226

KfK 2866
— Radiookologische Untersuchungen im

September 1979

Feldberggebiet —
H. Schiittelkopf, H. Kiefer
Hauptabteilung Sicherheit

emittiertes Ra

|
)
T
(@)
c
>
ud
n
0
)
0
L
n
@)
)
Q0
o

<
O
| S
=
O
o
c
S
e
0
=
:O
>
o
Qo
7
o
c
S
Q
0
o
&
-

naturliches und aus einer
Uranuntersuchungsgrube

Kernforschungszentrum Karlsruhe







KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
Hauptabteilung Sicherheit

KfK 2866

Die Dosisbelastung der Umgebungsbevolkerung durch
natirliches und aus einer Uranuntersuchungsgrube emittiertes Ra-226

- Radiookologische Untersuchungen im Feldberggebiet -

H. Schiittelkopf, H. Kiefer

E 2a n Nr.
AN Ve W S S Fanl e ol | =
Dol S am- oty e et § | A

GeseNschaft fiir Korrforschung m.b. H. Karisiubie

T e

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH., Karlsruhe



Als Manuskript vervielfaltigt
Flr diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH

ISSN 0303-4003



Zusammenfassung:

Die Ra-226-Emissionen einer Uranuntersuchungsan}agebwurden gemessen. Die
Ra-226-Konzentrationen in der Umwelt und in Nahrungsmitteln des Siidschwarz-
walds wurden bestimmt. Die Dosisbelastung der Bevolkerung durch Ra-226 wurde
berechnet. Transferfaktoren fir die wichtigsten Transportprozesse des Radiums
in der Biosphdre werden angegeben. '

The dose exposure of the environmental population by natural and released
Ra-226 from an uranium mine prospect - Radioecological researches in the
region of Feldberg

Summary:

The Ra-226 releases of an uranium mine prospect were measured. The Ra-226
concentrations in the environment and in foods of the southern Black Forest
were determined. The dose exposure of Ra-226 of the population was calcu~-
lated. Transfer factors for the most important transport processes of radium

in the biosphere are given,



ZUSAMMENFASSUNG

Die Umgebungskontamination mit 22°Ra durch
die Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach

Die Kontamination der Umgebung durch ?2°Ra-Emissionen aus der Uranunter-
suchungsgrube Krunkelbach wurde vor, wahrend und nach einer Abbauphase
im Jahre 1978 untersucht. Die Umgebungsiuft im Betriebsgeldnde war mit
0,48 fCi 22°Ra/m® kontaminiert. Die natiirliche Kontamination des Krunkel-
baches liegt bei 0,5 pCi 22°Ra/1. Aus dem dritten Sedimentierbecken werden
45 1 Grubenwasser vermischt mit Oberfldachenwasser pro Sekunde abgegeben.
Dieses Wasser weist im Jahresdurchschnitt eine 22°Ra-Kontamination von

23 pCi/1 auf. Durch die Emission der Grubenwdsser wird die Konzentration
von 22%Ra im Krunkelbach auf 4 pCi/1 erhoht und nimmt durch Verdiinnung
nach 1000 m bachabwarts  auf 2,1 pCi/1 wieder ab. Nach dem ZusammenfluB
mit der Feldberger Alb war 1,1 pCi/1 gemessen worden. Sedimentproben: aus
dem Krunkelbach vor der Einleitung der Grubenwdsser enthielten im Mittel
2,8 pCi ?2%Ra/g; Sedimentproben unterhalb der Einleitung bis zur Ein-
mindung der Menzenschwander Alb in die Bernauer Alb enthielten im Durch-
schnitt 3,7 pCi ?2%Ra/g. Die Kontamination der Fische des Krunkelbaches
liegt bei 60 pCi/kg Fischfleisch und die der Fische der Menzenschwander
Alb bei 5 pCi/kg. Die %%°Ra-Aktivitdt in Fischen ist zu je ein Drittel
auf die Eingeweide, das Skelett und das Fleisch verteilt.

Die Luftkontamination durch 22%Ra im Betriebsgeldnde wird sehr wahrschein-
lich durch aufgewirbelte Erde und nicht durch Emissionen aus der Unter-
suchungsanlage hervorgerufen. Die gemessene 22®Ra-Kontamination wiirde sich
bis zum Betriebsgeldndezaun noch weiter erniedrigen. Der gemessene Wert
entspricht etwa 0,8 % der nach der Strahlenschutzverordnung maximal zu-
ldssigen Jahresinhalation. Die ??®Ra-Kontamination der Umgebungsluft ist
fir die Dosisbelastung der Umgebungsbevdlkerung bedeutungslos.

Das Wasser des Krunkelbaches der Menzenschwander Alb wird nicht als Trink-
wasser benutzt. Das Trinkwasser stammt aus mehreren Quellen des Menzen-

schwander Tales und hat keinen Kontakt mit den Grubenwassern der Uranunter-
suchungsanlage. Daher existiert keine Dosisbelastung der Bevdlkerung durch
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226Ra-Emissionen der Uranuntersuchungsanlage iiber die Ingestion von Trink-
wasser.

Uberschwemmungen des Kulturlandes im Menzenschwander Tal konnen zur Konta-
mination des Grases und damit der lokal produzierten Milch fuhren. Eine
solche Kontamination als Folge von Uberschwemmungen durch das kontaminierte
Bachwasser wareaber nur mdglich, wenn eine Anreicherung des *2fRa im Boden
erfolgen wiirde. Die Messungen der ?2%Ra-Konzentrationen in Erdproben des
Menzenschwander Tales zeigten, daB eher eine Ausschwemmung als eine An-
reicherung im Boden erfolgt. Die Aufnahme von 22°Ra Uber das Trink-

wasser der Rinder aus den beiden Bdchen fiihrt maximal zu einer Erhdhung

von 2 % der %2%Ra-Tagesaufnahme,welche im wesentlichen bestimmt. ist durch
die ??%Ra-Konzentration von 60 pCi/kg Frischgras. Dies bedeutet, daB eine
Milchkontamination durch den Betrieb der Uranuntersuchungsgrube zu keinem
Zeitpunkt des Betriebes im Jahre 1978 erfolgt ist und auch in den folgenden
Jahren nicht zu erwarten ist.

Durch die Kontamination des Wassers von Krunkelbach und Menzenschwander Alb
durch ?2%Ra aus der Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach erfolgt eine Konta-
mination der in diesen Bdchen lebenden Forellen. Insgesamt werden jahrlich
etwa 100 kg Forellen gefangen. Diese Forellen werden von etwa 100 Personen
verzehrt. Mit der mittleren Verzehrrate von 1 kg/Jahr und der mittleren
Kontamination des Fischfleisches aus Krunkelbach und Menzenschwander Alb
von 10,5 pCi/kg erhdlt man ca. 2 % der nach der Strahlenschutzverordnung
maximal zuldssigen jshrlichen Aufnahme von 22°Ra durch Ingestion. Ein An-
stieg der Kontamination der Fische bei langjahrigem Betrieb der Uranunter-
suchungsgrube Krunkelbach ist nicht zu erwarten, da die jahrlich einge-
setzten Fische abgefischt werden bzw. im Herbst in die Bernauer Alb ab-
wandern. Die Kontamination der Fische durch andere Radionuklide der Uran-
reihen diirfte nur von untergeordneter Bedeutung neben der durch 22%Ra ver-
ursachten Dosisbelastung sein.

Da wahrend der Abbauphase und der gleichzeitig erfolgten Einlagerung von
Uranerz in der Grube hihere 22°Ra-Gehalte im Grubenwasser beobachtet wur-
den als in der Phase des Abtransportes, erscheint es sinnvoll, auf die
Einlagerung zu verzichten und einen ziigigen Abtransport des Erzes anzu-
streben.
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Sol11 eine Umgebungsiiberwachung im Menzenschwander Tal erfolgen, wird emp-
fohlen, monatlich das Grubenwasser und jahrlich einmal Fisch- und Sediment-
proben aus dem Krunkelbach auf 22°Ra zu analysieren.

Die natlirlichen 22%Ra-Konzentrationen im
Menzenschwander Tal und der naheren Umgebung

Zur Erfassung der natiirlichen 2%%Ra-Konzentrationen wurde der Gehalt von
Erd-, Gesteins- und Sedimentproben aus dem Menzenschwander Raum bestimmt.
Die 22®Ra-Konzentrationen von Heu, Gras und Wildpflanzen wurden gemessen.
Die 22%°Ra-Konzentrationen von Quell- und Oberflachenwdssern wurden im
Menzenschwander Tal und in der ndheren und weiteren Umgebung des Tales in
einer groflen Zahl von Proben bestimmt. Der hochste Wert lag bei 1549 pCi/1,
der Mittelwert bei 0,3 pCi/1. In einer groBen Zahl von Mischproben wurde
225pa gemessen; der Mittelwert lag bei 8,9 pCi/1. Praktisch alle im Menzen-
schwander Raum produzierten Nahrungsmittel wurden auf 22°Ra untersucht.
Ihre 22®Ra-Gehalte sind ausnahmslos hoher als die aus der Literatur ent-

nommenen Vergleichswerte.

Die Transferfaktoren fiir Radium wurden fiir Fisch/Wasser, Wasser/Sedimente,
Milch/Gras, Gras/Boden, Wildpflanzen/Boden und Nahrungsmittel/Boden gemes-
sen. Es erfolgte ein Vergleich der im Sidschwarzwald gemessenen Transfer-
faktoren flr Radium mit denen der Berechnungsgrundlagen des Bundesministers

des Innern.

Die Berechnung der Jahresingestion von natiirlichem ??°Ra durch die Be-
volkerung von Menzenschwand unter der Voraussetzung der quantitativen
Deckung des mittleren Pro-Kopf-Verbrauchs der Bundesrepublik Deutsch-
land durch lokal produzierte Nahrungsmittel fiihrt zu 7,0 nCi/Jahr. Mit
dem Pro-Kopf-Verbrauch der vorldufigen Berechnungsgrundlagen des BMI
wurden 89 nCi/Jahr erhalten. 28 Biirger von Menzenschwand wurden im Body-
counter des KfK ausgemessen und alle 226Ra-Bodyburden lagen unter der
Nachweisgrenze von 7,5 nCi. Als Mittelwert des 22°Ra-Bodyburden ist ein
Wert von 0,3 - 0,5 nCi zu erwarten. Daraus ergibt sich, daB nur ca. 4 %
des Nahrungsmittelverbrauches in Menzenschwand durch lokal produzierte
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Nahrungsmittel erfolgte. Da dieser Wert zu niedrig erscheint, kann nicht
ausgeschlossen werden, daf der Ra-Transport aus dem Magen-Darm-Trakt in

den Korper im benutzten Modell zu hoch angesetzt wird. Aus der gleichzeitig
gemessenen !37Cs-Bodyburden, die fiir die Menzenschwander Bevdlkerung um den
Faktor 26 hoher liegt als fiir eine Karlsruher Vergleichsgruppe, darf ge-
schlossen wekden, daB in Menzenschwand etwa 3 mal mehr lokal produzierte
Nahrungsmittel verbraucht werden als im Vergleichsraum Karlsruhe.
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1. PROBLEMSTELLUNG

Beim Schiirfen und beim Abbau von Uranerz wird die AblTuft mit staub-
formigem Erz kontaminiert. Diese wird lber das Abluftsystem der Grube
freigesetzt. Das natlirlich gelagerte oder durch Sprengungen aufgelocker-
te Erz wird durch das Grubenwasser berieselt und dabei gehen geringe An-
teile des Erzes in Losung und fihren zur radioaktiven Kontamination die-
ser Grubenwasser. Da die Wasser aus der Grube abgepumpt und an die Umge-
bung abgegeben werden, kann durch ihren Aktivitdtsgehalt, wie auch durch
den Aktivitdtsgehalt der Abluft, eine Dosisbelastung der Umgebungsbevol-
kerung hervorgerufen werden. Ob dies der Fall ist und welches AusmaB eine
solche Dosisbelastung erreicht, sollte in der Umgebung der Uranuntersuchungs-
grube Krunkelbach untersucht werden.

Im Uranerz befinden sich die natirlichen radiocaktiven Zerfallsreihen des
238y und des 235U. Zu ihnen gehdren 25 radioaktive Nuklide. Da die Unter-
suchung aller radioaktiven Nuklide zeit- und kostenaufwendig ist, sollte
nur das wichtigste Radionuklid untersucht werden. Wegen des geringen An-
teiles von 235U im natiirlichen Uran betrdgt die Aktivitdt dieses Nuklides
und seiner Folgeprodukte nur etwa 3,4 % der gesamten Aktivitdt des Erzes,
wenn sakulares Gleichgewicht zwischen den Ausgangsnukliden 235U und 238y
und deren Folgeprodukte angenommen wird. Von den Radionukliden der 238U-
Reihe ist 226Ra mit Abstand das gefahrlichste Radionuklid vom Standpunkt
der Belastung der Umgebungsbevilkerung. Ein Ci 226Ra ruft eine zehnmal
grofBere Ingestionsdosis hervor als das nachste ungefahrlichere Radio-
nuklid 210Pb, Die Untersuchung einer eventuell vorhandenen Umgebungs-
belastung durch die Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach befaBte sich da-
her ausschlieBlich mit Freisetzung, Verteilung und Umgebungskonzentrationen

von 22%Ra.

Da der Siidschwarzwald ein Raum erhdhter natiirlicher Strahlenintensitdt

ist, ist zu erwarten, daB auch die natiirlichen Radiumkonzentrationen in
diesem Raum hoher sein werden als an anderen Orten der Bundesrepublik.

Um die durch das Auffahren der Versuchsgrube verursachte Umgebungskonta-
minationen mit der natiirlichen Konzentration vergleichen zu kbnnen, sollten

in Menzenschwand und seiner weiteren Umgebung eine groBe Zahl von Radium-



bestimmungen in Umgebungsmaterialien und lokal produzierten Nahrungs-
mitteln durchgefiihrt werden. Die Auswirkung des natiirlichen, hoheren
Radiumgehaltes in der Umwelt auf den Radiumgehalt der Bevdlkerung von
Menzenschwand sollte bestimmt werden.

