AusschluB
von Luftfeuchtigkeit weiterverarbeiteten. Dies bestdtigte sich in dhnlicher
Form bei den eigenen Untersuchungen: wurden bei der Verarbeitung von ge-
trocknetem Material Vorkehrungen fiir einen Schutz der Proben vor Luftfeuch-~
tigkeit getroffen (Beliiften der Gefriertrocknungsanlage mit N, usw., siehe
Abschn. 3.3) - was bei allen beschriebenen Versuchen der Fall war - so
konnten etwa zwei- bis viermal grdBRere ReX~Werte genmessen werden, als wenn
auf besondere VorsichtsmaBnahmen verzichtet wurde, wie dies bei Vorver-
suchen praktiziert worden war1). Der Anteil der austauschfdhigen H-Atome

an der Gesamtzahl der in organischen Molekiilen gebundenen H-Atome - der
durch den in der vorliegenden Arbeit als ReX bezeichneten Wert gegeben ist -
wurde von Guenot und Belot (1984) fiir das untersuchte Blattmaterial zu ca.
20 % ermittelt. Diese Zahl kann gut als durchschnittlicher Richtwert auch
fiir die bei den Untersuchungen an Radies—, Bohnen- und Mbhrenblatternz) er-
haltenen Befunde gelten. Die Werte weisen dabei eine gewisse Schwankung auf,
sO reicht die Spannweite der durch Kurvenanpassung ermittelten ReX—WErte von
12,4 ¢ bei Radiesblattspreiten {iber 18,5 % bei kompletten Radiesblittern bis
22,2 % bei den Buschbohnenblattfiedern.

1
)Anm.: Stichprobenartig wurde auch der Verlauf des Rickaustausches des

OBTeX von pulverisiertem Pflanzenmaterial, das an der Luft stehen-
gelassen wurde, verfolgt. Dabei ergab sich ein 50 %iger Riickaus-
tausch nach ca. 1 bis 2 h. Die Aussagekraft dieser Messung ist be-
grenzt, weil die Geschwindigkeit des Vorgangs wohl stark vom Grad der
Pulverisierung, von der exponierten Oberfldche, der Luftfeuchte usw.
abhéngt.

[\
~

Anm. : Die an MOhren-Blattfiedern gemachten Einzelmessungen ergaben Réx_
Werte von 20,8 % (L) bzw. 20,6 & (D) (COBT: 394 bzw. 351 Bg/g H,0,
s. auch Tab. 8.11).
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Der damit grdBenordnungsmdfig abgesteckte Bereich von 10 = 25 % scheint Jje-
doch fir das gesamte untersuchte Blattmaterial charakteristisch zu sein.
Er mag etwas niedrig erscheinen, wenn man von einer Austauschbarkeit aller
an O, N oder S gebundenen H-Atome ausgeht. Einerseits kdnnen hier experi-
mentelle Einfllsse nicht v6llig ausgeschlossen werden, andererseits mufB
aber durchaus auch mit einer nicht 100 %igen Zugénglichkeit der grundsdtz-—
lich austauschbaren H-Atone gerechnet werden. Dies belegen Untersuchungen
von Lang und Mason (1960) und Sepall und Mason (1961), die sich mit der
Zugénglichkeit der Hydroxylgruppen verschiedener Polysaccharide flir einen
Wasserstoffaustausch beschdftigten. Sie stellten fest, daB sich zwar bei
Amylose und Amylopektin der Wasserstoff praktisch aller vorhandenen OH-
Gruppen austauschen lieB, daB die Austauschrate der meisten anderen unter-
suchten Proben jedoch deutlich unter der theoretischen lag. Flir Cellophan
oder Cellulosefilm ergab sich noch eine gute Zuginglichkeit (70 - 80 %),
jedoch eine relativ geringe flir bakterielle Cellulose und Baumollfasern
(40 %) . Fiur diese Erscheinungen machen die Autoren zumindest z.T. die
Struktur der jeweiligen Stoffe verantwortlich, so wird filir amorphe Mole-

kiillbezirke eine hohere Zugdnglichkeit vermutet als fiir kristalline.

5.3.2 Tritium im Stoffwechsel

Flir einen Einbau von Tritium aus HTO in stabile C-T-Bindungen sind ver--
schiedene Wege denkbar (s. Moses und Calvin, 1959; Simon et al., 1964). Zu-
ndachst ist natlirlich die enzymatische Reduktion von Phosphoglycerinsdure

zu Phosphoglycerinaldehyd im Rahmen der Photosynthese in Betracht zu ziehen:

{HOX .50 NaDPT + H®  Naop @ Cr) L0+ HO
H-C-OH 7 > H-C-OH
H, ¢-0-(®) Glycerinaldehyd- H, -0~ ®)

3-phosphat-Dehydrogenase

3-Phosphoglycerat 3=Phospho-
glycerinaldehyd

AuBerdem sind aber noch einige andere Reaktionen als Einbauwege vorstellbar,
z.B. der direkte Einbau von Wasser in ein organisches Molekiil. Ein Beispiel
hierfilir ist die Bildung von Malat aus Fumarat im Citratzyklus:
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H Coo OH
¢ = G HO o 1,¢ - ¢ T
= - ~ (=) A=)
ooC H Fumarat- ooC o0
Hydratase
Fumarat Malat

Eine weitere Moglichkeit ist die enzymatische Translokation eines durch
Isotopenaustausch an O, N oder S gebundenen Tritiumatoms. Folgendes Bei-

spiel 148t sich hierflir anfithren:

H,C-0- ®
|

H,C -0 - ® c|: =0
c=0 HO - C - H
HO - C - H \"ﬂ'?)
H - <:: -0 - '\’_T:I Aldolase Dihyd}oxyacetonphospat
H - C - OH o0
BC-0-® - H - ¢ - OH

|
HC-0- ®

Fructose - 1,6 - bisphosphat 3~-Phosphoglycerinaldehyd

Bei dieser Darstellung handelt es sich aber um eine formale Schreibweise,
tatsédchlich wird nicht dasselbe Triton, das die Hydroxylgruppe verldBt, an
das C-3-Atom des entstehenden Dihydroxyacetonphosphats gebunden. Prin—
zipiell gilt bei all diesen Reaktionen, daf der genaue Reaktionsmechanismus
unter Einbeziehung der Vorgédnge am aktiven Zentrum der Enzyme betrachtet
werden muf. Im Falle obiger Aldolasereaktion wirde dies bedeuten, daf die
SH-Gruppe eines Cysteins als Tritonenacceptor und der Imidazolring eines
Histidins als Tritonendonator beteiligt sein miiBten (s. Karlson, 1980). Die
C-T-Bindung wiirde aléo tber den Austausch eines HIO-Tritiumatoms dgegen ein

- in austauschféhiger Position - an den Stickstoff des Imidazolrings gebun-
denes Protiumatom zustande kommen.

Ein Einbau von Tritium in C-T-Bindungen ist fermer in Isomerase—, Epimerase-,
Transaldolase und Transketolasereaktionen (Pentosephosphatzyklus) denkbar,

Z. B.: '
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H O T
\ 7 ]
< |
HO-C- H Isonmerase C=0
i . |
R R
Aldose Ketose