2. DIE KONTAMINATION DER UMGEBUNG DURCH 226Ra-EMISSIONEN AUS DER URAN-
UNTERSUCHUNGSGRUBE KRUNKELBACH

Die Abgabe von 226Ra mit der Abluft der Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach
fuhrt zur Kontamination der Umgebungsluft und kann uUber Inhalation zur
Dosisbelastung der Umgebungsbeviélkerung fiihren. Die Abgabe von 226Ra

mit dem Grubenwasser aus dem letzten Absetzbecken in den Krunkelbach

fiihrt zur Kontamination des Krunkelbaches und der Menzenschwander Alb.
Dabei wird unter der Menzenschwander Alb der ZusammenfluB des Krunkel-
baches und der Feldberger Alb verstanden. Eine Dosisbelastung der Be-
volkerung durch 226Ra kann erfolgen durch Ingestion von Wasser und

Fischen und, wenn Uberschwemmungen mit dem Bachwasser zur Kontamination
von Weiden fiihren, durch die Aufnahme von Kuhmilch.

2.1 Die Kontamination der Umgebungsiuft

40 m in Hauptwindrichtung vom Abwetterschacht der Uranuntersuchungsgrube wurde
eine Luftprobenahme installiert. In Kopfhohe wurden durch einen organischen
20 cm P-Filter 11000 bis 23000 m® Umgebungsluft in je 2 Wochen gesaugt. Diesonst
in der Kerntechnik tibliche Beniitzung von Glasfaserfiltern war hier nicht
moglich, da diese einige Prozent Ba enthalten und dieses die folgende
Radiumanalyse stort. Das bestaubte organische Filter wird mit Ba-Trdger
versehen und verascht. Der Riickstand wird in Losung gebracht. Zur ei-
gentlichen Radiumanalyse wurde die Methode nach [1] verwendet; einige
Modifikationen wurden entsprechend [2] vorgenommen. Die Beschreibung

der Arbeitstechnik erfolgt im Anhang. Die radiochemische Reinigung von

Ra besteht aus einer doppelten BaSO,-Fd1lung und der jeweils nachfolgen-



den Gleichgewichtseinstellung Ra/Ba in Losung und im BaSO,. Das BaSO,-
Prdaparat wird nach einer Woche in einem Tow-level-Alpha Counter der Fa.
Berthold, 7547 Wildbad, gemessen. Der Nulleffekt dieser Anlage betrdgt
0,02 min~!, Die MeRdauer betrug 100 min. Die Ausbeutenbestimmung erfolg-
te durch Wagung des BaSO,.

Die Ergebnisse, die entsprechend unserer Probenahme zwischen dem 4.9.1978
und dem 12.12.1978 gewonnen wurden, sind in Tab. 1 angegeben.

Probenahme 1978 Probevolumen Luftkonzentration
von bis in m3 von 226Ra in fCi/m3
04.09. 19.09. 23 400 0,40
19.09. 03.10. 20 280 0,29
03.10. 16.10. 20 280 0,30
16.10. 02.11. 20 100 0,084
16.11. 06.12. 20 960 1,2
06.12. 12.12. 11 000 0,16
Mittelwert 0,48 + 0,16

Tab. 1: Luftkonzentrationen von 226Ra am Hauptbeaufschlagungspunkt der
Abluftfahne der Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach

2.2 Die Kontamination des Krunkelbaches und der Menzenschwander Alb

Un die natiirliche 226Ra-Fracht des Krunkelbaches und den 226Ra-Ausstof
mit dem Grubenwasser zu erfassen, und um die Veranderung der 226Ra-Kon-
zentration im Bachwasser bachabwarts verfolgen zu konnen, wurden auto-
matisch arbeitende Wasserprobenahmegerdte 150 m vor der Einleitung des
Grubenwassers, 150 m danach und 100 m vor dem ZusammenfluB mit der Feld-
berger Alb installiert. 100 m nach dem Zusammenflu mit der Feldberger
Alb wurde ein weiteres Gerat zur Probenahme an der Menzenschwander Alb
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aufgestellt. Aus dem aus dem dritten Absetzbecken in den Krunkelbach
eingeleiteten Grubenwasser wurden, ebenfalls mit einem automatischen

Probenahmegerdt, Wasserproben entnommen.

Die Probenahme erfolgt dabei in 90 einzelnen Fraktionen innerhalb von

14 Tagen in einem 10 1FPo]yéthy1enbehé1ter. Die einzelnen Fraktionen
betragen 110 ml. Im Behdlter befinden sich bereits vor Beginn der Probe-
nahme 100 ml HNO3; conc., um Absorptionsverluste an den GefdBwanden zu
vermeiden. Auf eine Filtration des Wassers vor der Analyse wurde ver-
zichtet, da bei Inkorporation nicht ausgeschlossen werden kann, daB

auch das in den Schwebstoffen enthaltene Ra aus dem Darm aufgenommen

wird. Bei sehr tiefen AuBentemperaturen sind die von uns verwendeten
Probenahmegerite storanfallig, und es wurden daher in der Zeit, in der die
Umgebungstemperatur unter 0°¢ lag, vom Personal der Uranuntersuchungsgrube
tdglich an den angegebenen Probenahmestellen etwa 700 ml Wasser genommen
und zu einer Mischprobe vereinigt. Die Trinkwasserversorgung von Menzen-
schwand erfolgt lber gesonderte Brunnen, und um den Radiumgehalt in die-
sem von den Grubenwdssern der Uranuntersuchungsgrube nicht berihrten Trink-
wasser messen zu konnen, wurden im Haushalt von Bauer A tdglich 700 mi
Trinkwasser entnommen und zu einer Mischprobe vereinigt.

Im allgemeinen wurden an den angegebenen sechs Stellen je ca. 10 1 Wasser
in 14 Tagen gesammelt. Die 10 1 Wasser wurden mit einem sehr leistungs-
fahigen Umlaufverdampfer auf 200 ml konzentriert und diese 200 ml wie in
2.1 angegeben auf 226Ra analysiert.

Die Ergebnisse der 226Ra-Konzentrationen, welche 1978 an den sechs ange-

gebenen Stelien gemessen wurden, sind in den Abbn. 1 bis 6 wiedergegeben.
Die Minimal- und Maximalwerte und die Mittelwerte und deren Fehler werden
in Tab. 2 angegeben.

Um die Jahresabgabe von 226Ra aus der Uranuntersuchungsgrube berechnen zu kdn-
nen, war es notwendig, den Abwasserdurchsatz vom dritten Absetzbecken in den
Krunkelbach zu messen. Dieses Abwasser wird iiber zwei Kunststoffrohre in

den Krunkelbach eingeleitet. Die Messung erfolgte dadurch, daB an jedes

der Rohre ein Schlauch angesetzt wurde und mit diesem wurde ein 200 1-
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FaB geflil1t. Die Fullzeit wurde mit der Stoppuhr gemessen. Daraus wurde
der Durchsatz in 1/s berechnet. Die Durchsdtze beider Rohre wurden addiert
und die Ergebnisse der durchgefiihrten Messungen wurden in Tab. 3 wieder-
gegeben. Von den gemessenen 45 1/s stammen etwa 1/3 bis 1/2 aus der Grube;
der Rest ist Oberfldachenwasser aus der Umgebung der Absetzbecken. Mit dem
mittleren Abwasserdurchsatz und der mittleren 226Ra-Konzentration im Ab-
wasser berechnet man eine Jahresemission von 32 mCi 226Ra,

226Ra-Konzentration in pCi/1

Probenahme
Minimum Maximum | Mittelwert

Krunkelbach, 150 m vor Einleitung 0,07 4.4 0,5+0,3
der Grubenwdsser

Abwasser der Uranuntersuchungs- 4,1 128 23+6
grube Krunkelbach

Krunkelbach, 150 m nach Einleitung 0,39 23,1 4+1
des Abwassers

Krunkelbach, 100 m vor Zusammen- 0.8 8,2 2,1+0,6
fluB mit der Feldberger Alb

Menzenschwander Alb, 100 m nach 0,59 8,3 1,1+0,1
Einmiindung der Feldberger Alb

Trinkwasserversorgung Menzenschwand 0,11 0,57 | 0,31+#0,03

Tab. 2: Minimale, maximale und mittlere Konzentrationen von 225Ra 1im
Krunkelbach, im Abwasser der Uranuntersuchungsgrube, in der
Menzenschwander Alb und im Trinkwasser von Menzenschwand

Um die Verdiinnung des Abwassers im Krunkelbach und in der Menzenschwander
Alb berechnen zu konnen, wurden im Krunkelbach und in der Feldberger Alb
die Bachwasserdurchsdtze gemessen. Die Messung erfolgte an Stellen mit
flachem Untergrund; es wurden sechs FluBgeschwindigkeiten lber die Breite
mit der Stoppuhr gemessen. Insgesamt wurden je zehn Tiefenmessungen und
zwei Breitenmessungen im Abstand von 3 m durchgefiihrt. Aus den so erhal-
tenen Mittelwerten wurde der Durchsatz in 1/s berechnet. An einem Tag mit
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mittlerem Wasserstand im Krunkelbach wurden 428 1/s bestimmt. An einem
anderen Tag mit relativ niedrigem Wasserstand wurden im Krunkelbach

181 1/s und in der Feldberger Alb 241 1/s bestimmt. Aus den letzten
beiden Werten konnte bestimmt werden, daB das Wasser des Krunkelbaches
0,43 Anteile des Wassers der Menzenschwander Alb ausmacht. Zusdtzlich
gilt, daB nach starken Regenfdllen der Wasserdurchsatz kurzzeitig we-
sentlich hoher ist als der unter Normalbedingungen gemessene. Im Zeit-
raum Dezember ist der Wasserdurchsatz des Krunkelbaches extrem niedrig.

Messung 1978 AusstoB
am in 1/s
16.08. 45,0
05.09. 35,0
20.09. 37,5
03.10. 48,5
16.10. 48,8
04.11. 45,0
16.11. 55,2
05.12. 48,5
Mittelwert 45 + 2

Tab. 3: AusstoB von Grubenwasser aus dem
dritten Absetzbecken in den
Krunkelbach

Da ein wesentlicher Anteil der 226Ra-Abgabe der Untersuchungsgrube durch

die Schwebstoffe im Abwasser bedingt ist, wurde die spezifische Aktivitit der
Sedimente an verschiedenen Stellen zwischen Untersuchungsgrube und Krunkelbach
gemessen. Die verschiedenen Sedimentproben wurden getrocknet und ihre

Gewichte lagen dann zwischen 0,2 und 0,8 kg Trockensubstanz. Ohne weitere
Veranderung wurden die Proben in 200 ml Polydthylendosen abgefiillt; diese
Dosen wurden verschlossen und mit Alufolie dicht umwickelt. Nach etwa
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drei Wochen Lagerzeit wurden die Proben am Ge(Li)-Detektor gemessen. Die
Alufolie dient der Riickhaltung von spurenweise durch Polydthylen freige-
setzten Radon und die 3 Wochen Wartezeit sind notwendig, um den Folge-
produkten des 2%°Ra Zeit zum Aufbau zu geben. Die damit erreichbare Nach-
weisgrenze betrug etwa 0,2 pCi *?®Ra/g Trockensubstanz.

Im Pumpensumpf, der innerhalb der Untersuchungsgrube liegt, wurde in
Sedimenten eine 22°Ra-Konzentration von 462 pCi/g gemessen. In den Ab-
lagerungen zwischen der Uranuntersuchungsgrube und dem ersten Absetz-
becken wurden 333 pCi/g gemessen. In den folgenden drei Absetzbecken
wurden ab Juni 14-t&dglich Proben entnommen. Zwischen Mdrz und Juni wurden
aber bereits einige Proben vom dritten Absetzbecken entnommen. Die Er-
gebnisse sind in Tab. 4 wiedergegeben. Die Aktivitit der Sedimente sinkt
im Mittel von 381 pCi/g im ersten Becken auf 293 pCi/g im dritten Becken.
Um die aus dem dritten Absetzbecken im Mittel abgegebene *2°Ra-Aktivitdt
durch aufgewirbelte Sedimente zu erklaren, miufte das Abwasser im Mittel
80 mg Schwebstoffe/1 enthalten.

Um zu Uberpriifen, ob 22°%Ra-kontaminierte Sedimente eine Kontamination im
Krunkelbach und in der Menzenschwander Alb hervorrufen, wurden Sediment-
proben im Bereich von etwa 800 m vor der Untersuchungsgrube bis zur Ein-
miindung der Menzenschwander Alb in die Bernauer Alb genommen. Die Proben
wurden getrocknet, gemahlen und in 200 ml-Polydthylendosen gefiillt. Diese
Dosen wurden mit Alufolie umgeben und nach 2 bis 3 Wochen Lagerzeit wurde
am Ge(Li)-Detektor y-spektrometriert. Die Ergebnisse der 22%Ra-Bestim-
mungen sind in Tab. 5 wiedergegeben; die Position der Probenahme ist aus
Abb. 7 zu entnehmen.
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226Ra-Konzentration in den Sedimenten der
Probenahime Absetzbecken in pCi/g Trockensubstanz
Becken 1 Becken 2 Becken 3

1977: Dezember 121
1978: 30.03. 216
12.05. ' 368

17.06. 155

28.06. 443 272 243

19.07. 455 287 284

03.08. 375 421 311

15.08. ‘ 424 369 365

06.09. 346 131 279

20.09. 335 338 226

04.10. 409 411 346

19.10. 409 508 547

03.11. 350 230 290

18.11. 364 331 313

05.12. 406 451 416

12.12. 284 440 200
Mittelwerte 381 349 293

Tab. 4: 226Ra-Konzentrationen in den Sedimenten der Absetzbecken 1 - 3.
Einleitung des Abwassers aus dem dritten Absetzbecken in den
Krunkelbach
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hrove e anzentration
1 vor der Unter- 800 m 1,5
9 suchungsgrube 650 m 1,2
3 500 m 1,3
4 350 m 1,3
5 200 m 3,9
6 direkt vor der Untersuchungsgrubel 757
Mittelwert 2,8 + 1,0
7 direkt nach der Untersuchungs- 9,5
grube 250 m 2,1
9 400 m 3,6
10 550 m 10,6
11 700 m 1,7
12 850 m 1,8
13 1000 m 3,6
14 50 m vor ZusammenfluB Feld- 1,8
berger Alb und Krunkelbach
15 100 m nach Zusammenfluf Feld- 2,9
berger Alb und Krunkelbach
16 250 m nach ZusammenfluB Feld- 1,3
berger Alb und Krunkelbach
17 Menzenschwander Alb vor 1,5
Einmindung Bernauer Alb
Mittelwert 3,7 + 1,0

Tab. 5: 226Ra-Konzentrationen in den Sedimenten des Krunkelbaches und
der Menzenschwander Alb



letzier
MeBwert vor
Einmiindung in

Abb. 7 : SEDIMENTPROBEN AUS DEM KRUNKELBACH UND DER MENZENSCHWANDER ALB.
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2.3 Die Kontamination der Forellen im Krunkelbach und in der Menzen-
schwander Alb

Der Radiumgehalt des Krunkelbaches und der Menzenschwander Alb hat die
Kontamination der in diesen Bdachen lebenden Forellen zur Folge. Da fiir
die Beurteilung der Dosisbelastung der Bevolkerung das AusmaB der Kon-
tamination der Forellen bekannt sein miBte, wurden Fische aus dem
Krunkelbach, der Menzenschwander Alb und zum Vergleich von einer Fisch-
zucht aus Grafenhausen untersucht. Die ersten zwei Proben wurden als
Ganzes verarbeitet, wahrend die folgenden sieben Proben in Eingeweide,
Graten, Kopf und Flossen sowie Fleisch und Haut zerlegt wurden. Der
Probenahmeort und das Datum der Probenahme sowie die Gewichte der ein-
zelnen Teile der Proben werden in Tab. 6 wiedergegeben.

Gewicht der Proben in g
Probe
Nr. Probenahme Ein- Kopf, Haut, Gesamt-
eweide Graten, Fleisch ewicht
9 Flossen 9

1F Krunkelbach 2 h0Oo
28.04.1978

2 F Menzenschwander Alb 2 500
30.04.1978

3F Krunkelbach 210 605 2 505 3 320
17.06.1978

4 F Grafenhausen-Seehof 230 537 922 1 689
20.07.1978

5F Krunkelbach 60 280 320 660
03.08.1978

6 F Menzenschwander Alb 140 622 970 1732
06.09.1978

7 F Krunkelbach 40 110 170 320
21.09.1978

8 F Krunkelbach 70 175 270 515
06.10.1978

9 F Menzenschwander Alb 120 509 858 1 487
20.10.1978

Tab. 6: Forellen aus der Umgebung von Menzenschwand
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Das Probenmaterial wurde bei 550 °C verascht und die kohlenstofffreie
Asche in 20 mi-GlasgefdBe gebracht. Diese waren mit Schiliffdeckeln ver-
schlossen. Nach einer Lagerzeit von 2 bis 3 Wochen in diesen GefdRen
wurden sie am Ge(Li)-Detektor y-spektrometriert. Lag der 226Ra-Gehalt
der Proben unter der Nachweisgrenze von 0,6 pCi/g, wurden die Proben
beschrieben worden

einer chemischen Analyse unterzogen, wie in 2.1

ist. Die Ergebnisse der Messungen werden in Tab. 7 wiedergegeben.

226Ra-Konzentration in fCi/g Frischgewicht
Probe Graten .
. . > Fleisch Gesamt-
Nr. Eingeweide Kopf, > .
Floseen Haut gewicht
1F 22
2 F < 0,20
3F 32 17 2,7 7,1
4 F* 7,0 35 19 22
5F 660 116 211 211
6 F 43 16 14 17
7F 131 3,9 37 38
8 F 400 49 27 85
9 F 138 25 1,4 20
-Mittelwert 234 38 49 50

*) F als Vergleichsprobe aus Grafenhausen-Seehof wurde bei der Mittel-

wertbildung nicht beriicksichtigt

Tab. 7: 226Ra-Konzentrationen in Forellen aus der Umgebung von
Menzenschwand
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2.4 Die Dosisbelastung der Umgebungsbevolkerung durch 22®Ra-Emissionen
der Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach

0,48 fCi 226Ra/m3 Luft wurden in Hauptwindrichtung in der Ndhe des Abwet-
terschachts der Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach gemessen. Die MeRstelle
befindet sich im Betriebsgelande und, wenn man voraussetzt, daf3 die
gemessene Radiumaktivitdt der Luft durch den Untersuchungsbetrieb verur-
sacht worden ist, ist eine weitere nennenswerte Verdinnung bis zur Be-
triebsgrenze zu erwarten. Die Inhalation der oben angegebenen Luftkon-
zentration von 226Ra wiirde mit einer Atemrate von 20 m3/d und der pes-
simistischen Annahme einer quantitativen Deposition in der Lunge zu

einer Ablagerung von 3,5 pCi 226Ra pro Jahr fiihren. Dieser Wert ent-

spricht 0,82 % der nach der Strahlenschutzverordnung maximal zuldssigen
jahrlichen 226Ra-Ablagerung in der Lunge. Unabhingig davon, daB dieser

Wert vernachlassigbar klein ist, gibt es berechtigte Zweifel daran, daB

das gemessene Radium aus der Untersuchungsgrube emittiert wurde. Der Radium-
gehalt der Luft resultiert im allgemeinen aus dem Radiumgehalt der aufgewirbel-
ten Erde, und nimmt man als mittleren Radiumgehalt fiir das Menzenschwander
Tal 2,9 pCi/g Erde an, erhalt man zusammen mit der oben angegebenen mitt-
leren Luftkonzentration einen Luftstaubgehalt von 155 pg Staub/m3 Luft.
Dieser Wert ist fir eine Industrieanlage mit Kraftfahrzeugverkehr als
durchaus normal anzusehen. In jedem Fall ist der 226Ra-Gehalt der Luft

fiir die Umgebungsbelastung bedeutungslos.

Der Krunkelbach enthdlt im Jahresmittel 0,5 pCi 226Ra/1 Wasser. Die Ein-
leitung des Abwassers der Uranuntersuchungsgrube fiihrt zu einer Erhdhung der
Wasserkontamination um den Faktor 8, namlich auf etwa 4 pCi/1. Bevor der
Krunkelbach mit der Feldberger Alb zusammenflieBt, hat die Kontamination
entsprechend der Wasserzunahme des Baches um den Faktor 2 abgenommen.

Direkt nach dem ZusammenfluB mit der Feldberger Alb liegt der Radiumge-

halt bei 1,1 pCi 22%Ra/1. Dieser Wert entspricht sehr gqut der Tatsache,

daB an dieser Stelle das Wasser des Krunkelbaches nur 43 % des Gesamt-

wassers der Menzenschwander Alb ausmacht.
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Die Trinkwasserversorgung der Bevidlkerung von Menzenschwand erfolgt durch
verschiedene Quellen der Umgebung und nicht durch den Krunkelbach oder

die Feldberger Alb. Die Messung des 226Ra-Gehaltes im Trinkwasser von
Menzenschwand ergab im Jahresmittel 0,31 pCi/1. Der betriebsbedingte Ver-
lauf der Radiumemission aus der Uranuntersuchungsgrube mit einem Minimum der
Emission im April, einem Maximum im Juni/Juli und einem abermaligen Maxi-
mum im Dezember ist in der 22®Ra-Konzentration des Trinkwassers nicht erkenn-
bar. Die Radiumkonzentration des Menzenschwander Trinkwassers ist daher
natiirlicher Herkunft. Eine Dosisbelastung der Umgebungsbevélkerung durch

die Uranuntersuchungsgrube iiber das Trinkwasser existiert nicht.

Im Bereich der Menzenschwander Alb sind Uberschwemmungen des Kulturlandes
durch diese nicht auszuschliefen. Das Kulturland besteht ausschlieBlich
aus Weiden, die zur Haltung von Rindern verwendet werden. Eine Kontamina-
tion des Weidegrases durch Uberschwemmungen erfolgt auf zwei grundsatz-
lich verschiedenen Wegen. Erstens, Weidegras kann direkt durch Wasser der
Menzenschwander Alb kontaminiert werden und zweitens, die Uberschwemmungs-
wasser kontaminieren die Erde im Bereich der Graswurzeln und das dort an-
gereicherte Radium wird in das Gras aufgenommen. Wie aus 3.2 hervorgeht,
Tiegt der mittlere 22°Ra-Gehalt des Frischfutters von diesen Weiden bei

60 pCi/kg. Eine Kontamination des Grases durch versickerndes und dann ein-
trocknendes Uberschwemmungswasser mit einer Radiumkontamination im Bereich
von maximal 1,1 pCi/1 ist daher cohne jede Bedeutung flir die Gesamtkontami-
nation. Die Kontamination von Weidegras uber die Wurzel setzt voraus, daB
die oberste Erdschicht in der Lage ist, Radium aus Uberschwemmungswassern
anzureichern. Ware dies der Fall bei der Erde im Menzenschwander Tal, mif-
te der naturliche Radiumgehalt von etwa 0,5 pCi/1 im Krunkelbach und von
0,2 pCi/1 in der Feldberger Alb (siehe 3.3) zu einer entsprechenden Anrei-
cherung von Radium in der oberen Erdschicht bzw. zu einer Erhdhung des
Radiumgehaltes der Erde in der Ndhe der Menzenschwander Alb gefiihrt haben.
Der mittlere 226Ra-Gehalt in den obersten 5 cm der Erde von Proben direkt
an der Menzenschwander Alb betrug 2,3 pCi/g Trockensubstanz. Der Gehalt
der anderen im Menzenschwander Tal genommenen Erdproben der obersten 5 cm
lag bei 3,0 pCi/g. Aus diesen Daten ist zu schlieBen, daB sicher keine
Anreicherung, eher noch eine Ausschwemmung des natiirlichen vorhandenen
226Ra durch die Uberschwemmungen erfolgt ist. Daher erfolgt keine Konta-
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mination der Weiden durch das Radium aus der Menzenschwander Alb und die
im Menzenschwander Tal gemessene 22%Ra-Konzentration der Milcn ist

nicht verursacht durch die Emissionen aus der Uranuntersuchungsgrube
Krunkelbach.

Der erhohte 226Ra-Gehalt im Wasser des Krunkelbaches und der Menzenschwan-
der Alb fihrt zu einer ErhShung des 226Ra-Gehaltes der Forellen in den ge-
nannten Wassern. Insgesamt werden in beiden Gewdssern pro Jahr etwa 800
Forellen gefangen; dies entspricht ca. 100 kg Forellen. Von diesen Forellen
werden etwa 10 % im Krunkelbach gefangen. Die kritische Bevolkerungsgruppe
besteht in Menzenschwand aus dem Teil der Bevolkerung und der Touristen,
der diese Forellen verzehrt. Ein groBer Teil der Touristen wird durch
Forellen aus Zuchtanstalten der Umgebung versorgt. Nur an etwa 50 Touri-
sten werden Forellen verkauft. Von der restlichen Bevolkerung dirften
weitere 50 Zugang zu den Forellen des Krunkelbaches und der Menzenschwan-
der Alb haben. Da die kritische Beviolkerungsgruppe aus etwa 100 Personen
besteht und die jahrlich produzierte Fischmenge ca. 100 kg betrdgt, darf
im Sinne der Verwendung realistischer Lebensgewohnheiten und des Verzichts
auf extreme Konsumgewohnheiten von Einzelpersonen [3] angenommen werden,
daB 1 kg Fisch pro Mitglied der kritischen Bevolkerungsgruppe und Jahr
anzusetzen ist. Ergdanzend soll festgestellt werden, daf3 durch Umfrage in
einem Fall ein Jahreskonsum von 10 kg und in sieben Fdallen ein Jahreskon-
sum zwischen 2 bis 5 kg in Erfahrung gebracht werden konnte. Der mittlere
226 Ra-Gehalt im Fischfleisch des Krunkelbaches lag bei 60 fCi/g Frischge-
wicht. Der mittlere 226Ra-Gehalt im Fischfleisch aus der Menzenschwander
Alb Tag bei 5 fCi/g Frischgewicht. Unter Bericksichtigung der Fangmengen
erhdalt man fiir das Menzenschwander Tal einen Mittelwert von 10,5 fCi/g
Fischfleisch.

Mit dem oben angegebenen mittleren Jahreskonsum von 1 kg errechnet man ein
eine Jahresinkorporation von 10,5 pCi 225Ra fiir die Fischproduktion des
Menzenschwander Tales und von 60 pCi 22%Ra fiir den Fall, daB ausschlieB-
lich Fisch des Krunkelbaches verzehrt wird. Die Strahlenschutzverordnung
gibt fiir 226Ra als Grenzwert der Jahresaktivitdtszufuhr iiber Ingestion

580 pCi an. Die Jahresinkorporation von 10,5 pCi bzw. von 60 pCi 226Ra,

je nach dem, ob man die Gesamtfischproduktion des Menzenschwander Tales
oder nur die Produktion des Krunkelbaches ins Auge faft, stellen dann

1,8 % bzw.10,3 % der maximal nach [4] zuldssigen Jahresaktivitatszufuhr
dar. Die Jahresknochendosis fur 50 a Expositionszeit betrdgt 3,2 und

18,5 mrem.
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2.5 Die maximal zuldssigen Emissionen von 226Ra und die Kontrolle der

Emissionen

Fisch ist der relevante Belastungspfad und 1 kg Fischaufnahme/Jahr eine
realistische Annahme fiir die kritische Bevolkerungsgruppe der Forellen-
esser in Menzenschwand; so liegt die Dosisbelastung, die an der ungiin-
stigsten Einwirkungsstelle, namlich des Bachsystems Krunkelbach und
Menzenschwander Alb, verursacht wird, um den Faktor 37 unter der nach
der Strahlenschutzverordnung [4] maximal erlaubten Dosisbelastung.

Die Kontamination der von uns untersuchten Forellen erfolgte wahrend

eines Jahres des Schiirfbetriebes in der Uranuntersuchungsgrube Krunkelbach.
Ein weiterer Anstieg der Kontamination der Forellen in den folgenden Jahren
ist nicht zu beflirchten, da grundsatzlich im Friuhjahr Forellen aus Zucht-
anstalten in den Bdchen eingesetzt und im Laufe des Jahres abgefischt
werden. Verbleibende Fische wandern im Winter in die tiefere Bernauer Alb
ab. Daher erfolgt die Kontamination der Fische grundsdtzlich nur uber ein
Jahr. Unabhdngig davon ist zu erwarten, daf3 die Gleichgewichtseinstellung
zwischen Radium im Wasser und Radium im Fischfleisch sehr rasch vor sich
geht; ein ldngerer Kontakt der Fische mit dem kontaminierten Wasser diirf-
te vor allem zu einer Erhohung des Radiumgehaltes der Graten fihren.