Derartige Reaktionen machen Simon und Trebst (1961) und Simon et al. (1964)
in erster Linie dafiir verantwortlich, daB sie in Photosyntheseversuchen nach
T/ 1*C -~ Doppelmarkierung in Zuckern T/!"C-Verhdltnisse fanden, die das beim
alleinigen T-Einbau durch Reduktionsreaktionen theoretisch zu erwartende
Verhdltnis von 7/6 deutlich liberstiegen. Die Autoren konnten in Versuchen
nit Chlorella-Suspensionen und isolierten Chlorophasten nach Photosynthese-
zeiten von wenigen Minuten in Hexosen T/!“C-Verhdltnisse von bis zu 7/1
feststellen. Fiir den Gesamt-Tritiumeinbau pro '“C war jedoch innerhalb
eines Versuches ein Absinken mit der Belichtungszeit zu registrieren, so
z.B. von 4,6 bei 0,5 min. auf 2,2 bei 5 min. Es ist daher vorstellbar, da8
sich ein verstédrkter Tritiumeinbau durch das Ablaufen von Reaktionen des
Pentosephosphatzyklus, dessen AusmaB nach Simon und Trebst (1961) durch das
T/'*C =Verhdltnis erfaBt werden konnte, v.a. nach sehr kurzen Photosynthese-
zeiten bemerkbar macht, fiir den Aufbau der Biomasse jedoch mit der Zeit an
Bedeutung verliert. So zeigen Ergebnisse von Belot et al. (1983) und Guenot
und Belot (1984) bei Photosynthesezeiten von einigen Stunden eine geringere
Tritium- als *'“C-Markierung. Diese Autoren arbeiteten mit Landpflanzen,

die sie {iber maximal 6 bzw. 4 h mit HTO-Dampf und '"“CO, begasten. Sie unter-
suchten dann die Beziehung der relativen spezifischen Aktivit&dt des nicht
austauschbar organisch gebundenen Tritiums (spezifische Aktivitdt bezogen
auf spezifische Aktivitidt des Gewebewassers, als RT bezeichnet) zur rela-
tiven spezifischen !'"“C-Aktivitdt (spezifische Aktivitit bezogen auf
spezifische Aktivitdt des '“CO, der Luft, als R, bezeichnet) durch
Regressionsanalyse und stellten eine gute lineare Korrelation der Werte
fest. Wurde RT gegen RC aufgetragen, ergab sich bei Belot et al. (1983)

fiir die Bl&tter von Kartoffel- und Maispflanzen eine Steigung der Regressions-—
geraden von 0,37 und bei Guenot und Belot (1984) fiir die Blitter von Kar-
toffel- und Weinpflanzen von 0,6 + O,1. Die Werte liegen deutlich unter dem
theoretisch zu erwartenden Verh&dltnis von ca. 1. Die Autoren filihren diesen

Effekt zum Teil auf einen Verlust von durch biochemische Prozesse in aus-—
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tauschbare Positionen gebundenen Tritiumatomen zuriick und zum Teil auch auf
eine Diskriminierung von Tritium gegeniiber Protium. Eine derartige Dis-—
kriminierung zeigte sich (auBer bei Algen s. S. 19) auch in Ver-

suchen, in denen Landpflanzen wdhrend ihres gesamten Wachstums einer kon-
stanten Konzentration von HIO ausgesetzt waren. So fand McFarlane (1976)

in Luzerne am Ende des Beobachtungszeitraumes in der organischen Substanz
77,5 % der Tritiumkonzentration des externen HIO (bei einer Gewebs-HTO-Kon-
zentration von 97,4 %) und Garland und Ameen (1979) stellten nach einer Auf-
zuchtdauver von 30 Tagen in der organischen Substanz von Mais und Gerste ein

deutlich niedrigeres T/H-Verhdltnis als in der Umgebung fest.

Bei den eigenen Untersuchungen zeigte sich zundchst in den Vakuuminfil-
trationsversuchen, daf bei Fehlen wvon Licht, d.h. bei mangelnder Bereit-
stellung von mit Tritium reduziertem NADP nur ein dgerindger T-Einbau in
stabile Positionen stattfindet. Nach 24 Stunden fanden sich in den dunkel-
gehaltenen Radiesblédttern in organisch stabil gebundener Form nur 1,1 %

der Tritiumkonzentration des Gewebewassers gegentber 8,5 % in den belich-
teten Bldttern. Weitere Hinweise auf die Lichtabhdngigkeit des T-Einbaus er-
bringen die Begasungsversuche mit Radiespflanzen. Man kann ndmlich die in
den unter Dauerlicht durchgefihrten Versuchen (Versuche IT und III) er-
haltenen Werte mit denjenigen des im Tag/Nachtwechsel gefahrenen Versuchs
(IV) vergleichen. So betrug in Versuch IV die Gesamtbegasungsdauer 66 h,

die Gesamtbelichtungsdauer jedoch nur 36 h. Am Ende der Begasung wurde in
den Blattspreiten eine relative spezifische OBTnX—Aktivitét (= R,y" 100 %)
von 16,1 % gemessen (s. D-Werte, Tab. 8.10). Dieser Wert stimmt sehr gut
mit den sich flir Blatter (Versuch II) bzw. Blattspreiten (Versuch IIT) durch
Inter- bzw. Extrapolation (Gl. 4.9, S. 54 und 62) flir einen Expositions-
zeitraum von 36 h Dauerlicht ergebenden Werten von 14,6 % bzw. 16,2 % Uber-
ein. In diesen Versuchen wiirden sich fiir eine theoretische Expositionsdauver
von 66 h durch Extrapolation die wesentlich héheren Werte von 25,2 % bzw.
27,6 % ergeben.

Entsprechende Effekte wie beim Fehlen von Licht lassen sich auch beim Fehlen
der Blattspreiten in nicht oder weniger assimilierenden Geweben beobachten.
So wurde in Versuch V bei intakten Buschbohnenpflanzen nach einer Ex-—
positionsdauer von 11 h in der Blattstielfraktion eine OBTnX—Konzentration
von 31,4 Bg/g H,0 gemessen, in Stengeln 8,08 Bg/g H,0 und in Friichten

25 Bq/g H,0. In Pflanzen, deren Blattfiedern entfernt worden waren, fanden
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sich dagegen nach 11,5 h Exposition nur die wesentlich geringeren Werte von
3,95 Bg/g H,0 bzw. 2,90 Bg/g H,0 bzw. 3,78 Bg/g H,0. Die HTO-Konzentrationen
waren dabei in diesen Geweben deutlich hoSher als in den entsprechenden Teilen
der intakten Pflanzen (s. Abb. 4.11). Die nach Abszission der Spreiten gefun-
dene OBTnX-Aktivitét kbnnte zum Teil auf eine geringe Assimilation der

(auch griinen) Gewebe zurlickgefiihrt werden, zum Teil aber - wie die OBTnx—
Aktivitédt der dunkelgehaltenen Blitter der Vakuuminfiltration - auf solche
nicht lichtabh&ngigen Reaktionen wie sie in Beispielen am Anfang dieses Ab-
schnitts aufgefiihrt sind.

Ein wesentlicher T-Einbau scheint jedoch in den untersuchten Zeitrdumen von
2 bis 3 Tagen nur bei Bereitstellung von NADPT abzulaufen. Uber diese Zeit-
spanne ist dann die Zunahme der OBTnX—Konzentration der Bldtter bzw. Blatt-
spreiten (C;;) nahezu linear von der Expositionsdauer abhéngig (s. Abb.

4.4, 4,10, 5.2). Fir die mittlere OBTnfoonzentration der Gesamtpflanze

(C;; GL. 4.10, Tab. 8.6 und 8.21) 1&Bt sich ebenfalls ein linearer Verlauf
feststellen (linearer Korrelationskoeffizient r = 0,995 fiir Versuch IT und

r = 0,994 fiir Versuch V). Vernachldssigt man eine eventuelle Diskriminierung
des Tritiums beim Einbau, so kann man den Verlauf dieser Aktivitdten auch als
exponentielle Zunahme gegen einen Gleichgewichtswert in Hohe der HIO-Gleich-
gewichtskonzentration (CYP) beschreiben (Gl. 4.19). Um eine Vorstellung von
der GrdBenordnung zu erhalten, in der die sich dabei ergebenden Raten kj;
und k, liegen, kénnen diese Raten mit den durch Bestimmung der Trockenmas-—
senzunahme ermittelten relativen Wachstumsraten verglichen werden. Geht

man nédmlich davon aus, daB das nicht austauschbar gebundene Tritium des
Blattes (Konzentration Cj;;) im wesentlichen durch Reduktionsreaktionen bei
der photosynthetischen Substanzproduktion nach der vereinfachten Summen-—

formel:
6 HIO + 6 CO, ——> CgzHTs0¢ +6 0,

eingebaut wird, so ergibt sich der Anstieg von Cj;; mit der Rate

d Cs:
k31 =

(CFT - Csy)dt
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direkt durch den Einbau in die mit der Rate

!
mBldt

wachsende Biomasse Mgy - Dabei wird ein gleicher Wasserstoffanteil von vor-

ka1

handener und neu synthetisierter Biomasse vorausgesetzt. Dann lassen sich
k31 und kBl und - wenn man die Wachstumsrate der ganzen Pflanze mit kW
bezeichnet - k, und kw vergleichen. Die Raten kBl und kw entsprechen den
durch Messung der Trockenmasse-Zunahme ermittelten und in Tab. 4.4 aufge-
filhrten Raten Ry, und R, es muf nur in die Einheit h™! umgerechnet werden.
Flir den Vergleich erscheinen die auf die jeweils &dltesten Pflanzen bezogenen
Wachstumsraten am besten geeignet, da diese Pflanzen ihrem Alter nach den
Versuchspflanzen am néchsten kommen und die Wachstumsraten ja vom Alter ab-
hingig sind. Rechnet man entsprechend den Photoperioden von 12 h bzw. 14 h
um, dann ergeben sich die Raten kBl und kw flir Radies~ bzw. Buschbohnen-
pflanzen, die in Tab. 5.1 neben die entsprechenden Raten gestellt sind, die
in den Versuchen II und V ermittelt wurdeﬁ.1) In die Tabelle mitaufgenommen
sind die Verhiltnisse der Raten op = ka/ks1 und o = k /k, die ein Map
flir den Aufbau von Organen wie Knollen und Friichten darstellen (s. S. 42).

Tab. 5.1: Vergleich der OBT__-Einbauraten und Wachstumsraten (h™1)
und der Verhdltnisse der Raten (aT und aw).

ks kg1 ks K G Uy
Radies 0,0044 0,0044 00,0030 0,0033 0,68 0,76
Bohne 0,0019 00,0029 0,0017 0,0044 0,89 1,57

1)Anmerkung: Flir den Anstieg von Cj; in Versuch IIT wurde eine Rate

k31 = 0,0049 h™' erhalten, k, wurde hier nicht bestimmt.
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Die Uberaus gute Ubereinstimmung der Anstiegsraten bei Radies ist selbst-
verstandlich zu einem gewissen Grad als zufallsbedingt zu betrachten, zumal
die Bestimmung der Wachstumsraten aufgrund ihrer Abhdngigkeit vom Entwick-
lungsgrad der Pflanzen und anderen Faktoren wie der Lichtintensitdt widhrend
des Wachstums nicht mit der entsprechenden Genauigkeit moglich ist. Eine
vollige Gleichheit der Randbedingungen widhrend der Aufzucht der Pflanzen,
d.h. wédhrend der Messung des Wachstums und den Expositionsversuchen war
technisch nicht realisierbar. Unter diesem Gesichtspunkt kann man auch die
etwas weniger gute Ubereinstimmung der Raten bei den Bohnenpflanzen be-
sonders bel der Gesamtwachstumsrate erkléren. Hier kdnmnte sich u.a. der
gegeniber dem Zeitpunkt der RM;Bestimmung fortgeschrittene Reifezustand der
Friichte der Versuchspflanzen wdhrend der Tritiumexposition bemerkbar machen,

so daBl sich hier auch ein geringeres Verh&dltnis a_ergibt. In den jeweiligen

Entwicklungsphasen der Pflanzen findet sich bei &gn Bohnenpflanzen ein
htherer aT—WErt als bei den Radiespflanzen, d.h. ein relativ stérkerer
Assimilattransport in die Bohnenfriichte als in die Radieschenknollen. Dem-
entsprechend Ubersteigt in den Bohnenfriichten die OBTnX—Aktivitét nach 48 h
Exposition diejenige der Blattspreiten (s. Abb. 4.12), wdhrend die OBTnX-
Aktivitat der Radieschen nur jeweils ca. 10 -= 15 % der Blattaktivit&t be-
trédgt (s. Abb. 4.5). Dies wird als flir den betreffenden Entwicklungszustand
der Versuchspflanzen charakteristisch betrachtet. Bei verstdrktem Aufbau der
Knolle ist mit einem grOBeren OBT-Transport in dieses Organ zu rechnen, wie

sich dies auch in stichprobenartigen Messungen in Vorversuchen andeutete.

Da die OBTnx—Aktivitét von nicht oder wenig assimilierenden Geweben offen-
sichtlich auf in den Bléttern synthetisiertes und in die betreffenden Gewebe
transportiertes Material zurlickgeht, besteht in diesen Geweben zwischen den
OBTnX— und HTO-Konzentrationen kein unmittelbarer Zusammenhang. Daher werden
hier auch RhX—Werte erhalten, die deutlich liber 1 liegen, s. z.B. S. 54,
Abb. 4.8, Tab. 8.3, Tab. 8.10 und 8.11.

Ohne daB eine Anreicherung gegen ein Konzentrationsgefdlle vermutet werden
mufB, wurden auch flir Blattspreiten th—Wérte > 1 erhalten - und zwar im
Ausscheidungsversuch VI. Der Sachverhalt ist durch Zusammenfassung von Er-
gebnissen der Versuche III und VI in Abb. 5.2 noch einmal verdeutlicht. Zur
besseren Vergleichbarkeit sind die relativen spezifischen Aktivitdten be-
zogen auf die jeweils maximale HTO-Konzentration der Blattspreiten (Cmax’

Gleichgewichts— bzw. Ausgangskonzentration) aufgetragen. Man sieht, daB ab
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Abb. 5.2: Verlauf der relativen spezifischen Aktivitdten (be-
zogen auf die sgpezifische Gleichgewichts- bzw. Ausgangs-
aktivitdt des Gewebewassers) des Gewebewassers und des
nicht austauschbar organisch gebundenen Tritiums von
Blattspreiten widhrend und nach einer HIO-Exposition.

ca. 5 h nach Beendigung der Exposition hohere OBTnX— als HIO-Konzentrationen
gemessen wurden, widhrend die OBTnX—Konzentration beim Einbau des Tritiums

nicht einmal 20 % der HIO-Konzentration erreicht.

Betrachtet man den Verlauf der OBTnX—Konzentration nach Ende der Exposition,
so zeigt sich, daB bei t = O, 1 h und 7 h praktisch identische Werte (s.

Tab. 8.23) gemessen wurden, d.h., daB diese Konzentrationen zunichst nicht ab-
nehmen. Dies erscheint verstdndlich, wenn man berticksichtigt, daf der Umsatz
der organischen Substanz vergleichsweise langsam erfolgt und daB die HTO-
Konzentrationen zwar rasch sinken, jedoch zunéchst noch iber den OBTnX—Wér—
ten liegen. Der deutlich hthere Wert bei t = 3 h kann im Zusammenhang mit
den OBTnX—Werten der Knolle dieser Pflanze (s. S. 82) auch als etwas abwei-
chendes Verhalten der betreffenden Pflanze aufgefaBt werden. Im weiteren
Verlauf ist dann ein allmidhlicher Rickgang der OBTnX—Konzentration erkennbar.
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Betrachtet man daneben den Verlauf der mittleren spezifischen OBTnX—Akti—
vitdt der Gesamtpflanze (C3) und die auf die einzelnen Pflanzenfraktionen
entfallenden Anteile (s. Abb. 4.14), so kann man folgern, daB die Aktivi-
tdtsabnahme in den Blattspreiten nicht durch einen Transport von Material
in andere Pflanzenteile bewirkt wird. Ein solcher Transport ist nur flir
neusynthetisierte Verbindungen beim Einbau des Tritiums zu beobachten. Der
beobachtete Rlickgang der Tritiumaktivitdt ist dagegen im wesentlichen wohl
auf Veratmung organischer Substanz zuriickzufiihren.

Aufgrund der relativ geringen Anzahl an MeBwerten fiir den betreffenden Zeit-
raum ist eine mathematische Beschreibung des Verlaufs der OBTnX—Konzen—
trationen problematisch. Dennoch soll darauf hingewiesen werden, daB8 sich
die Abnahme dieser Aktivit4dt in den Blattspreiten sehr gut durch eine Kom-
bination zweier Exponentialfunktionen beschreiben 1d8t. Man erhdlt dann
flir die Werte ab eingchlieBlich t = 7 h (mit t' = t - 7 [h], B = 0,99999):

i T ’
Csy = a (0,248 PE" 4+ 0,752¢CL ")
mit : a = 170 Bg/g H,0
b =

0,042 h™? c = 0,0024 h™

Auf diese Weise kénnte man fiir den Umsatz der organischen Substanz zwei
Halbwertszeiten angeben: ein kleinerer Anteil von ca. 25 % wird mit einer
‘Halbwertszeit von 16,5 h abgebaut, flir den Rest erhdlt man eine Halbwerts- '
zeit von 12 Tagen, (289 h). Dieser Anteil widre demnach als Strukturmaterial

anzusprechen.