Obwoh1l 226Ra das gefdhrlichste Radionuklid der Uranreihen ist, tragen
Unat’ 230+234Th, 210Pb, 210Bj und 210Po zur Dosisbelastung uber den
Fischpfad bei. Mit den in [3] angegebenen Dosisfaktoren in rem/Ci und
den in [5] angegebenen Wasser/Fisch-Transferfaktoren kann man errechnen,
daf, um die gleiche Dosis hervorzurufen, die durch 226Ra hervorgerufen
wird, die weniger radiotoxischen Radionuklide die folgenden Vielfachen
der Radiumkonzentration im Wasser haben miissen:

U 2 400

nat
230+234Th 2 300
210pp 5
210Bj 23 000

210pg 15
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Die Konzentrationen von Unat’ Th und Bi werden mit Sicherheit niemals
erreicht. In einem im Wistengraben entnommenen Quellwasser wurden die
Verhiltnisse 226Ra/210Pb und 226Ra/210Po bestimmt. Die Konzentration von
210ph blieb um den Faktor 12 und die Konzentration von 210Pg um den Fak-
tor 260 unter der Konzentration, die notwendig ist, um eine gleiche Dosis
hervorzurufen wie durch gelostes 226Ra. Daher ist durch die Beteiligung
anderer im Wasser geldster Radionukiide der Uranfamilien keine wesent-
liche Veranderung der Dosisbelastung der Umgebungsbevolkerung zu erwarten.

Bei mehrjdhrigem Betrieb sollte eine Uberwachung des Abwassers quasikon-
tinuierlich und unter Erfassung der 226Ra-Konzentration und des Wasser-
ausstoBes vorgesehen werden. Ebenso sollte jahrlich eine Fisch- und Se-
dimentprobe aus dem Krunkelbach zur Analyse auf 226Ra gelangen.

Sollte sich dabei ergeben, daB durch einen Langzeitbetrieb ein Anstieg
des 226Ra-Gehaltes im Krunkelbach erfolgt, kdnnen zur Reduzierung der
Emission folgende MaBnahmen ergriffen werden: Wegen der hohen Kontami-
nation der Sedimente in den Absetzbecken und da diese Sedimente mit
groBer Wahrscheinlichkeit den wesentlichen Anteil der Kontamination von
Krunkelbach und Menzenschwander Alb ausmachen, sollten diese in regel-
maligen Abstanden beseitigt werden. In den ersten drei Monaten von 1978
wurde in der Untersuchungsgrube gelagertes Uranerz abtransportiert. In der
Zeit von Marz bis Juli gab es eine Abbauphase und entsprechende Ein-
lagerung des gebrochenen Erzes. In den Monaten August bis Dezember er-
folgte der Abtransport dieses gé]agerten Erzes. Aus den Abbn. 2, 3 und

4 ersieht man, daB mit der Menge des in der Untersuchungsgrube gelagerten
Erzes die Kontaktzeit des Grubenwassers mit dem Erz erhoht wird und damit
die Kontamination dieses Grubenwassers. Im Sinne der Reduzierung der
Emission von 22%Ra widre also ein ziigiger Abtransport des Erzes aus der
Uranerzuntersuchungsgrube und die Vermeidung unnotwendiger Lagerungen

in der Untersuchungsgrube zu wiinschen.
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3. DIE NATORLICHE 226Ra-KONZENTRATION DER UMGEBUNG VON MENZENSCHWAND

Die natlirliche 226Ra-Konzentration wurde in der Umgebung von Menzenschwand
bestimmt, um einerseits einen Vergleich zu den durch die Uranuntersuchungsgrube
verursachten Kontaminationen zu erhalten und andererseits, um die Dosisbela-
stung der Bevilkerung von Menzenschwand und Umgebung durch das natiirlich
vorkommende 226Ra berechnen zu konnen. Die 226Ra-Konzentrationen wurden
bestimmt in Erd-, Gesteins- und Sedimentproben, in Gras- und Wildpflanzen-
proben, in einer groBen Zahl von Oberflachenwdssern und in Lebensmittel-
proben.

3.1 Die 226Ra-Konzentration der Erde im Menzenschwander Tal

Die Kenntnis der 226Ra-Konzentration der Erde ist notwendig, da diese
ausschlaggebend ist fiir die Kontamination des Weidegrases und damit der
Milch; der 226Ra-Gehalt der Erde steht dariuber hinaus in engem Zusammen-
hang mit dem 226Ra-Gehalt aller lokal produzierten Nahrungsmittel. Die
Kenntnis der 226Ra-Konzentration der Erde ermdglicht auBerdem die Berech-
nung der durch diese hervorgerufenen y-Dosis. Da die Eindringtiefe der
Wurzeln verschiedener Nutzpflanzen unterschiedlich ist, war es notwendig,
eine Vertikalverteilung von 226Ra im Boden zu messen.

Die Bodenprobenahme erfolgte im Menzenschwander Tal auf finf Querprofilen,
auf denen je 5 bis 7 Proben entnommen wurden. Das Vertikalprofil wurde in
Proben bestimmt, die zwischen dem 2. und 3. Querprofil auf der rechten
Seite der Menzenschwander Alb genommen wurden. Die Probenahme selbst er-
folgte mit einem 20 cm langen und 10 cm @ Stahlzylinder. Alle Proben
wurden in zwei Teile geteilt; der eine Teil umfaBt die Erdschicht von O
bis 5 cm und der andere Teil die von 5 bis 20 cm. Die Proben wurden ge-
wogen, getrocknet, gesiebt, gemahlen und in 200 ml Polydthlyendosen ab-
gefiilit. Die Dosen wurden mit Alufolie umwickelt und nach 2 bis 3 Wochen
Lagerzeit am Ge(Li)-Detektor y-spektrometriert. In wenigen Fdallen wurde
eine radiochemische Bestimmung durchgefiihrt.
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Die Ergebnisse der 226Ra-Bestimmung in Bodenproben aus dem Menzenschwander -
Tal wird getrennt nach der 0 bis 5 cm- und der 5 bis 20 cm-Schicht in der
Abb. 8 wiedergegeben. Die 226Ra-Konzentration liegt fiir O bis 5 cm bei

2,9 pCi/g. Fir 5 bis 20 cm wurde ein Mittelwert von 2,4 pCi/g gefunden.

Eine getrennte Auswertung nach ufernahen Erdproben und den verbleibenden
Erdproben ergab fiir 0 bis 5 cm 2,3 bzw. 3,0 pCi/g und fir 5 bis 20 cm

2,3 bzw. 2,4 pCi/qg.

Die Ergebnisse des Vertikalprofils sind in Abb. 9 wiedergegeben. Die 226Ra-
Konzentration liegt bei 3,2 + 0,3 pCi/g trocken. Da bei der Bildung von
Erde aus Granit die Auswaschung des Urans und auch des Radiums aus den obe-
ren Schichten erfolgt, ist es iberraschend, daB der Radiumgehalt lber die
gesamte untersuchte Tiefe praktisch konstant ist. Eine Erkldrung hierfir
wire, daB das Ra2*t-Ion sehr schnell transportiert wird, wie es in [6] an-

gegeben wird.

Da die Erde im Menzenschwander Tal durch Verwitterung des lokalen Granits
entstanden ist, war es von Interesse, den Radiumgehalt in Granitproben des
Menzenschwander Tales zu messen. Die gesammelten Granitproben wurden wie
Erdproben aufgearbeitet. Die Ergebnisse werden in Tab. 8 angegeben. Der
Mittelwert des 226Ra-Gehaltes liegt bei 3,6 + 1,0 pCi/g und ist daher
durchaus vergleichbar mit den im gleichen Raum gemessenen Erdproben.

3.2 Die 226Ra-Kontamination von Gras, Heu und Wildpflanzen aus Menzen-

schwand

Die Kenntnis des 226Ra-Gehaltes in Heu und Gras ist notwendige Voraus-
setzung flir das Verstédndnis des Radiumtransfers vom Boden in das Weide-
gras und vom Gras bzw. Heu in die Milch. Die 226Ra-Gehalte von Wild-
pflanzen wurden einerseits untersucht, um eine bessere Kenntnis der
Radiumaufnahme verschiedener Pflanzen zu erlangen und andererseits, um
Pflanzen zu suchen, welche Radium anreichern und daher als Bioindikatoren
fir Radium verwendet werden konnen. Gras- und Heuproben wurden von vier
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#28Ra- Konzentration in pCi/ g Trockengewicht
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Tiefe der Probenahme in cm

304

Abb. 9:

228Ra - Konzentrationen in Bodenproben des Vertikalprofils

von Menzenschwand zwischen 2.und 3. Querprofil auf der
rechten Seite der Menzenschwander Alb entnommen
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Bauern aus Menzenschwand untersucht. Bei den gleichen Bauern wurde aufer-
dem der 225Ra-Gehalt der Kuhmilch untersucht. Die Pflanzenproben wurden
getrocknet, verascht und in 20 ml-GlasgefaBe abgefiil1t. Nach einer 2- bis
3-wochigen Lagerzeit wurden diese Proben am Ge(Li)-Detektor gemessen.

, 226Ra-Konzentration
Probenahme 1978 in pCi/g Trockensubstanz

Ursprung Geschweihbach, Barhalde 2,7 £ 0,3
30.06.
Barhalde 2,6 + 0,1
30.06. :
Kammbiih1b&chlein ' 2,2+ 0,2
30.06.
Menzenschwander Alb, Wasserfille 2,0 + 0,1
30.06. <
Oberer GroBbach 3,8 + 0,2
30.06.
Umgebung Uranuntersuchungsgrube 8,4 + 0,4
30.06.

Mittelwert 3,6 £ 1,0

Tab. 8: 226Ra-Konzentrationen im Granit aus der Umgebung von Menzen-
schwand

Der 226Ra-Gehalt im Trockengewicht und in der Asche von Heu und Gras
wurde in elf Proben gemessen und wird in Tab. 9 angegeben. Der mittlere
Gehalt 1iegt bei 0,3 bzw. 5,6 pCi 225Ra/g. Die Herkunft und das Verhdlt-
nis von Trocken- zu Aschegewicht der Heu- und Grasproben wird in Tab. 10
angegeben. Da bei Gras im allgemeinen durch das Trocknen eine Reduktion
um den Faktor 5 erfolgt, kann als Mittelwert des 226Ra-Gehaltes des fri-
schen Weidegrases 0,06 pCi/g berechnet werden.
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Probe 226Ra-Konzentration in pCi/g
Nr. trocken Asche
1G 0,1 2,8
2 G 0,2 2,6
3G 0,3 5,8
4 G 0,1 4,6
56 0,3 5,5
6 G 0,4 8,7
76 0,5 9,2
8 G 0,3 5,4
9 G 0,3 5,8
10 G 0,4 5,4
11 G 0,3 5,9
Mittelwert 0,30 + 0,04 5,6 + 0,6

Tab. 9: 226Ra-Konzentrationen in Heu und Gras der
Wiesen der Umgebung von Menzenschwand

Die 226Ra-Gehalt verschiedener Wildpflanzen werden in Tab. 11 wiederge-
geben. In Tab. 12 sind ihre Herkunft und das NaB- und Trockengewicht/g
Asche angegeben. Die 226Ra-Konzentrationen schwanken - bezogen auf das
Trockengewicht - zwischen 0,1 und 0,8 pCi/g und - bezogen auf das Asche-
gewicht - zwischen 6,4 und 15,0 pCi/g. Dabei wurde eine Lupinenprobe
nicht beriicksichtigt, die aus unbekannten Griinden einen extrem hohen
Radiumgehalt aufwies.
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Probe Probengewicht
Nr. Probenahme in g trocken/g Asche
1G Bauer A 23,4
Dezember 1977
2 G Bauer A 14,3
02.06.1978
3G Bauer A 21,2
16.06.1978
4 G Bauer A’ 20,8
20.07.1978
56 Bauer B 18,0
20.07.1978
6 G Bauer A 19,9
18.08.1978
76 Bauer A | 20,0
20.09.1978
8 G Bauer A 21,1
07.10.1978
9 G Bauer A 21,5
17.10.1978
10 G Bauer C 14,5
20.10.1978
11 G Bauer D 17,6
20.10.1978
Mittelwert 19,3 + 0,9

Tab. 10: Heu- und Grasproben von den Wiesen der Umgebung von Menzen-
schwand
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226 . . .
Ra-Konzentration in pCi/g
grobe Art der Probe
r. trocken ‘ Asche
1P Huflattich 0,7 6,4
16.02.1978
2 P - Brunnenkresse 1,9 15,2
28.06.1978
3P Lupinen 1 22,2 258
30.06.1978
4 p* Brunnenkresse 4.6 9,9
20.07.1978
5P SchachteThalme 1,5 11,1
04.08.1978
6 P Farn 0,7 13,0
30.09.1978
7 P Lupinen 2 0,7 11,5
05.10.1978
8 P Schafgarben 2,3 13,7
06.10.1978

*Die Probe enthielt bei ihrer Entnahme einen geringen Anteil an Erde,
welche nicht entfernt wurde.

Tab. 11: 225Ra-Konzentrationen in Pflanzen aus der Umgebung von Menzen-
schwand
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Prob Probengewicht in g/g Asche
N: ¢ Probenahme, Probenart

: NaBgewicht Trockengewicht

1P Umgebung Untersuchungs- 82,0 8,7
grube Huflattich

2 P Wiustengraben, ob. Quelle 77,9 7,9
Blasiwald/Schluchsee,
Brunnenkresse

3P Umgebung Untersuchungs- 81,0 11,6
grube Lupinen 1

4 P Wistengraben, unt. Quelle 31,0 252
Blasiwald/Schluchsee,
Brunnenkresse

5P Staumauer Schluchsee 33,2 755
Schwarzach,
Schachtelhalme

6 P Menzenschwander Kammbiihl- 105,1 19,7
bachlein Vorderdorf,
Farn

7P Aule an der Serpentine, 89,7 16,0
Lupinen 2

8 P Aule an der Serpentine, 42,0 6,0
Schafgarben

Tab. 12: Probengewichte der Pflanzenproben aus der Umgebung von Menzen-
schwand
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3.3 Die 226Ra-Konzentration verschiedener Oberflachenwdsser und von deren

* Sedimenten aus der ndheren und weiteren Umgebung von Menzenschwand

Die hohe natiirliche Untergrundstrahlung am Feldberg weist auf einen uber-
durchschnittlich hohen Uran- und damit 226 Ra-Gehalt des Feldberger Granits
hin. Es ist daher zu erwarten, daB Wasser, das mit diesem Granit in Kon-
takt kommt, durch 226Ra kontaminiert wird und daher Quellen, Brunnen und
Bache einen htheren 226Ra-Gehalt aufweisen als an anderen Stellen der
Bundesrepublik Deutschland. Da die Trinkwasserversorgung des Sidschwarz-
waldes durch diese Wasserquellen erfolgt, ist eine hohere Dosisbelastung
der Bevolkerung durch 226Ra im Trinkwasser in diesem Bereich des Bundes-
republik Deutschland zu erwarten. Daher wurde eine grofe Zahl von Ober-

flachenwdssern auf 226Ra untersucht.