Guenot und Belot (1984) fanden in ihren Doppelmarkierungsversuchen mit
Wein- und Kartoffelpflanzen flir die Konzentrationsabnahme des nicht aus-
tauschbaren Tritiums und des *"C in Bl&ttern nach Beendigung einer 4-h-
Exposition jeweils einen vergleichbaren Verlauf. Die Konzentrationen
sanken bereits in den ersten Stunden auf etwa 50 % der Ausgangswerte, die
Restaktivitdt ging mit einer Halbwertszeit von ca. 80 h zurlick. Diese im
Vergleich mit den vorliegenden Ergebnissen schnellere Ausscheidung kann
als Folge der wesentlich kiirzeren Expositionsdauver betrachtet werden:
nach kurzen Expositionen lberwiegt der Anteil kurzlebiger Stoffwechsel-
produkte, in Abhdngigkeit von der Expositionsdauver gewinmnt dann die Bil-
dung von Strukturmaterial mit einer geringen Umsatzrate zunehmend an Be-

deutung.
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5.3.3  Modell zur Beschreibung des Einbaus von Tritium
in die organische Substanz von Blattern

Zum AbschluB dieser Betrachtungen soll auf eine Mdglichkeit hingewiesen wer-—
den, den Einbau des gesamten organisch gebundenen Tritiums in Bldttern - bei
konstanter Tritiumkonzentration der Luftfeuchtigkeit und Vernachlidssigung
einer Aktivitdtsaufnahme aus dem Boden - quantitativ zu beschreiben. Dazu
geht man von Gl. (4.8) aus:

_klt ”kglt)

- {1=-R ) e

Cy1 = (1 - Ry © -

Nach den erhaltenen Befunden scheinen sich dabei die verschiedenen Para-
meter folgendermafen abschitzen zu lassen:
3% wire nach Belot et al. (1979) gegeben:

00 _ 00 _
Cll = CB - 1,1 h CO

Da fiir das OBTex und das Gewebe-HIO dasselbe kinetische Verhalten beobachtet
wurde, kénnte fiir die Zeitkonstante dieses Anteils des OBT ebenfalls das
zitierte Modell benutzt werden (s. S. 52 und 87):

P 0,9
ki =090 br i-h kT

Der Anteil Rex scheint beim untersuchten Blattmaterial relativ konstant bei
15 - 20 ¢ zu liegen. Er miiBte fiir anderes Material gegebenenfalls neu be-
stimmt werden. Da angenommen wird, daB der Anstieg des nicht austauschbaren
Anteils durch die Nettophotosyntheserate der Blitter beschrieben wird, die
bei den vorliegenden Versuchen durch die Wachstumsrate der Bldtter kBl re-

présentiert ist, 14Bt sich also schreiben:

B _ A-h _ _ k.t
Ci=1ihegl -k e (1-R) e kg% Gl (5.5)
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In den Versuchen II, IIT und V herrschtenwdhrend den Begasungen zwar keine
vollig identischen, doch immerhin recht dhnliche Bedingungen. Daher kann
versucht werden, den Verlauf der OBT-Konzentrationen der Bldtter aus diesen
Versuchen mit Hilfe obiger Gleichung durch eine einzige Kurve zu beschrei-
ben. Dazu wurden die MeBwerte als relative spezifische Aktivit&ten bezogen
auf die jeweilige Gleichgewichtsaktivitdt der Luftfeuchtigkeit aufgetragen
und S gleich 100 % gesetzt. Die relative Luftfeuchte in den Versuchen be-
trug 70 % bzw. 72 % bzw. 64 %. Dementsprechend wird flir h ein Mittelwert von
0,69 angenommen. Zur Abschdtzung von kT wird ein arithmetisches Mittel aus
den in den Begasungsversuchen bestimmten Werten gebildet. Berlicksichtigt man
die Werte des flir den Anstieg des Gewebe-HTO relevanten Zeitraumes bis 7,5 h
(Tab. 4.10) bzw. 7 h (Tab. 4.14), so ergibt sich aus diesen 10 MeBwerten flir
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Abb. 5.3: Vergleich von gemessenen Blatt-OBT-Konzentrationen
mit einem theoretischen Verlauf.
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kp: 0,18 h™!, Fir R wird ein mittlerer Wert von O,17 angenommen und als
Durchschnittswert aus den beiden kBl—Werten nach Tab. 5.1 eragibt sich

0,0037 h™!. Setzt man diese Zahlenwerte in die Gleichung ein, erhilt man
den Kurvenverlauf, der in Abb. 5.3 wiedergegeben ist.

Es zeigt sich, daB sich mit Hilfe des Modells die richtige GréBenordnung der
OBT-Konzentration von iber wenige Tage gegeniiber HIO-Dampf exponierten
Blattern vorausberechnen 148t. Die relative Wachstumsrate scheint zumindest
fiir eine grobe Abschitzung des Verlaufs der Aktivitdt der langsamen Kompo-

nente zugrundegelegt werden zu kdnnen.

Ungekehrt kann somit eine Tritiummarkierung von Bldttern durch HTO-Begasung
offensichtlich grundsitzlich zur Bestimmung von Photosyntheseraten herange-
zogen werden. Dabei mifite allerdings noch ndher untersucht werden, inwieweit
neben Reduktionsreaktionen andere Einbauwege und Isotopeneffekte eine Rolle
spielen. Hierzu bieten sich weitere vergleichende Versuche mit *"CO,-Mar-
kierungen oder auch Vergleiche mit dem CO,/O,-Gaswechsel an. Bei gezielter
Untersuchung des Tritium-Einbaus in einzelne Zellkompartimente, Stoffklas-
sen und Verbindungen sind weitere Erkenntnisse {lber das Schicksal des Was-

serstoffs im Stoffwechsel zu erwarten.

Wesentlich komplizierter als bei den Blittern ist die Abschdtzung des Tri-
tiumeinbaus bei anderen Pflanzenorganen. Die hier erhaltenen Aktivitdts-—
werte lassen sich im Zusammenhang mit Vorgidngen der Assimilatbildung und
—translokation zwar verstehen, da diese Vorgidnge jedoch von vielen Faktoren
bestimmt sind, ist eine Vorausberechnung des Aktivitdtsverlaufs &duBerst
schwierig. Eine Tritiummarkierung von Bléttern als Mittel gerade zur Unter-
suchung der Assimilatverteilung in der Pflanze erscheint dagegen durchaus

erfolgversprechend.
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6. Zusammenfassung

1. Seit etwa 1975 hat die Moglichkeit der Aufnahie von atmosphdrischem HTO
durch die Blatter von Landpflanzen groBere Aufmerksamkeit gefunden. Ziel der
vorliegenden Untersuchung war es, diesen Aufnahmevorgang ndher zu unter-
suchen und einen Uberblick lber den Umsatz des solchermaBen aufgenommenen
Wasserstoffs in der Pflanze zu gewinnen. Dazu wurden die oberirdischen Teile
der drei Gemlisearten Raphanus sativus radiculata minor (Radies), Daucus
carota (MShre) und Phaseolus vulgaris (Buschbohne) in einem Pflanzenwuchs-
schrank unter kontrollierten Bedingungen iiber 2 bis 3 Tage gegeniiber gas-—
fOrmigem HIO exponiert. Es wurde der Verlauf der spezifischen Aktivitdt des
durch Gefriertrocknung gewonnenen Gewebewassers wdhrend oder nach einer Ex~
position verfolgt. Dabei wurden die Blitter bzw. Blattspreiten und Blatt-
stiele, die Stengel sowie die eBbaren Friichte und die unterirdischen, nicht
direkt exponierten Speicherorgane getrennt untersucht. Es wurde auch die
spezifische Aktivit&dt (bezogen auf Masse Verbrennungswasser) des austausch-
bar und des nicht austauschbar organisch gebundenen Tritiums (OBTex bzw.
OBTnX) nach Oxidation der Trockensubstanz bestimmt.

2. Der Verlauf der HTO-Konzentration von Blattgewebe widhrend und nach einer
Exposition gegeniiber tritiiertem Wasserdampf bestdtigt, daB infolge Dif-
fusion von HTO-Molekiilen durch die Stomata eine Tritiumaufnahme in das Ge-
webewasser stattfindet. In den Experimenten wurden flir die HTO-Aufnahme

und HTO-Ausscheidung Halbwertszeiten zwischen 1 und 2 Stunden gemessen. Der
Vorgang scheint sich flir die Blattspreite in guter Ndherung nach einem
Modell von Belot mit Hilfe des 1. Fick'schen Gesetzes beschreiben zu lassen.
Dies bedeutet, daB flir die Erneuerung des Gewebewassers von Blittern auf-
grund eines Austausches mit der Luftfeuchtigkeit eine kiirzere Halbwertszeit
anzunehmen ist, als sich aus der Transpirationsrate ergibt. Dem Austausch

scheint das gesamte Gewebewasser des Mesophylls zugidnglich zu sein.

3. In wesentlich gefingerem MaBe als in die Blattspreiten findet eine Auf-
nahme von HIO aus der Luft auch in andere oberirdische Pflanzenteile (Blatt-
stiele, Stengel, Friichte) statt. In Blattstielen wurden Gleichgewichtskon-
Zentrationen von etwa 10 % der Gleichgewichtskonzentration der Blattspreiten
gemessen. Die Gleichgwichtseinstellung scheint in Blattstielen und Stengeln
von der Stdrke des Transpirationsstromes beeinfluBt zu werden. Die Trans-—

lokation von Wasser aus dem Mesophyll in andere Pflanzenteile wird als
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duBerst gering eingeschitzt. Uber die gesamten Versuchszeitrdume war in den
unterirdischen Speicherorganen (Knollen, Rilben) kein Blatt-HIO nachweisbar.

4. Ein Teil der H-Atome von organischen Molekiilen steht mit dem Wasserstoff
von umgebendem Wasser in unmittelbarem Austauschgleichgewicht. Der Anteil
dieser H-Atome am gesamten organisch gebundenen Wasserstoff 148t sich durch
das Verhdltnis der Konzentration des auf diese Weise austauschbar gebundenen
Tritiums zur Tritium-Konzentration des Gewebewassers (RéX—Wert) angeben, Er
wurde fiir das untersuchte Blattmaterial zu ca. 15-20 % bestinmit.

5. 1In allen untersuchten Pflanzenteilen wurde nicht austauschbar organisch
gebundenes Tritium gefunden. Seine Konzentration erreichte maximal etwa 20 %
der Tritiumkonzentration des Gewebewassers der Blattspreiten. Der Anstieqg der
Konzentration in Bl&ttern und der mittleren Konzentration in der Gesamt-—
pPflanze war bei Dauerlicht widhrend der Expositionszeitrdume nahezu linear.
Die Anstiegsrate gegen einen - angenommenen - Gleichgewichtswert in Hohe der
Gleichgewichtskonzentration des Blatt-HTO ist in diesen Fdllen vergleichbar
mit den fiir Radies- und Bohnenpflanzen als MaB der Nettophotosyntheserate
bestimmten relativen Wachstumsraten der Blitter bzw. der Gesamtpflanze. In
nicht assimilierenden Pflanzenorganen gefundenes OBTnX wird auf einen von
der Entwicklungsphase der Pflanze abhingigen Transport aus den Blattspreiten
zurlckgefithrt. Durch diesen Transport kann das Verhdltnis der OBT - zur
HTO-Konzentration des betreffenden Pflanzenteils (th—Wert) den Wert 1 lber-
steigen. Der Verlauf der Abnahme der OBTnX—Konzentrationen nach Beendigung
einer Exposition zeigt, daB ein wesentlicher Anteil des OBTnx in Struktur-
material mit einer Abbau-Halbwertszeit von mehr als 10 Tagen eingebaut wurde.
Dadurch erh&dlt man wenige Stunden nach Beendiqung der Exposition auch fiir
Blattmaterial RhX-Werte > 1. Hinweise auf eine Tritiumanreicherung in der

Organischen Substanz entgegen einem Konzentrationsgefédlle ergeben sich nicht.

6. Der Verlauf der Konzentration des gesamten organisch gebundenen Tritiums
(OBT) von Bléttern wihrend HTO-Expositionen unter Dauerlicht lieB sich durch
Rombination von zweil Exponentialfunktionen als Anstieg gegen einen Gleich-
gewichtswert beschreiben. Wurde als Gleichgewichtswert die Gleichgewichts-—
Tritiumkonzentration des Gewebewassers angenommen, so lieB sich filir die
rasch ansteigende Komponente (OBTex) die Aufnahmerate des HTO selbst und

flr die langsam ansteigende Komponente (OBTnX) ndherungsweise die Wachs-
tumsrate von Blittern einsetzen.
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8. Anhang
8.1 Tabellen

Tab. 8.1: Versuch II. HTO-Bega-
sung von Radiespflanzen. Spezi-
fische Aktivitat (* 2s-MeBfeh-
ler) der Luftfeuchtigkeit.
(vgl. Abb. 4.3).

Zeit spez. Aktivitat
(h) (Bq/g H20)
0 4821 * 236
0,8 4663 + 229
1,5 4460 + 219
29 4428 + 217
3,7 4322 + 212
4,8 4378 + 215
22,9 4208 * 206
24,6 4200 * 206
25,8 4249 * 208
27,8 4221 + 207
29,9 4199 * 206
46,5 4254 + 209
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Tab. 8.2: Versuch II. HTO-Begasung von Radies-
pflanzen. Blatter. Spezifische Aktvitaten (*2s-MeB-
fehler) von Gewebewasser (HTO, vgl. Abb. 4.3), ins-
gesamt organisch gebundenem Tritium (OBT, vgl. Abb.
4.4) und nicht austauschbar organisch gebundenem
Tritium (OBT ,x, vgl. Abb. 4.4).

Zeit (Bq/g H,0)

(h) HTO OBT OBThx
0,5 470 + 24 196 + 17 2,53 £ 0,78
1,5 1289 * 64 272 * 23 6,85 = 1,00
3,0 2223 £ 109 428 + 36 34,7 £ 3.3
5,8 2119 * 104 443 + 38 53,1 + 4,8
22,0 2539 * 124 675 * 57 223 + 19
26,0 2473 + 121 693 * 59 270 * 23
30,0 2421 * 119 680 + 58 327 + 28
46,0 2609 * 128 872 t 74 447 + 38

Tab. 8.3: Versuch II. HTO-Begasung von Radies-
pflanzen. Knollen (wie Tab. 8.2).

Zeit (Bq/g H0)
(h)
HTO OBT OBTnx

0,5 0,41 + 0,08 | 1,27 t 0,40 0,52 * 0,35
1,5 0,56 + 0,08 | 1,30 + 0,37 0,29 * 0,30
3,0 1,00 + 0,11 | 2,65 * 0,41 2,83 * 0,46
5,8 1,23 + 0,12 | 4,02 + 0,50 421 * 0,55
22,0 533 * 0,32 | 59,0 = 5,20 659 * 58
26,0 7,26 t 0,42 | 796 * 6,80 788 + 6,8
30,0 3,85 + 0,25 | 31,8 = 2,80 31,4 + 2,8
46,0 571 + 0,34 | 879 * 7,50 88,9 * 7,6
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Tab. 8.4: Versuch II. HTO-Begasung von Radiespflanzen.

Blatter. Wassergehalt, Trockenmasse und Massenverhidltnis )
von Verbrennungswasser und Trockensubstanz (y, gemessen bei

OBT x-Bestimmungen).

Zeit
(h)

0,5
1,5
3,0
5.8
22,0
26,0
30,0
46,0

Wassergehalt
(g)

13,314
16,207

8,446
15,835
15,159
21,559
12,889
15,102

Trockenmasse
(g)

1,236

1,384
0,730
1,415
1,313
1,837
1,308
1,388

0,300
0,319
0,322
0,330
0,329
0,333
0,341
0,330

Tab. 8.5: Versuch II. HTO-Begasung von Radiespflanzen.

Knollen.

(wie Tab. 8.4).

Zeit
(h)

1,5
3,0
58
22,0
26,0
30,0
46,0

0,5

Wassergehalt
(g)

13,147
37,420
17,115
38,565
16,259
19,061
25,155
15,091

Trockenmasse

(g)

1,788
0,945
2,168
0,851
1,035
1,508
0,870

0,834

0,338
0,331
0,328
0,334
0,283
0,318
0,370
0,331
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Tab. 8.6: Versuch II. HTO-Begasung von Radiespflanzen.
Gesamtaktivitat des nicht austauschbar organisch ge-
bundenen Tritiums (A3), auf Blatter und Knollen ent-
fallende prozentuale Anteile (vgl. Abb. 4.5). Mittlere
spezifische Aktivitat des nicht austauschbar organisch
gebundenen Tritiums (C3).