Der erste Teil der Untersuchung befaBte sich mit dem 226Ra¥Geha1t von
Bachen und Quellen des Menzenschwander Tales. Dann wurden Bache, Quellen
und Brunnen der weiteren Umgebung von Menzenschwand untersucht. Bei die-
ser im Sommer erfolgten Probenahme wurden eine Reihe hGherer Konzentra-
tionen von 226Ra in verschiedenen Oberfldchenwdassern gemessen. An diesen
Stellen und in der Umgebung dieser Stellen wurden im Herbst abermals
Proben entnommen und diese auf 226Ra untersucht. Eine lber diese Unter-
suchung hinausgehende Studie wurde im Wistengraben ndrdlich des Schluch-
sees durchgefiihrt. Hier wurden aufer 226Ra-Bestimmungen auch 222Rn-Kon-
zentrationen bestimmt; in einem Fall wurden auch Unat’ 210Pb und 210Po
gemessen. Im Wistengraben, aber auch an anderen Stellen, wurden parallel
mit Wasserproben Sedimentproben entnommen und in diesen 226Ra bestimmt.

Die Radiumbestimmung im Wasser und in den Sedimenten erfolgte wie oben
beschrieben. Zur Radonmessung wurde 1 1 entnommenes Wasser direkt am

210 210
nat? Pb und Po wurden

gangige radiochemische Analysenmethoden verwendet [12,13,14].

Ge(Li)-Detektor gemessen. Zur Bestimmung von U

Die Ergebnisse der Untersuchungen sind in den folgenden Tabellen und Ab-
bildungen wiedergegeben. Um den Beitrag der Feldberger Alb zum Radiumge-
halt der Menzenschwander Alb bestimmen zu kOnnen, wurden - beginnend an
den Quellen der Feldberger Alb bis zu ihrem ZusammenfluB mit dem Krunkel-
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bach - insgesamt 23 Wasserproben entnommen und auf 226Ra analysiert. Der
Mittelwert Tiegt bei 0,2 pCi/1 und damit unter dem Wert von 0,5 pCi/7,

den der Krunkelbach aufweist, bevor er durch die Grubenwdsser des Uranuntersu-
chungsgrubezusatzlich kontaminiert wird. Da der Gehalt der Feldberger Alb

an 226Ra sehr gering ist, sorgt sie im wesentlichen fiir die Verdinnung

beim Zusammenfluf3 von Feldberger Alb und Krunkelbach von im Mittel 2,1

auf 1,1 pCi/1. Die Positionen der Probenahmen und die Ergebnisse sind in

Abb. 10 und Tab. 13 wiedergegeben.

Die 226Ra-Konzentrationen, welche im Wasser der Bache des Menzenschwander
Tales gemessen wurden, sind in der Tab. 14 wiedergegeben. Die Positionen
der Probenahmen werden in Abb. 11 angegeben. Der mittiere 226Ra-Gehalt
liegt bei 0,3 + 0,1 pCi/1. Ein hoherer Wert wurde nur an der ersten Quelle
des Kriegsbaches beobachtet, dieser betrug 2,6 pCi/1. Die 226Ra-Konzen-
trationen im Wasser der Bache der weiteren Umgebung von Menzenschwand
werden in Tab. 15 wiedergegeben. Die Orte der Probenahme sind in Abb. 12
angegeben. Ein groBer Teil der Einzelproben entspricht den bisher gemesse-
nen 226Ra-Konzentrationen in Wasserproben des Siidschwarzwaldes. Es wurden
aber an 6 Positionen erhohte Werte gefunden: im Wistengraben, im Sonnen-
mattkopfbachle, in der Quelle der Langhaa, im Taubenmoosbachle, im Winkel-
bach und im Schwarzenbachle. Bei der wiederholten Probenahme im Herbst
konnte in keinem Fall der hohe 226Ra-Gehalt, der bei der Sommerprobenahme
gemessen wurde, bestdtigt werden. Es muB daher angenommen werden, dafB eine
ldngere Trockenphase und die damit verbundene langere Verweilzeit des
Wassers im Boden zu einer nennenswerten Anreicherung des Wassers mit Radium
gefiihrt hat. Stichprobenartig wurden aus verschiedenen Bachen Sedimentpro-
ben entnommen. Der Mittelwert der 226Ra-Konzentration in diesen Sedimenten
liegt bei 1,1 + 0,1 pCi/g trocken. Dieser Wert liegt deutlich unter den
Werten, die im Menzenschwander Tal gemessen wurden. Die Ergebnisse sind in

Tab. 16 wiedergegeben.

Die Ergebnisse der 226Ra-Messungen in den Oberfliachenwdssern an den Stellen
und in der Umgebung der Stellen, an denen hthere Radiumkonzentrationen im

Sommer gemessen wurden, sind getrennt in den Abbn. 13, 14, 15 und 16 ange-
geben. Nachdem bei ersten Messungen im Wistengraben extrem hohe 226Ra-Kon-
zentrationen gemessen wurden, wurden im August und im Oktober Messungen im
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Wasser und in den Sedimenten des Wustengrabens durchgefiihrt. Die Ergeb-
nisse sind in den Tabn. 17 bis 20 und in den Abbn. 17 und 18 wiederge-
geben. Der hohe 226Ra-Gehalt im Wasser der Quelle 2 vom Juni lieB sich
bereits einen Monat spater nicht mehr bestdatigen; er Tag damals bei

38 pCi/1. Spdtere Messungen ergaben 226Ra-Konzentrationen im Bereich von
1 bis 3 pCi/1. Die in Tab. 17 und 18 wiedergegebenen Radiumkonzentratio-
nen im Wasser des aus dem Wistengraben flieBenden Baches zeigen, daf die
im Quellbereich gemessenen Konzentrationen iberdurchschnittlich hoch sind.
Durch die Erhohung des Wasserdurchsatzes wird bachabwarts die Konzentra-
tion erniedrigt und liegt im Mittel etwa um den Faktor 2 Uber dem norma-
len 226Ra-Gehalt der Bache dieses Raumes. Auffallend sind die auBerge-
wohnlich hohen 222Rn-Gehalte der Quellen im Wistengraben. Die Konzentra-
tionen anderer Radionuklide der Uranfamilien sind verglichen damit rela-
tiv niedrig. Die in Abb. 18 wiedergegebenen 226Ra-Konzentrationen der
Sedimente aus den Bachen im Wistengraben liegen mit 1,6 + 0,2 pCi/g tr.
durchaus im Bereich normaler Werte. In Tab. 20 sind alle Ergebnisse zu-
sammengefaBt, bei denen 226Ra-Konzentrationen < 0,7 pCi/1 gemessen wur-
den. 0,7 pCi 226Ra/1 ist jener Wert, der nach der Strahlenschutzverord-
nung [4] bei ausschlieBlicher Belastung der Bevolkerung durch Trink-
wasser maximal erlaubt ist.

Zusammenfassend darf gesagt werden, daB hohe 226Ra-Gehalte in den Sommer-
monaten und im Dezember gemessen wurden. AuBerdem sind im allgemeinen die
226Ra-Gehalte des Wassers an der Quelle eines Baches hoher als bei weiter
bachabwdrts gelegenen Probenahmestellen.
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probe Probenahme **Ra-Konzentration
1 FA 18.10.1978 0,1
2 FA "18.10.1978 0,1
3 FA 18.10.1978 0,2
4 FA 18.10.1978 0,1
5 FA 18.10.1978 0,1
6 FA 18.10.1978 0,1
7 FA - 18.10.1978 0,1
8 FA 18.10.1978 0,1
9 FA 18.10.1978 0,3
10 FA 18.10.1978 0,3
11 FA 18.10.1978 0,1
12 FA 19.10.1978 0,2
13 FA 19.10.1978 0,2
14 FA 19.10.1978 0,1
15 FA 03.11.1978 0,2
16 FA 17.11.1978 0,2
06.12.1978 4,7
12.12.1978 0,2
17 FA 19.10.1978 0,2
18 FA 03.11.1978 0,3
17.11.1978 0,5
06.12.1978 7,1
12.12.1978 0,2
Mittelwert 0,19 + 0,02

Die MeRwerte vom 06.12.1978 wurden bei der Mittelwertbestimmung nicht
berlicksichtigt.

Tab. 13: 226Ra-Konzentrationen im Wasser der Feldberger Alb
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Probe 226Ra-Konzentration
Np. Probenahme 1978 in pCi/1l
1 W Geschweihbach 30.05. 0,1
17.06. 5_0,03
2 W Farnwittebach 30.05. 0,03
16.06. 0,1
3 W Oberer GroBbach 15.06. 0,4
4 W Bachrainbdchlein 16.06. 5_0,04
5W GroBbach 16.06. 0,2
6 W Kriegsbach, Herzogenhorn 17.06. < 0,05
7 W Krunkelbachhiitte, Brunnen 17.06. 0,4
8 W Schleifbach 17.06. < 0,08
9 W Kammbiih1bdachlein 17.06. 0,2
10 W Rehbach 17.06. < 0,03
11 W Bachlein neben Ursprung von 28.06. 0,2
Geschweihbach, Barhalde
12 W Oberer GroBbach, 30.06. 0,5
Rinnsal daneben
13 W Oberer GroRbach, 30.06. 0,2
Leingrubenwald
14 W Brunnen, 2. Spitzkehre 30.06. 0,2
Menzenschwand-Aule
15 W Brunnen bei Kammbithlbach- 30.06. 0,2
lein, westl. Vorderdorf
Menzenschwand
16 W Kammblihlbachlein, neben 30.06. 0,2
Weg, westl. Vorderdorf .
Menzenschwand
17 W Feldberger Alb, Quelle 1 03.08. 0,1
18 W Feldberger Alb, Quelle 2 04.08. 0,2
19 W Kriegsbach, Quelle 1 04.08. 2.6
20 W Kriegsbach, Quelle 2 04.08. 0,2
21 W Kriegsbach, Quelle 3 04.08. 0,1
22 W GroRbach 05.10. 0,3
Tab. 14: 226Ra-Konzentrationen in den Bdachen von Menzenschwand
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Probe 226Ra-Konzentration
Nr-. Probenahme 1978 in pCi/1
1 WU Remplenbdchle bei Brunnen- 16.06. 0,6
trogle

2 WU Schwinbach bei Kohlhiitten- 16.06. < 0,04
kopf

3 WU Riggenbacherbachle, Orts-  16.06. < 0,04
mitte Riggenbach

4 WU Bernauer Alb, Ortsmitte 16.06. 0,3
Bernau

5 WU Schindelbdchle 17.06. < 0,03

6 WU Franzenbachle 28.06. 0,4

7 WU Schelgenbach vor Uhlingen  28.06. 0,1

8 WU UhTlinger Brunnen 28.06. 0,1

9 WU Altes Sagewerk nordlich 28.06. 0,2
Uhlingen, Seitenbach zur
Schilicht

10 WU Schliicht bei Briicke zw. 28.06. 0,3
Birkendorf und Igelschlatt

11 WU Mettma, sidl. Mandach vor 28.06. 0,7
ZusammenfluB mit Langhaa

12 WU Langhaa-Quelle 28.06. 6,7

13 WU Franzenbachle, Viehlitten- 29.06. < 0,05
moos

14 WU Franzenbdachle bei 29.06. 0,2
Franzenmatt

15 WU Winkelbach 29.06. 1,5

16 WU Schwarzenbachle 29.06. , 0,9

17 WU Taubenmoosbachle 29.06. 2,5

18 WU Wiistengraben, Quelle 2 29.06. 1 549

19 WU Todtmoos, Sonnenmatt- 29.06. 453
kopfbdchle, Quelle

20 WU Sonnenmattkopfbachle, 29.06. 0,1
Miindung

21 WU Bachlein oberhalb Alt- 30.06. 0,2
Glashiutten

22 WU Todtmoos, Sonnenmatt- 18.08. 0,1
kopfbdachle, Queile

23 WU - | Grafenhausen-Birkendorf, 04.10. 1,3
Schliicht ‘

Tab. 15: 226Ra-Konzentrationen in den Bachen der Umgebung von Menzen-
schwand
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Probenahme 226Ra-Konzentration
in pCi/g Trockensubstanz
Rehbach Menzenschwand zwischen 1,6
Vorder- und Hinterdorf
01.06.1978
Kriegsbach 1,2
01.06.1978
Bernauer Alb, Einmiindung Menzen- 1,0
schwander Alb, Kreuzung St. Blasien/
Bernau
01.06.1978
Menzenschwander Farnwittebach 1,8
01.06.1978
Geschweihbach bei Menzenschwand 0,9
02.06.1978
Bernauer Alb in Bernau-0st 0,9
01.06.1978
Nebenbach Riggenbach zur Bernauer Alb 1,1
in Schwenthiele
01.06.1978
Schwarzenbdchle bei Lindau 0,7
28.06.1978
Schwarzenbachle an der Mindung 0,9
28.06.1978
Mittelwert 1,1 £ 0,1

Tab. 16: 226Ra-Konzentrationen in den Sedimenten der Bache in der Umge-
bung von Menzenschwand
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i
Abb.14: WASSERPROBEN AUS DEM SCHWARZENBACHLE UND DESSEN
NEBENFLUSSEN. KONZENTRATIONEN IN pCi ““°Ra /|
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Abb.15 : WASSERPROBEN AUS DEM TAUBENMODSBACHLE UND SEINEN
NEBENFLUSSEN. KONZENTRATIONEN IN pCi “*Ra/ |
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Abb.16:”Ra-KONZENTRATIONEN IM WASSER DER METTMA
UND DER LANGHAA. KONZENTRATIONEN IN pCi “*Ra/ |
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EE?be Probenahme 225Ra;§ogé§?$ration 222Rn-§2nﬁg?;;ation
1/1 Wg 03.08.1978 0,9 5,5
2/1 Wg 03.08.1978 2,3 7,4
3/1 HWg 04.08.1978 0,4

4/1 Wg 04.08.1978 0.8

5/1 Wg 04.08.1978 0,1

6/1 Wg 05.08.1978 0,2 1,4
7/1 Wg 05.08.1978 0,7

8/1 Wg 05.08.1978 0,5

9/1 Wg 05.08.1978 0,6

10/1 Wg 05.08.1978 0,3

11/1 Wg 05.08.1978 0,2

Tab. 17: 226Ra- und 222Rn-Konzentrationen in Wasserproben aus dem
Wiistengraben

s:?be Probenahme 226Ra-$gn;g?§qation
1/2 Wg 05.10.1978 3,4

2/2 Wg 05.10.1978 2,3

3/2 Wg 05.10.1978 1,2

4/2 Wg 05.10.1978 0,5

5/2 Wg 05.10.1978 0,6

6/2 Wg 05.10.1978 0,3

7/2 Wg 05.10.1978 0,6

8/2 Wg 05.10.1978 0,6

9/2 Wg 05.10.1978 0,6
10/2 Wg 05.10.1978 0,7
11/2 Wg 05.10.1978 0,8
12/2 Wg 05.10.1978 0,3
13/2 Wg 05.10.1978 0,3
14/2 Wg 06.10.1978 0,6

Tab. 18: 22fRa-Konzentrationen in Wasserproben aus dem Wistengraben
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Abb.17 : WASSERPROBEN AUS DEM WUSTENGRABEN.
MESSWERTE SIEHE TABELLEN 17 UND 18.
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Abb.18: *°Ra-KONZENTRATIONEN IN SEDIMENTPROBEN AUS DEM WUSTENGRABEN. KONZENTR.IN pCi 2%Ra / g



50

Probenahme Nuklid Aktivité?zkgggiqtration
Quelle 1 28.06.1978 226Ra 0,8
18.08.1978 222Rn 17 600
11.12.1978 226Ra 3,0
222Rn 20 300
Quelle 2 29.06.1978 226Ra 1 549
‘ 21.07.1978 226Ra 38
210pp 15,7
222Rn 33 000
210pg 2,2
23k 1’4
238y 1,4
212pp 1,7
18.08.1978 222Rn 30 300
11.12.1978 226Ra 1,2
222Rn 2 700

Tab. 19: Aktivitatskonzentrationen verschiedener Nuklide in den Quellen
des Wistengrabens
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Probenahme 226Ra-Konzentration
Ort Datum in pCi/1l
Wiistengraben 29.06.1978 1 549
21.07.1978 38
03.08.1978 0,9
03.08.1978 2,3
05.10.1978 3,4
05.10.1978 2,3
05.10.1978 1,2
05.10.1978 0,8
11.12.1978 3,0
11.12.1978 1,2
Langhaa 28.06.1978 6,7
Sonnenmattkopfbéachle 29.06.1978 453
Taubenmoosbdchle 29.06.1978 2,5
Winkelbach 29.06.1978 1,5
Schwarzenbdchle 29.06.1978 0,9
Modisbacher/Blasiwald 04.08.1978 0,8
Grafenhausen, Birkenhof, 04.10.1978 1,3
Schliicht
Feldberger Alb 06.12.1978 4,7
06.12.1978 7,1

Tab. 20: 225Ra-Konzentrationen in Wasserproben, die hoher als 0,7 pCi/1
sind
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Abb.19 :
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3.4 Die 226Ra-Konzentration der Milch in Menzenschwand und Umgebung

Die Milchwirtschaft ist in Menzenschwand die wesentlichste landwirtschaft-
Tiche Tatigkeit. Da Milch auch als Nahrungsmittel in landlichen Gebieten
eine bevorzugte Stellung einnimmt, war eine sorgfdltige Untersuchung der
226 Ra-Kontamination der Milch notwendig. 14-tdglich wurde von zwei Famili-
en je eine Milchprobe analysiert 'und auBerdem von mehreren anderen Bauern
in Menzenschwand eine bis vier Milchproben im Spatsommer untersucht. Aus
der Umgebung des Menzenschwander Tales wurden ebenfalls stichprobenartig
Milchproben gesammelt und analysiert. Als AbschluB wurden Milchproben der
wichtigsten Molkereien des Siidschwarzwaldes und der Karlsruher Molkerei

untersucht.

2 bis 5 1 Frischmilch wurden eingedampft, verascht und die Asche in

20 m1-GlasgefdaBe verpackt. Nach 2 bis 3 Wochen Lagerzeit - zur Einstel-
lung des Gleichgewichtes zwischen Radium und seinen Folgeprodukten -
wurden die Proben am Ge(Li)-Detektor gemessen. Da ein wesentlicher Teil
der gemessenen Proben unter der Nachweisgrenze des Ge(Li)-Detektors lag,
muBte in vielen Fdllen chemisch aufgearbeitet werden.

Die Ergebnisse der 14-tdglich genommenen Proben werden in den Abbn. 19
und 20 und in den Tabn. 21 und 22 wiedergegeben. Die 2?®Ra-Konzentration
in der Milch der beiden Bauern sind relativ hoch, wenn man die in [7]
angegebenen 31 pCi 226Ra als Bodyburden der Normalbevolkerung vergleicht
mit den fast 50 pCi/T1 der Milch von Bauer A. Der Konzentrationsver-
lauf in den Milchproben beider Bauern ist vergleichbar. Dies lberrascht
nicht, da die Bauern von Menzenschwand ihre Kiihe auf gemeinsamen Weiden
halten. Die Ursachen der Schwankungen der Milchkonzentrationen von 226Ra
uber fast eine GroBenordnung sind unbekannt. Der Mittelwert der Milch-
kontamination bei Bauer A 1iegt bei 11 pCi/1 und der bei Bauer B

bei 7 pCi/1. In der Tab. 23 sind die Ergebnisse weiterer Milchanalysen
aus Menzenschwand angegeben. Der Mittelwert der hier angegebenen elf
226Ra-Bestimmungen in Milch liegt bei 8 pCi/1. Mittelt man iUber die Er-
gebnisse aller Proben aus Menzenschwand, so erhdlt man 8,9 pCi 226Ra/1
Milch.
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Probenahme 226Ra—Konzeptration
in pCi/1l

Dez. 1977 6,1
14.04.1978 7,3
30.04.1978 6,9
12.05.1978 47,9
03.06.1978 3,4
16.06.1978 3,7
01.07.1978 7,0
21.07.1978 17,3
05.08.1978 11,3
18.08.1978 42 ,6
07.09.1978 2,8
22.09.1978 1,6
04.10.1978 1,6
21.10.1978 6,6
04.11.1978 3,4
18.11.1978 8,0
06.12.1978 1,1
11.12.1978 6,9
Mittelwert 10,8 + 3,5

Tab. 21: 226Ra-Konzentration, gemessen in der
Milch von Bauer A
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Probenahme 226Ra‘$2n;2?}¥ation
21.07.1978 23,5
05.08.1978 3,4
18.08.1978 0,9
07.09.1978 10,2
22.09.1978 9,0
06.10.1978 5,1
21.10.1978 0,9
04.11.1978 2.9
18.11.1978 10,1
06.12.1978 1,4
11.12.1978 4.6
Mittelwert 6,5+ 2,0

Tab. 22: 22f5Ra-Konzentrationen, gemessen in der
Milch von Bauer B

In Tab. 24 sind die 226Ra-Gehalte in Milch aus der Umgebung von Menzen-
schwand angegeben. In zwei Fallen war der Radiumgehalt praktisch ver-
nachlassigbar klein. In einer Probe aus Bernau und einer aus Aule lagen
die MeBwerte bei 23 bzw. 32 pCi/1. In Tab. 25 sind die Ergebnisse der
226Ra-Gehalte in Molkereimilch angegeben. Auch hier haben Freiburg und
Karlsruhe normal niedrige 226Ra-Konzentrationen, wahrend die Ergebnisse
von Karlsruhe/Siidschwarzwald und Waldshut/Tiengen offensichtlich einen
EinfluB des radiumreichen Granits des Slidschwarzwaldes anzeigen.
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226Ra-Konzentration in pCi/1

Probenahme

Bauer C Bauer D Bauer E Bauer F
20.07.1978 12,4 17,4 1,5
18.08.1978 4,3 0,80 24,0
07.09.1978 9,8 8,1 5,3
21.10.1978 6,4 1,7
Mittelwert 9,5 7,9 0,80 10,2

Tab. 23: 226R3-Konzentration, gemessen in der Milch verschiedener Land-
wirte aus Menzenschwand

226Ra-Konzentration

PY‘Obenahme in pC] j/'!
Bauer J-Riagenbach 0,33
04.08.1978
Bauer K-Hausern 0,53
04.08.1978
Bauer L-Bernau 0st 23,0
04.08.1978
Bauer M-Kule/Schluchsee 32,0

Tab. 24: 226Ra-Konzentration, gemessen in der Milch verschiedener Land-
wirte aus der Umgebung von Menzenschwand
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Probenah 226Ra-Konzentration
robenahme in pCi/1
Karlsruhe 0,92
05.08.1978
Freiburg 0,91
05.08.1978
Karlsruhe/Silidschwarzwald 3,5
05.08.1978
Waldshut/Tiengen 5,7
18.08.1978

Tab. 25: 226Ra-Konzentrationen, gemessen in Milch verschiedener Molke-
reien

3.5 Die 226 Ra-Konzentration von Nahrungsmitteln, welche in Menzenschwand
und Umgebung produziert werden

Um die Dosisbelastung der Menzenschwander Bevolkerung durch natiirliches
226Ra bestimmen zu konnen, war es notwendig, die Radiumgehalte in mog-
Tichst vielen Nahrungsmitteln des Siidschwarzwaldes zu bestimmen. Die
Produktion von Nahrungsmitteln ist in Menzenschwand von untergeordneter
Bedeutung; daher war es nicht moglich, alle Nahrungsmittel, die zur Ver-
sorgung des Durchschnittsbilirgers benotigt werden, in Menzenschwand selbst
zu erhalten. Deshalb wurden in einzelnen Fdllen Proben aus der ndheren
Umgebung des Menzenschwander Tals genommen.

Die Nahrungsmittel wurden im allgemeinen getrocknet, verascht und die
Asche in ein 20 ml-GlasgefdB gebracht. Nach 2 bis 3 Wochen Lagerzeit zur
Einstellung des Gleichgewichtes zwischen 22®Ra und seinen Folgeprodukten
wurde am Ge(Li)-Detektor gemessen. In den meisten Fallen reichte die
Nachweisgrenze des Ge(Li)-Detektors nicht aus; dann war eine radioche-
mische Analyse notwendig.
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Die Ergebnisse der 226Ra-Konzentrationen im Frisch- und im Aschegewicht
und - soweit vorhanden - im Trockengewicht werden in Tab. 26 angegeben.
In Tab. 27 sind NaBgewichte und Trockengewichte/g Asche angegeben. Unter
Probenahme werden Personen angegeben, wenn die Probenahme in Menzen-
schwand erfolgte. Um spater Transferfaktoren vom Boden zum pflanzlichen
Nahrungsmittel berechnen zu konnen, wurden besonders bei Nahrungsmittel-
proben auBerhalb des Menzenschwander Tals 226Ra-Bestimmungen in den zu-
gehOrigen Bodenproben durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser Messungen

werden in Tab. 28 angegeben.

Mit den Ergebnissen in Tab. 26 zeigt sich, daB von den wichtigen Nahrungs-
mitteln der 226Ra-Gehalt im Getreide relativ hoch ist und von den weniger
wichtigen sind die relativ hohen Konzentrationen in Heidelbeeren, Leber

und Eidotter zu nennen.
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226Ra-Konzentration in pCi/g
ﬁ:Obe Art der Probe
: frisch trocken Asche
1N Kopfsalat 0,17 2,34 5,6
20.07.1978 '
2 N Kohlrabi 0,02 - 2,4
04.08.1978
3N Heidelbeeren 0.7 - 50,4
03.08.1978
4 N/1 Rind- Fleisch 0,002 - 0,2
2 Knochen 0,04 - 2.5
3 Nieren 0,1 - 9,7
4 Leber 0,2 - 9,5
5 Lunge 0,01 - 1,5
15.08.1978
5 N/1 Eier- Schalen 0,3 - 0,5
2 EiweilB 0,01 - 1,2
3 Dotter 0,3 - 9,3
16.08.78
6 N Wirsingkraut 0,009 0,11 1,1
06.09.1978
7N grine Bohnen 0,005 - 2,0
06.09.1978
8 N Salat 0,02 0,36 1,5
06.09.1978
g N Salat 0,15 1,13 3,7
20.09.1978
10 N Kartoffeln 0,04 - 2,7
20.09.1978
11 N Weizen 0,24 0,29 2,9
06.09.1978
12 N Gerste 0,21 0,24 2,2
06.09.1978
13 N Hafer 0,02 0,02 0,6
05.10.1978
14 N Kartoffeln 0,03 - 2,2
04.10.1978
15 N Hirschfleisch 0,24 - 4.4
23.03.1979

Tab. 26: 226Ra-Konzentrationen in Lebensmittelproben aus Menzenschwand
und Umgebung
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Probengewicht in g/g Asche

ﬁpobe Probenahme v .