Zeit
(h)

0,5
1,5
3,0
58
22,0
26,0
30,0
46,0

A3
(Bq)

1,32

3,90

11,0
. 34,0
137
233
1199
281

Blatter
%
~ 100
=100
90,3
89,0
85,9
86,4
89,3
88,9

Knollen
yA

~NWG
~NWG
9,7
11,0
14,1
13,6
10,7
1M1

C3
(Bq/g H20)

1,72
3,15
16,7
23,5
161
201
169
309

Tab. 8.7: Versuch III. HTO-Be-

gasung von Radiespflanzen.
Spezifische Aktivitdat (% Zs-
MeBfehler) der Luftfeuchtig-—
keit. (vgl. Abb. 4.6).

Zeit spez. Aktivitat
(h) (Bq/g H20)
0 4614 * 226
1,0 4472 + 219
2,1 4286 * 210
2,8 4233 + 208
4,6 4154 + 204
6,2 4059 + 199
7,3 4141 = 203
23,6 3918 * 192
26,3 4033 *+ 198
29,0 4099 + 201
29,8 4067 * 199
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Tab. 8.8: Versuch III. HTO-Begasung von Radies-
pflanzen. Blattspreiten. Spezifische Aktivitdten
(*2s-MeBfehler) von Gewebewasser (HTO, vgl. Abb.
4.6), insgesamt organisch gebundenem Tritium (OBT)
und nicht austauschbar organisch gebundenem

Tritium (OBTnx).
Zeit (Bq/g H20)
(h)
HTO OBT 0BTy
r““
0,33 282 £ 14 55,8 * 25,9 1,39+ 0,55
0,83 917 + 46 127 % 31 8,72+ 1,03
1,5 1595 + 79 204 £ 37 250 * 24
2,5 1903 + 94 235 % 39 366 £ 3,6
4,0 2875 t 1M1 431 * 55 81,1 * 7,1
7,5 3273 * 161 571 * 49 205 * 18
24,0 3510 £ 172 817 ¥ 69 376 * 32
30,0 3214 + 158 907 * 77 466 * 40

Tab. 8.9: Versuch III. HTO-Begasung von Radies-—
pflanzen. Blattstiele. Wie Tab. 8.8 (vgl. Abb. 4.6
und Abb. 4.7).

seit (Bq/g Hy0)
(h)
HTO OBT OBTny
e USRS SS—— S——
0,33 30,8 + 1,6 528+ 1,10 | <NWG
0,83 83,5 + 4.2 12,5 + 1,6 2,46 = 0,75
1,5 142+ 7 473 + 4,4 6,44 + 1,03
2,5 163 * 8 61,8 * 5,6 19,4 * 2,0
4,0 368 + 19 14 + 10 379 £ 3,6
7,5 275 t 14 166 * 15 107 + 10
24,0 344 £ 17 335  * 29 297 + 26
30,0 358 + 18 413  * 35 333 + 29
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. HTO-Begasung von Radiespflanzen bei
Spezifische Aktivitdten (in Bq/g H0, *

2s-MeBfehler) der Fraktionen von belichteten (L) und dunkel-
gehaltenen (D) Pflanzen (vgl. Abb. 4.8).
Blatt- .
, Blattstiele Knollen Boden
spreiten
HTO L 11025 % 51 780+ 3,9 4,79 *+ 0,29 3,65 = 0,24
D {1077 + 53 145 + 8 3,33 * 0,22 3,90 + 0,25
OBThx | L 188 * 16 75,6 + 6,6 61,2 * 5,3 -
D 173 * 15 70,0 £ 6,2 47,4 * 4,2 -

Tab. 8.11: Versuch IV. HTO-Begasung von

Mohrenpflanzen bei

Tag/Nacht-Wechsel. Wie Tab. 8.10 (vgl. Abb. 4.8).
Blatt- ] v
] Blattstiele Ruben Boden
fiedern
HTO L 904 £ 45 82,8 + 4,2 377 * 0,24 | 429 * 0,27
D 997 £ 49 161 + 8 375 + 0,24 | 449 + 0,28
OBThx | L. 206 + 18 49,1 t 4,5 115 * 10 -
D 146 + 13 78,6 * 6,9 90,3 + 7,8 -

Tab. 8.12: Versuch V. HTO-Be-
gasung von Buschbohnen. Spezi-
fische Aktivitat (% 2s-MeB-
fehler) der Luftfeuchtigkeit.
(vgl. Abb. 4.9).

Zeit spez. Aktivitat

(h) (Bq/g H20)
e e e e

0 3872 + 190
1.4 3133 + 154
2,2 3303 * 162
4,1 3097 £ 152
6,0 2972 * 146
11,2 2807 * 138
24,0 2785 * 137
26,2 2833 + 139
28,7 2861 = 140
30,7 2893 * 142
47,7 2908 * 143
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Tab. 8.13: Versuch V. HTO-Begasung von Buschbohnen-
pflanzen. Blattspreiten. Spezifische Aktivitaten
(£2s-MeBfehler) von Gewebewasser (HTO, vgl. Abb.
4.9), insgesamt organisch gebundenem Tritium (OBT,
vgl. Abb. 4.10) und nicht austauschbar organisch
gebundenem Tritium (OBT .4, vgl. Abb. 4.10).

Zeit (Bq/g H20)
(h)
HTO OBT OBTnx
0,5 329 + 17 207 + 18 2,06 * 0,52
1,5 1030 t 51 282 * 24 10,4 * 1,2
3,5 1740 + 86 371 % 32 26,0 * 2,5
7,0 2063 + 101 465 * 40 59,1 * 5,2
11,0 1953 t 96 458 t 39 69,7 * 6,1
23,0 1923 + 95 484 + 41 75,1 £ 6,5
31,0 1882 + 93 573 + 49 114 + 10
48,0 1906 * 94 613 + 52 153 13

Tab. 8.14: Versuch V. HTO-Begasung von Busch-
bohnenpflanzen. Spezifische Aktvitaten von
Gewebewasser von Blattstielfraktion (vgl. Abb.
4.9), Stengel und Frichten.

Zeit (Bq/g H20)
(h) , .
Blattstiele Stengel Fruchte
F*-Wf
0,5 115 = 6 19,6 * 1,1 6,0 £ 0,4
1,5 206 * 11 50,7 * 2,6 16,6 * 0,9
3,5 184 + 9 20,8 * 1,1 32,3 t 1,7
7,0 214 + 11 443 * 2.3 72,1 * 3,6
11,0 300 * 15 51,7 * 2,6 116 + 6
23,0 242 + 12 a41 * 2.3 408 £ 21
31,0 174 + 9 123 + 7 290 £ 15
48,0 174 + 9 119 + 6 493  * 25
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Tab. 8.15: Versuch V. HTO-Begasung von Buschbohnen-
pflanzen. Spezifische Aktvitdten des nicht austauschbar
organisch gebundenen Tritiums von Blattstielfraktion,
Stengel und Frichten.

Zoit (Bq/g H20)
(h) . ..
Blattstiele Stengel Fruchte

0,5 <NWG <NWG 0,53 * 0,29
1,5 1,72 % 0,49 <NWG 0,43 + 0,28
3,5 4,38 * 0,62 0,70 * 0,44 4,62 * 0,56
7,0 21,3 + 2,1 6,88 + 0,78 184 * 1,7
11,0 31,4 £2,9 8,08 * 0,93 250 * 2,3
23,0 34,7 + 3,2 17,8 +1,8 84,5 * 7,2
31,0 32,6 2,9 20,4 +2,0 168 +15
48,0 51,9 * 4,6 22,9 +2.2 199 +17

Tab. 8.16: Versuch Va. HTO-Begasung von Buschbohnenpflanzen. Spezifische
Aktivitaten (in Bg/g H20) der Fraktionen von intakten Pflanzen (m.B.,t = 11,0
h) und Pflanzen ohne Blattfiedern (0.B.,t = 11,5 h) (vgl. Abb. 4.11).