: NaRBgewicht | Trockengew.
1N Bauer A, Kopfsalat 32,3 2,4
2 N Todtmoos, Kohlrabi 107,1 -
3N Untersuchungsgrube, Heidel- 331,0 -
4 N/1 beeren 90,9 _

2 Bauer G, Rind 65,6 _
3 80,0 -
4 43,6 -
5 133,3 -
5 N/1 Bauer H, Eier 1,8 -
2 83,3 -
3 34,0 -
6 N Bauer C, Wirsingkraut 116,7 10,0
7 N Bauer C, griine Bohnen 375,0 -
8 N Bauer C, Salat 96,7 4,2
SN Bauer A, Salat 24,9 3,3
10 N Bauer C, Kartoffeln 71,2 -
11 N Grafenhausen, Weizen 12,0 9,9
12 N Grafenhausen, Gerste 10,5 9,1
13 N Grafenhausen, Hafer 40,0 36,0
14 N Bauer B, Kartoffeln 66,7 -
15 N Kule, Hirschfleisch 18,1 -
Tab. 27: Probengewichte der Lebensmittelproben aus Menzenschwand und

Umgebung
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226RA- i .
Pflanzenart und 226Ra-Konzentration in pCi/g trocken

Probenahme Oberflsiche | 0 -5cm | 5 - 20 cm
Bauer A, Kopfsalat 2,8 2,8 2,7
20.07.1978
Todtmoos, Kohlrabi 1,3 1,7
04.08.1978
Untersuchungsgrube, Heidel- 1,1
beeren, 20.09.1978
Grafenhausen, Gerste 1,2
20.09.1978
Grafenhausen, Weizen 1,3
20.09.1978
Bauer C, Kartoffeln 1,9
20.09.1978
Bauer A, Zwiebeln 3,8
21.09.1978
Grafenhausen, Hafer 1,2
06.10.1978

Tab. 28: 226Ra-Konzentrationen in der Wurzelerde verschiedener pflanz-
licher Nahrungsmittel in verschiedenen Bodentiefen

3.6 226Ra-Konzentrationen in Umweltproben aus Menzenschwand und

Umgebung verglichen mit Literaturangaben

In [8] ist umfangreiches Informationsmaterial iber die Verteilung von
226Ra in der Umwelt gesammelt. Die dort angegebenen Werte werden in der
Tab. 29 den wichtigsten in Menzenschwand und Umgebung gemessenen 226Ra-

Konzentrationen gegeniibergestellt.
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226Ra-Konzentrationen in pCi/kg
Probenmaterial
Menzenschwand [8]
Boden 1200 - 1 500 150 - 3 100
Wasser: FluB- und See- 0,03 - 2,5 0,002 - 62
Grund- und Quell- 0,1 - 1549 0,001 - 237 800
Trink- 0,11 - 0,57 0,005 - 50
Nahrungsmittel:
Kartoffeln 30 - 40 0,8 - 2,8
Getreide, Mehl 20 - 240 1,9 - 2,8
Fleisch 2 0,01 - 1,1
Milch 0,3 - 48 0,3
Gemiise 5 - 170 0,5 - 3,8
Fisch 1,4 - 211 5,1
Eier 80 3,1 - 6,1
Innereien 10 - 200 0,1

Tab. 29: 226Ra-Konzentrationen in Umweltproben aus Menzenschwand und
Umgebung verglichen mit Literaturangaben [8]

4. DIE TRANSFERFAKTOREN VON RADIUM

Radioelemente verteilen sich zwischen der abiotischen Umwelt wie Erde
und Wasser einerseits und den damit in Kontakt befindlichen Lebewesen,
andererseits nach entsprechenden Gleichgewichten. Die Gleichgewichte
werden beschrieben durch Transferfaktoren, dies sind in den meisten
Fallen die Verhdaltnisse der Radioelementkonzentrationen im lebenden und
im abiotischen Material. Solche Transferfaktoren hdangen von einer grofBen
Zah1 von Parametern ab; im allgemeinen sind die detaillierten Abhangig-
keiten aber nicht bekannt. Daher muf man sich mit einem mittleren Trans-
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ferfaktor begniigen. Die Kenntnis von Transferfaktoren erlaubt es, bei
bekannter Kontamination der Erde oder des Wassers die Kontamination von
Lebewesen zu berechnen. Diese Transferfaktoren sind mit der oben genann-
ten Einschrédnkung gliltig Uber groBe Bereiche der Konzentrationen der
Radioelemente.

Da fiir Radium nur einige Transferfaktoren gemessen wurden, erfolgte die
Probenahme bei dem hier beschriebenen Forschungsprogramm im allgemeinen
so, daB eine groftmogliche Zahl von Transferfaktoren aus den erhaltenen
Einzelkonzentrationen berechenbar war.

4.1 Der Ra-Transferfaktor Fisch/Wasser

Die Kenntnis des Transferfaktors Fisch/Wasser erlaubt die Berechnung der
Kontamination von Fischen, wenn die Kontamination von Wasser bekannt ist.
Der Transferfaktor ist definiert als das Verhdaltnis der Ra-Konzentrationen
von Fisch zu Wasser, angegeben jeweils in pCi/kg.

Da erwartet wurde, dafl zwischen dem Transferfaktor Fisch/Wasser und Fisch-
fleisch/Wasser ein nennenswerter Unterschied vorliegt, wurden die 226Ra-
Konzentrationen in Eingeweiden, Kopf, Graten und Flossen und im Fisch-
fleisch getrennt bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tab. 30 angegeben. Aus
den erhaltenen Mittelwerten ergibt sich, daB auf die Eingeweide, das
Knochenskelett und das Fleisch sich jeweils etwa ein Drittel des 226Ra
verteilt.

In Tab. 31 werden die Transferfaktoren Fisch/Wasser und Fischfleisch/Wasser
angegeben. Sie wurden errechnet aus den in den Forellen des Krunkelbaches,

der Menzenschwander Alb und der Fischzucht in Grafenhausen-Seehof gemesse-

nen 226Ra-Gehalten des Gesamtgewichtes und des Fischfleiches. Die Wasser-
konzentrationen des 22%Ra wurden entnommen aus den Abbn. 3, 4 und 5 und der
Angabe fiir die Schliicht in Tab. 15, WU 23. Da fiir den Krunkelbach knapp nach der
Einleitung des Grubenwassers und knapp vor dem Zusammenfluf mit der Feld-
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berger Alb 226Ra-Konzentrationen vorliegen, wurden zur Berechnung die
Mittelwerte dieser Konzentrationen verwendet. Der Transferfaktor Fisch/
Wasser betrdgt 28 + 12 bezogen auf das Gesamtgewicht und 22 + 14 bezogen
auf das Fischfleisch. Uberraschend ist die grofe Streuung der Ergebnisse
bei den Transferfaktoren bezogen auf Fischfleisch von uber zwei GroBen-

ordnungen.
Anteil des 226Ra in verschiedenen
Korperteilen von Forellen in %
Probe
Nr. .
. . Kopf, Grdten, .
Eingeweide Flossen Fleisch
1F - - -
2 F - - -
3F 28,3 43,1 28,5
4 F 4.3 49,2 46,5
5F 28,4 23,2 48,4
6 F 20,7 34,3 45,0
7 F 43,8 3,6 52,6
8 F 64,1 19,5 16,4
9 F 54,4 41,6 4,0
Mittelwert 35 +8 316 35+ 7

Tab. 30:

Verteilung von 226Ra auf verschiedene Korperteile von Fischen
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Transferfaktoren flir Forelle/Wasser
Probenahme in pCi/kg'Fore11e : pCi/kg Wasser
Fleisch Gesamtgewicht
Krunkelbach - 23
28.04.1978
Menzenschwander Alb - -
30.04.1978
Krunkelbach 3 7
17.06.1978
Grafenhausen-Seehof 15 17
20.07.1978
Krunkelbach 103 103
03.08.1978
Menzenschwander Alb 14 17
06.09.1978
Krunkelibach 11 11
21.09.1978
Krunkelbach 9 27
06.10.1978
Menzenschwander Alb 1 17
20.10.1978

Tab. 31: Transferfaktoren Forelle/Wasser fiir 22%Ra im Krunkelbach, in
der Menzenschwander Alb und in der Schlicht

4.2 Der Ra-Transferfaktor Wasser/Sedimente

Die Kenntnis des Transferfaktors Wasser/Sedimente erlaubt die Berechnung
der mittleren Wasserkontamination bei bekannter Sedimentkontamination.
Ein Gleichgewicht zwischen Wasser und Sediment stellt sich ein, wenn der
Sedimentationsprozef und der Resuspensionsprozef gleiche Aktivitdten
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transportiert. Der Transferfaktor ist definiert als Verhdltnis der Ra-
Konzentrationen in Wasser und Sedimenten, jeweils angegeben in pCi/kg.

Der Ra-Transferfaktor fiir Wasser/Sedimente wurde einerseits im dritten
Absetzbecken gemessen und andererseits in den Menzenschwander Bachen und
deren Sedimenten. Die Ergebnisse der 1. Messung werden in Tab. 32 wieder-
gegeben, die Ergebnisse der 2. Messung in Tab. 33. Die Ergebnisse, die im
dritten Absetzbecken erhalten wurden, haben einen Mittelwert von

(11 + 4) 1075, Die Ergebnisse, die in den Menzenschwander Bachen gemessen
wurden, ergaben einen Mittelwert von (26 + 6) 107>. Der um den Faktor 2
hohere Wert in den Menzenschwander Bdchen spricht dafiir, daB die reine
chemische Loslichkeit von 226Ra in diesen Bichen neben dem Sedimentier-
und Resuspensionsprozefs einen groBeren EinfluB ausibt.

Probenahme Transfer Wasser/Sedimente aus dem
dritten Absetzbecken
Sediment Wasser in pCi/kg Wasser : pCi/kg Sediment

1977: Dez. 1977: Dez. 44 - 10-°
1978: 30.03. 30.03. 16 - 10-°
12.05. 12.05. 1 -10-°
17.06. 13.06. 5 .+ 10-°
28.06. 27.06. 53 - 10-°
19.07. 20.07. 1 - 10-°
03.08. 02.08. 3 - 10-5
15.08. 18.08. 7 « 10-5
06.09. 06.09. 5 . 10-°
20.09. 20.09. 5 « 10-5
04.10. 03.10. 6 « 10-5
19.10. 17.10. 2 % 10-5
03.11. 02.11. 3 . 10-5
18.11. - 18.11. 7 - 10-5
05.12. 06.12. 15 - 10-°
12.12. 12.12. 7 - 10-5
Mittelwert (11 + 4) « 10-5

Tab. 32: Transferfaktoren Wasser/Sedimente fiir 226Ra, gemessen im
dritten Absetzbecken
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Probenahme Transfer Wasser/Sedimente aus den
Menzenschwander Bachen
Sediment Wasser in pCi/kg Wasser : pCi/kg Sediment

Rehbach 2 + 10-°
01.06.1978 17.06.1978
Kriegsbach 4 + 10-°
01.06.1978 17.06.1978
Bernauer Alb 30 + 10-°
01.06.1978 16.06.1978
Farnwittebach 6 + 10-°
01.06.1978 30.05.1978
Geschweihbach 11 + 10-°
02.06.1978 30.05.1978
Bernauer Alb/ 33 + 10-5
Bernau-0st
01.06.1978 16.06.1978
Schwarzenbdchle 29 + 10-°
bei Lindau
28.06.1978 28.06.1978
Schwarzenbichle 22 + 10-5
an der Miindung
28.06.1978 28.06.1978
Wiistengraben
Quelie 1
28.06.1978 28.06.1978 53 + 10-5

Mittelwert (26 £ 6) + 10-5

Tab. 33: Transferfaktoren Wasser der Menzenschwander Bache/Sedimente

dieseyr Bache fiir Radium
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4.3 Der Ra-Transferfaktor Milch/Gras

Die Kenntnis des Transferfaktors Mi]ch/Gras erlaubt es bei bekannter Kon-
zentration des Weidegrases, die Milchkonzentration zu berechnen. Der
Transferfaktor Milch/Gras wird auf zwei verschiedene Arten definiert.
Entweder wird das Verhdaltnis der 226 Ra-Konzentrationen der Milch und des
Frischfutters angegeben oder es wird der Bruchteil des 22%Ra angegeben,
der vom taglich aufgenommenen Radium in 1 1 Milch wiedergefunden wird.

Zur Berechnung des ersten Transferfaktors wurden die in Tab. 19 angegebe-

nen 226Ra-Gehalte in Gras und Heu verwendet. Die Umrechnung von den dort
angegebenen 226 Ra-Konzentrationen bezogen auf das Trockengewicht erfolgt unter
Annahme von 80 % Trocknungsverlust der Frischsubstanz. Entsprechend dem Probe-
nahmedatum von Gras und Heu wurden diese Konzentrationen mit Milchkonzen-
trationen von den gleichen Bauern verglichen. Zur Berechnung des zweiten
angegebenen Faktors wurde von einer Tagesaufnahme der Rinder von 11 kg
Trockensubstanz ausgegangen. Als Mittelwert des Transferfaktors Milch/Gras
wurde 0,2 + 0,05 bzw. 0,3 + 0,1 % erhalten. Dies bedeutet, daB in 1 1

Milch etwa 20 % des Radiums, welches in 1 kg frischem Weidegras enthalten

ist, wiederzufinden sein wird bzw. etwa 0,3 % des tiglich aufgenommenen
226Ra/1 Milch zu erwarten ist. Die Einzelergebnisse sind in Tab. 34 ent-
halten.
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Probe . Transferfaktoren ) _
N . Milch/Gras zur Milch uberfihrter A?te11
pCi/1 : pCi/kg frisch der Tagesaufnahme in %/1
1G 0,3 0,5
2 G 0,1 0,2
3G 0,1 0,1
4G 0,4 0,7
56 0,4 0,7
6 G 0,5 0,9
7G 0,02 0,03
8 G 0,03 0,1
9 G 0,2 0,2
10 G 0,1 0,2
11 G 0,03 0,05
Mittelwert 0,2 + 0,05 0,3 £ 0,1

Tab. 34: Transferfaktoren Milch/Gras fiir 226Ra

4.4 Der Ra-Transferfaktor Gras/Boden und Wildpflanze/Boden

Die Kenntnis der Transferfaktoren Gras/Boden erlaubt es bei Kenntnis der
Bodenkonzentration die Konzentration des Weidegrases zu berechnen. Die
Transferfaktoren Wildpflanze/Boden wurden berechnet, um eventuell vorhan-
dene Bioindikatoren im Raum Menzenschwand zu identifizieren. Beide Fakto-
ren sind definiert als das Verhdltnis der Radiumkonzentrationen von

Frischgewicht der Pflanze zum Trockengewicht des Bodens.

Die Ergebnisse der Berechnung der Ra-Transferfaktoren Gras/Boden werden
in Tab. 35 wiedergegeben. Fiir die Bodenkontamination wurde dabei der mitt-
lere Wert von 2,86 pCi 226Ra/g trocken eingesetzt und die 226Ra-Kontamina-



71

tionen von Gras und Heu aus Tab. 9 verwendet. Fiir den Trockenverlust wur-
den 80 % angesetzt. Der Mittelwert der Ergebnisse liegt bei 0,027+0,005.