Blatt-

ctiele Stengel Fruchte Boden
HTO |[m.B.| 300 * 15 51,7 + 261 116 * 6 1,00 £ 0,11
o.B. | 480 T 24 258 T 13 245 * 13 1,05 + 0,11
OBThx {m.B. 31,4 £ 29 808+ 0 |250 £ 23 -
B 3,95 * 0,64 3,78 * 0,50 -
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Tab. 8.17: Versuch V. HTO-Begasung von Buschboh-
nenpflanzen. Blattfiedern. Wassergehalt,
Trockenmasse und Massenverhaltnis von Verbren-—
nungswasser und Trockensubstanz (y, gemessen bei
OBTnx-Bestimmung).

Zeit |Wassergehalt | Trockenmasse
(h) (g) (g) ¥
W
0,5 11,305 1,722 0,408
1,5 16,329 2,465 0,406
3,5 17,556 2,684 0,403
7,0 14,031 2,190 0,398
11,0 16,329 2,566 0,408
23,0 16,935 2,625 0,395
31,0 22,451 3,706 0,409
48,0 19,312 3,352 0,392

Tab. 8.18: Versuch V. HTO-Begasung von Busch-
bohnenpflanzen. Blattstielfraktion, wie Tab.

8.17

Zeit | Wassergehalt | Trockenmasse

(h) (g) (9) ¥
0, 4,410 1,220 0,410
1,5 5,296 1,924 0,408
3,5 6,478 2,578 0,391
7,0 5,302 1,142 0,401
11,0 7,125 1,733 0,401
23,0 6,526 1,489 0,407
31,0 8,643 2,086 0,448

48,0 7,418 1,909 0,387
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Tab. 8.19: Versuch V. HTO-Begasung von
Buschbohnenpflanzen. Stengel, wie Tab. 8.17

Zeit |Wassergehalt | Trockenmasse
(h) (g) (g) Y
i———————————_—w

0,5 1,698 0,434 0,384
1,5 2,095 0,588 0,396
3,5 1,932 0,574 0,385
7,0 1,750 0,530 0,400
11,0 3,055 0,905 0,404
23,0 2,884 0,776 0,398
31,0 1,883 0,565 0,400
48,0 1,925 0,585 0,402

Tab. 8.20: Versuch V. HTO-Begasung von
Buschbohnenpflanzen. Fruchte, wie Tab. 8.17

Zeit |Wassergehalt | Trockenmasse
(h) (g) (g) Y
i-—-r—————h—————————l

0,5 16.099 1,924 0,381
1,5 13,656 . 1,395 0,390
3,5 34,268 3,680 0,379
7,0 22,602 2,502 0,373
11,0 27,986 3,074 0,366
23,0 22,247 2,601 0,375
31,0 24,119 2,875 0,374
48,0 37,468 4,844 0,387




Tab. 8.21: Versuch V. HTO-Begasung von Buschbohnenpflanzen. Gesamtaktivitat des
nicht austauschbar organisch gebundenen Tritiums (A3), auf die einzelnen Pflanzen-
fraktionen entfallenden prozentuale Anteile (vgl. Abb. 4.12). Mittlere spezifische

Aktivitat des nicht austauschbar organisch gebundenen Tritiums (C3).

Zeit A3 Blattfiedern | Blattstiele Stengel Fruchte C3
(n) (Bq) % % % % (Bq/g H20)
e e e e e e
0,5 2,47 100 <NWG <NWG ~ NWG 0,95
1,5 14,7 88,8 11,2 <NWG ~ NWG 4,65
3,5 47,7 71,9 11,3 0,4 16,5 10,4
7,0 97,4 64,5 12,2 1,8 21,5 32,0
11,0 154 58,0 17,3 2,4 22,4 38,4
23,0 228 41,7 11,3 2,9 44,1 64,4
31,0 474 44,5 7.8 1,2 46,5 107
48,0 753 32,5 6,2 0,9 60,4 149

- leL -
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Tab. 8.22: Versuch VI. Ausscheidung von aus der Atmosphare
aufgenommenem Tritium durch Radiespflanzen. Spezifische
Aktivitaten des Gewebewassers von Blattspreiten, Blattstielen
und Knollen (vgl. Abb. 4.13; spezifische Aktivitdt der Luft-
feuchtigkeit fur t = 0: 1176 * 58 Bq/g H20; spezifische
Aktivitat des Bodenwassers s. Tab. 4.16).

Jeit (Bq/g H0)

(h) Blattspreiten Blattstiele Knollen
0 1077 %53 145 *+ 8 3,33% 0,22
1,0 626 31 52,0 = 2,7 5,04 + 0,31
3,0 241 12 354 * 1,8 3,18+ 0,21
7,0 21,1 = 11 265 * 14 245+ 0,18
29 1,93+ 0,15 2,33% 0,17 2,76 * 0,16
72 2,49 0,18 3,76 £ 0,25 3,691 0,24

120 0,56+ 0,08 0,96 * 0,10 1,10+ 0,11

Tab. 8.23: Versuch VI. Ausscheidung von aus der Atmosphare
aufgenommenem Tritium durch Radiespflanzen. Spezifische
Aktivitaten des nicht austauschbaren organisch gebundenen
Tritiums von Blattspreiten, Blattstielen und Knollen (vgl.
Abb. 4.13).

Zeit (Bq/g Hy0)

(h) Blattspreiten Blattstiele Knollen
0 173 %15 70,0 * 6,2 47,4 + 4,2
1,0 172 %15 66,8 * 6,0 404 * 3,6
3,0 201 18 746 * 6,6 10,3 +* 11
7,0 170 %15 36,6 * 3,5 14,2 * 1,4

29 138  *12 489 * 44 214 * 20

72 112 10 45,0 * 4.1 19,2 * 1,8

120 97,7 * 84 298 * 2,8 33,3 * 3,0
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Tab. 8.24: Versuch VI. Ausscheidung von aus der
Atmosphare aufgenommenem Tritium durch
Radiespflanzen. Blattspreiten. Wassergehalt,
Trockenmasse und Massenverhaltnis von Verbren-—
nungswasser und Trockensubstanz (y).

Zeit [Wassergehalt | Trockenmasse

(h) (g) (g) Y
m

0 17,175 1,558 0,393
1,0 13,412 1,314 0,403
3,0 10,985 1,043 0,386
7,0 9,779 1,058 0,375
29 19,979 1,723 0,391
72 15,610 1,491 0,397
120 24,003 2,417 0,405

Tab. 8.25: Versuch VI. Ausscheidung von aus
der Atmosphare aufgenommenem Tritium durch
Radiespflanzen. Blattstiele, wie Tab. 8.24

Zeit |Wassergehalt | Trockenmasse

(h) (g) (g) ¥
_———————————

0 12,785 0,659 0,299
1,0 10,844 0,550 0,305
3,0 10,403 0,562 0,298
7.0 8,165 0,413 0,312
29 14,462 0,718 0,325
72 11,863 0,617 0,294
120 18,993 1,143 0,329
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Tab. 8.26: Versuch VI. Ausscheidung von aus der
Atmosphare aufgenommenem Tritium durch Radies-
pflanzen. Knollen, wie Tab. 8.24

Zeit |Wassergehalt | Trockenmasse

(h) (g) (g) Y
0 27,252 1,310 0,337
1,0 28,358 1,273 0,320
3,0 24,515 1,118 0,370
7,0 27,272 1,253 0,328
29 25,926 1,220 0,341
72 27,888 1,229 0,317

120 23,592 1,361 0,326

Tab. 8.27: Versuch VI. Ausscheidung von aus der Atmosphare
aufgenommenem Tritium durch Radiespflanzen. Mittlere spezi-
fische Aktivitat des nicht austauschbar organisch gebundenen
Tritiums (C3), auf die einzelnen Pflanzenfraktionen ent-
fallende prozentuale Anteile.

Zeit C3 Blattspreiten | Blattstiele Knollen

(h) (Bq/g H20) yA % %
e e

0 112 75,3 9,8 14,9
1,0 108 76,7 94 13,9
3,0 99,3 82,9 12,8 4,4
7,0 83,3 86,5 6,1 7,5
29 85,7 82,1 10,1 7,9
72 70,5 80,9 10,0 9,1
120 67,6 78,6 9,2 12,2
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Tab. 8.28: Vergleich des Verlaufs der relativen spezi-
fischen Tritiumaktivitaten des Gewebewassers (bezogen
auf die spezifische Gleichgewichtstritiumaktivitat der
Luftfeuchtigkeit, C/C, x 100 %) von Bldattern, Blatt-
spreiten und Blattstielen (von Radiespflanzen, Versuch
II und III) wahrend HTO-Expositionen bei vergleich-
barer relativer Luftfeuchte (vgl. Abb. 5.1).

%ﬁjf Blatter %ﬁjf Blattspreiten | Blattstiele
4'''''''''-''F"'-''-''''''''l'-'''-l--l'l-l-IlIlllll---I-ln-ll--|--l------n-u-|u-----|-...q................._............H
0,5 1,1 0,33 7,0 0,8
1,5 30,5 0,83 22,7 2,1
3,0 52,6 1,5 39,5 3,5
5,8 50,1 2,5 47,2 4,0
22,0 60,0 4,0 71.3 9.1
26,0 58,5 7.5 81,1 6,8
30,0 57,2 24,0 87,0 8,5
46,0 61,7 30,0 79,7 8,9

Tab. 8.29: Vergleich des Verlaufs der relativen
spezifischen Aktivitaten (bezogen auf den RegreB-
wert fur die jeweilige maximale Aktivitat des
Gewebewassers, C/Cpax x 100 %) des Gewebewassers und
des nicht austauschbar organisch gebundenen
Tritiums von Radies-Blattspreiten wahrend und nach
Einir HTO-Expositon (Versuch III und VI, vgl. Abb.
e2).

. Aufnahme . Ausscheidung
Zeit Zeit
(h) (h)
HTO OBTLx HTO 0BT x
m
0,33 8,4 0 0 100,2 16,1
0,83 27,0 0,3 1,0 58,2 16,0
%5 47,0 0,7 3,0 22,4 18,7
2,5 56,0 1,2 7,0 2,0 15,8
4,0 84,5 2,4 29 0,2 12,8
7.5 96,2 6,0 72 0,2 10,4
24,0 103,2 11,0 120 0 9,1
30,0 94,5 13,7
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Tab. 8.30: Vergleich des Verlaufs der relativen spezi-
fischen Aktivitat (bezogen auf die jeweilige spezifische

Gleichgewichtstritiumaktivitat der Luftfeuchtigkeit, C/Co, x

100 %) des organisch gebundenen Tritiums von Blatt-
fraktionen (Versuch II, III und V) mit nach Gl. (5.5) be-
rechneten Werten

(vgl. Abb. 5.3).

| Mg | BaT | BT | serecmer
sprelten spreiten
0,33 - 14 - 21
0,5 4,6 : 7.2 3,1
0,83 : 3,1 - a7
5 6.4 5.1 9.8 /4
2.5 } 5,8 - 10,0
3,0 10,1 — : 10,9
35 3 - 13,0 11,6
4,0 - 10,7 - 12,2
5,8 10,5 - - 13,6
7.0 i i 16,2 14,2
7.5 . 14,2 - 14,4
11,0 . . 16,0 15,4
22,0 16,0 - - 17,8
23,0 — - 16,9 18,0
24,0 . 20,2 - 18,3
26,0 16,4 . - 18,7
30,0 16,1 22,5 - 19,5
31,0 - : 20,0 19,7
46,0 20,6 - - 22,8
48,0 — - 214 23,2
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8.2 Rechenprogramm

- Nicht lineare Regression -

Das nachstehend aufgefiihrte Rechenprogramm dient zur Anpas-
sung einer der folgenden Funktionen an eine beliebige Zahl
von MeBwertpaaren:

Funktion-Nr. Gleichung Beispiel
1 y = f(l-ekx) Gl.(4.2).61.(4.9)
2 y = a+fe-kx Gl.(4.3)
3 y = a(l-fe-bx—(1-f)e-kx) G1.(4.8)
4 y = a(fe-bx + (1-f)e-kx) Abschn. 5.3.2
kK
5 y = fa(l-e~kx) + fbr_. (e-cx-e-kx) Gl. (4.7)

Grundsatzlich kann die Anpassung auch an eine beliebige
andere Funktion vorgenommen werden, deren Gleichung hierzu in
eine der Programmzeilen 810 bis 850 einzuschreiben ist. Es
konnen jeweils die Werte fiir zwei Parameter (f,k) optimiert
werden. Das Programm wahlt aus einer gegebenen Anzahl
moglicher Werte durch Probieren diejeinigen Werte aus, fir
die sich eine kleinste Summe der Abweichungsquadrate ergibt.
Die Anzahl der zu probierenden Werte, die durch Eingabe eines
unteren und oberen Grenzwertes sowie einer Schrittweite
(Aufldsung, Inkrement) bestimmt wird, darf . dabei jeweils 20
betragen. Durch wiederholte Programmausfﬁhfung lassen sich
die Parameter entsprechend genauer bestimmen. Fir die
optimierte Funktion berechnet das Programm ein allgemeines
BestimmtheitsmaB (s.  Abschn. 3.6.2), auBerdem  konnen
RegreBwerte fur beliebige Werte der Variablen x berechnet
werden.
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Das Programm wurde fliir den programmierbaren Taschenrechner

CASIO FX-720P geschrieben,
Dialekte lubertragbar.

ist jedoch auch in andere BASIC-




10
20
30
49
50
60
70
80
o0
100
110
120
130
140
150
160
170
180
190
200
210
200
230
240
250
260
270
280
290
300
310
320
330
340
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PRINT "Start{J\N)7";

$= KEY$

IF $="N" THEN PRINT : GOTO 140
IF $x"J" THEN 20

CLEAR : PRINT

PRINT “X";T+1;: INPUT §

IF $="E" THEN 110

I=I+41: DEFM (2xI+58)
X(60+1)= VAL($)

GOTO 60

FOR J=1 T0 I

PRINT "Y";J;: INPUT X(60+I+J)
NEXT J

INPUT "FktoNr.",P

INPUT "a",$: IF $="" THEN 210

5= VAL(%)
INPUT "b",$: IF $="" THEN 210
T= VAL(%)
INPUT "c",$: IF $="" THEN 210
U= VAL($)

INPUT "f Min.",A: INPUT "f Max.",B: INPUT "f Inkrement",C
INPUT "k Min.",D: INPUT "k Max.",E: INPUT "k Inkrement",F
PRINT "“Computing"™;

Q=19

FOR G=A TO B STEP CiM=—1

FOR K=D TO E STEP F:R=0

FOR J=1 TO I

ON P GOSUB B10,820,830,840,850

R=R+(X(60+I+J)-N)12

NEXT J

M=M+1:W(M)=R

IF M>19 THEN H$="k": GOTO 650

NEXT K

L=1E 10
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350 FOR J=0 TO M

360 IF W(J)XL THEN L=W(J):0=J

370 NEXT J

380  Q=Q+1:W(Q)=L:w(Q+20 )=0xF+0

390 IF @>39 THEN H$="f": GOTD 650

40  NEXT G

410 L=1E10

420  FOR J=20 TO Q

438  IF W(J)KL THEN L=W(J):0=U-20

44  NEXT J

450  G=0xC+A:K=W(0+40)

460  PRINT : BEEP @: PRINT "f=";G,"ke=";K
470  A=0:B=0

480 FOR J=1 TO I

490  A=A+X(60+I+J)

500  NEXT J

510 A=A/I

520 FOR J=1 TO I

530  B=B+(X(60+I+J)-A)T2

540  NEXT J

550 C=4-L/B: SET F4: PRINT "B=";C

560  J=@: SET F2

570  PRINT "Y-Ber.(J\N)?";

580 $= KEY$

590  IF $="N" THEN PRINT : SET N: PRINT "ENDE";: END
600 IF $x"J" THEN 580

610  PRINT : INPUT "X",X(60)

620 ON P GOSUB 810,820,830,840,850

630  PRINT "Y=";N

640  GOTO 570

650  PRINT : BEEP 1: BEEP 1: BEEP 1

660 PRINT "Speicher (";H$;") ueberladen!!": GOTO 210
810  N=Gx( 1- EXP(-Kxx(60+J))): RETURN
820  N=5+Gx EXP{-KxX(60+J)): RETURN

B30  N=1-Gx EXP({-TxxX(60+J))~(1-6)x EXP(-Kxx(60+J))
835  N=NxS: RETURN




840
845
850
855
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N=Gx EXP(=TxX(60+J))+(1-6)x EXP(~Kxx(68+J))
N=NxS: RETURN

N=GxTxK /(K=U)}x( EXP(~Uxx(6@+J) )~ EXP(-Kxx(60+J)))
N=N+Gx5x{ 1= EXP(-Kxx(60+J))): RETURN
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