Probe 226Ra-Transfer Gras/Boden
Nr. in pCi/g Gras, frisch : pCi/g Boden, trocken
1G 0,08

2 G 0,01

3G 0,02

4 G 0,02

5 G 0,02

6 G 0,03

7 G 0,03

8 G 0,02

9 G 0,02

10 G 0,03

11 G 0,02

Mittelwert 0,027 + 0,005

Tab. 35: Transferfaktoren Gras/Boden fiir 226Ra

Die Transferfaktoren fiir die Wildpflanzen sind in den Tabn. 36 und 37 dar-
gestellt. In Tab. 36 wurden, wie oben angegeben, 2,86 pCi 22%Ra/g trocken
fir die Bodenkontamination angesetzt, wahrend in Tab. 37 parallel mit der
Pflanzenprobenahme eine Erdprobenahme erfolgte. Aus den Ergebnissen ist zu
erkennen, daB keine der Wildpflanzen nennenswert 226Ra anreichert. Daher
wurde kein Bioindikator fir Radium im Raum des Siidschwarzwaldes gefunden.

Aus dem in Tab. 35 angegebenen Ra-Transferfaktor Gras/Boden von 0,027+0,005
und dem in Tab. 34 angegebenen Ra-Transferfaktor Milch/Gras von 0,20 + 0,05
ist ein Ra-Transferfaktor Milch/Boden zu errechnen. Mit diesem Transfer-

faktor ist bei bekannter Bodenkonzentration mit Ra die ortliche Radiumkon-
zentration der Milch zu berechnen. Als Ergebnis des Produktes der zwei an-
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Prob h Transferfaktor in
robenanme pCi 226Ra/kg Pflanze, frisch:pCi 226Ra/kg Boden, trocken®
Brunnenkresse 0,112
28.06.1978
Brunnenkresse 0,068
20.07.1978
Schachtelhalme 0,117
04.08.1978
Huflattich 0,028
30.09.1978
Farn 0,043
30.09.1978

*Es wurde eine mittlere Bodenkonzentration von 2,86 nCi 226Ra/kg trocken

Tab. 36: Transferfaktoren Wildpflanze/Erde

Art der | >CRa-Konzentration|  Transferfaktor
Probenahme Probe in pCi/g trocken pCi/g Pflanze tr.:
Pflanze Boden pCi/g Boden tr.
50 m Umkreis Lupinen 1 3,2 5,1 0,63
vor der westl.
Ausfahrt der
Grube
30.06.1978
Rule an der Lupinen 2 0,1 1,8 0,06
Serpentine
05.10.1978
Rule an der Schafgarbe 0,3 2,7 0,11
Serpentine
05.10.1978

Tab. 37: Transferfaktoren Wildpflanze/Erde
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gegebenen Faktoren erhdalt man fiir den Ra-Transferfaktor Milch/Boden
0,005 + 0,002. Dies bedeutet, daB 0,5 % des im kg trockenen Bodens ent-
haltenen Radiums in 1 1 Milch zu erwarten sind. Anders ausgedriickt: in

1 1 Milch befindet sich jene Radiumaktivitat, die in 5 g Boden vorhanden

ist.

4.5 Der Ra-Transferfaktor Nahrungsmittel/Boden

Die Kenntnis der Transferfaktoren Nahrungsmittel/Boden erlaubt die Berech-

nung der *2°Ra-Konzentration verschiedener Nahrungsmittel, wenn die Bodenkonzen-
tration bekannt ist. Diese Aussage gilt dann, wenn zur Erndhrung der
Haustiere, die Fleisch, Milch und Eier produzieren, ausschlieBlich lokal
gewonnene Futtermittel verwendet werden. Der Ra-Transferfaktor Nahrungs-
mittel/Boden ist definiert als das Verhaltnis der Ra-Konzentrationen im
Nahrungsmittel und im Boden. Dabei wird auf 1 kg Frischgewicht bei den
Nahrungsmitteln und auf 1 kg Trockengewicht beim Boden bezogen.

Die Ergebnisse der in Menzenschwand gemessenen Ra-Transferfaktoren
Nahrungsmittel/Boden sind in Tab. 38 angegeben. Die Transferfaktoren
wurden errechnet aus den in Tab. 26 angegebenen 226Ra-Kontaminationen
und der mittleren Bodenkontamination des Menzenschwander Tales von
2,86 pCi 226Ra/g Trockengewicht. Ein nennenswerter Teil der pflanzli-
chen Nahrungsmittel wurde gleichzeitig mit einer Bodenprobe genommen.
Die Berechnung der Ra-Transferfaktoren erfolgte in diesen Fallien mit
den jeweils gemessenen Ra-Kontaminationen der Bodenproben.
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Transferfaktor in

Nahrungsmittel pCi 226Ra/kg Nahrungsmittel : pCi 226Ra/kg Boden
frisch trocken

Blattgemiise:

- Kopfsalat 0,06

- Kopfsalat 0,07%

- Kopfsalat 0,07%

- Wirsingkraut 0,003*
- griine Bohnen 0,002%
Wurzelgemise:

- Kohlrabi 0,02

- Kartoffeln 0,02

- Kartoffeln 0,01
Getreide:

- Weizen 0,2

- Gerste 0,2

- Hafer 0,02
Fleisch:

- Rindfleisch 0,001*
- Rinderknochen 0,01%

- Rindernieren 0,04%

- Rinderleber 0,07%

- Rinderzunge 0,003 *
- Hirschfleisch 0,08
Sonstiges:

- Heidelbeeren 0,2

- Eidotter 0,1*

- EiweiB 0,003*

*Bei den mit *bezeichneten Proben wurde eine mittlere Bodenkontamination
von 2,86 pCi 226Ra/g trocken angesetzt.

Tab. 38: Transferfaktor Nahrungsmittel/Boden fiir 226Ra
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5. DIE DOSISBELASTUNG DER BEVOLKERUNG AUS MENZENSCHWAND UND UMGEBUNG
DURCH DIE NATORLICHE 226Ra-KONZENTRATION DER UMWELT

5.1 Die Jahresingestion von natlirlichem 226Ra mit Lebensmitteln aus

Menzenschwand und Umgebung

Mit Ausnahme von Pilzen wurden praktisch alle Lebensmittel im Menzen-
schwander Raum auf 226Ra untersucht. Die 226Ra-Konzentrationen und der

Pro-Kopf-Verbrauch dieser Lebensmittel, entnommen aus dem Erndhrungsbe-
richt 1976 [9], sind in Tab. 39 angegeben. Aus diesen Daten wurde die
Jahresingestion berechnet und in Tab. 40 angegeben.

Nahrungsmittel aus Menzenschwand

Nahrungsmittelverbrauch entspr. [9]

Bezeichnung 1nK3255£;r?:;22h Bezeichnung kg/a
Trinkwasser 0,31 siehe Text 557
Milch 8,9 Trinkmilch, Buttermilch 70,5
Forellen 10,5 frische und tiefgefrorene 0,3

SuBwasserfisch

Kartoffeln 35 Kartoffeln 68,5
Weizen 240 Weizenmehl 11,7
Rindfleisch 2 Rindfleisch, Kalbfleisch 10,3
Leber, Niere 150 Innereien 257
Eier 83 Eier 0,25
(Dotter = 25 %)

Salat 113 griner Salat 3,1
Koh1rabi, 15 sonstiger Kohl 4.3
Wirsing

Heidelbeeren 200 sonstige Beerenfriichte 0,4
Hirschfleisch 243 Wild 0,4

Tab. 39: 226Ra-Konzentration der Lebensmittel, welche in Menzenschwand
und Umgebung gewonnen werden und der mittlere Pro-Kopf-Ver-
brauch dieser Nahrungsmittel entsprechend [9]
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Nahrungsmittel Jahresaufnahme in pCi 22%Ra/a
Weizen 2 810
Kartoffeln 2 400
Milch 630
Leber, Niere 405
Salat 350
Trinkwasser 170
Hirschfleisch 97
Heidelbeeren 80
Kohlrabi und Wirsing 65
Eier 21
Rindfleisch 21
Hafer 18
Forellen 3
Summe 7 070

Tab. 40: Maximal mogliche Jahresaufnahme von 226Ra durch die Bevdlkerung
von Menzenschwand

Fir Trinkwasser wurden 880 1/a angesetzt [3]; von diesem Wert wurde der
Jahresverbrauch an Mineralwasser, Milch, alkoholischen und nichtalkoho-
lischen Getrdnken subtrahiert. Wegen der geringen Mengen an Lebensmitteln,
die im Menzenschwander Raum produziert werden, ist der aus dem Erndhrungs-
bericht 1976 entnommene Pro-Kopf-Verbrauch zu hoch. Dies gilt ganz beson-
ders fiir Rindfleisch, Innereien, Weizen, Eier, Salat und Gemiise.

Aus Tab. 40 geht hervor, daB unter Beriicksichtigung der oben genannten
Einschrankungen mit einer Jahresingestion von 7,0 nCi 226Ra in Menzen-
schwand zu rechnen ist. Dies ist wesentlich mehr als die jahrliche 226Ra-
Ingestion von 2,0 nCi 226Ra, welche in ICRP 2 [10] als Jahresingestion
angegeben wird. Beriicksichtigt man, daB ein Anteil von 0,3 des aufgenomme-
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nen Radiums vom Magen-Darm-Trakt ins Blut gebracht wird und daB fiir den
Gesamtkdrper 226Ra eine effektive Halbwertszeit von 900 d hat [10], dann
errechnet man als body burden nach einigen Jahren des Aufenthaltes in
diesem Bereich 7,4 nCi 226Ra. Obwohl die Strahlenschutzverordnung [4]
nicht zustandig ist fiir natiirliche Strahlenbelastung, so11 zum Vergleich
angegeben werden, daB nach ihr nur 580 pCi 226Ra/Jahr durch Ingestion
aufgenommen werden diirfen. Die Jahresingestion von 7,0 nCi 226Ra ist
also 1Z2mal mehr, als in der Strahlenschutzverordnung fiir Ingestion vor-
gesehen ist.

5.2 Die berechnete Jahresingestion von natiirlichem 226Ra mit dem Pro-
Kopf-Verbrauch der "Berechnungsgrundlagen”

Mit dem in [3, 117 angenommenen Jahreskonsum an Lebensmitteln und den in
Menzenschwand gemessenen 226Ra-Konzentrationen in diesen Lebensmitteln
wurde die Jahresingestion von 226Ra berechnet. Die Ergebnisse sind in
Tab. 41 wiedergegeben. Danach ist mit einer Jahresingestion von 89,3 nCi
226Ra zu rechnen, welche entsprechend den obigen Uberlegungen 95,5 nCi
226Ra als body burden verursacht. Dieser Wert ist 13mal so groB wie der

. Nahrungsaufnahme 226Ra~Aufnahme
Nahrungsmittel ig kg/a in pCi/a
Trinkwasser 880 270
Fisch 39 410
Milch ' 330 2 940
Fleisch 150 300
Getreide 288 69 120
Kartoffeln 261 9 140
Blattgemiise 63 7 120

Tab. 41: Jahresaufnahme von 226Ra mit den gemessenen 226Ra-Konzentra-
tionen und den nach [3, 111 zu verwendenden Nahrungsmittel-
mengen
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entsprechend dem Pro-Kopf-Verbrauch des Erndhrungsberithtes 1976 berech-
neten Wert. Die Jahresingestion liegt um den Faktar 154 iiber dem von der
Strahlenschutzverordnung maximal zuldssigen Ingestionswert.

Geht man von den 32 mCi 226Ra als Jahresemission aus und berechnet die
Jahresingestion der Bevolkerung entsprechend den "Berechnungsgrundlagen®,
erhdlt man einen niedrigeren Wert fiir die Jahresingestion von 22%Ra. Er
liegt nur um den Faktor 5 Uber dem in Kapitel 5.1 errechneten Wert. Der
Grund dafir ist zu suchen in der nennenswerten Abweichung zwischen dem

in den "Berechnungsgrundlagen" empfohlenen Transferfaktor Boden/Pflanze
und den gemessenen Werten im Raum Menzenschwand. Die in den "Berechnungs-
grundlagen"” empfohlenen Faktoren und die in Menzenschwand gemessenen sind
in Tab. 42 gegeniibergestellt.

Transfer Transferfaktoren

in d/1 kg gemessen empfohlen in [3, 11]
Milch 3,0 . 10-3 8,0 - 10-3
Fleisch (0,1-8) . 10-2 3,4 . 10-2
Pflanze/Boden
Gras 27 - 10-3
Getreide (20-200) . 10-3 1,4 . 10-3
Blattgemiise (3-70) . 10-3
Kartoffeln (10-20) . 10-3
Fisch/Wasser 22 100 (fur Ba)

Tab. 42: Vergleich der in Menzenschwand und Umgebung gemessenen Trans-
ferfaktoren mit den in den "Berechnungsgrundlagen" empfohlenen
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5.3 Die Messung der Bodyburden von 22°Ra der Biirger von Menzenschwand

Um die auf der Basis des Erndghrungsberichtes von 1976 berechnete Body-
burden mit MeBwerten zu vergleichen, wurden 28 Biirger aus Menzenschwand
in einem Bodycounter mit einem Ge(Li)-Detektor y-spektrometriert.

Bei der Auswahl der Mitglieder der BevOlkerung wurde Wert darauf gelegt,
da eine ununterbrochene Aufenthaltszeit von mindestens 15 Jahren in
Menzenschwand gegeben war, dal dltere Leute bevorzugt wurden und daB der
groBte Teil der zu Messenden mit Landwirtschaft, Fischfang oder Jagd zu
tun hat. Die Messung erfolgte 50 Minuten im Bodycounter der KfK; bei der
Auswertung wurden die Gammalinien des 2'*Bi, 2!“Pb und 22°Ra unter Be-
riicksichtigung einer Exhalationsrate [15] des Radons von 66 % herange-

zogen. Die so erreichte Nachweisgrenze lag bei 7,5 nCi.

Alle 28 MeBwerte lagen unter dieser Nachweisgrenze. Betrachtet man die 28
MeBwerte als zu einer Stichprobe gehdrig, dann kann aus den MeBwerten und
unter Beriicksichtigung der entsprechend der Zahlstatistik bestimmten Stan-
dardabweichungen ein Mittelwert und dessen Fehler fiir die 22°Ra-Bodyburden
der ganzen Gruppe berechnet werden. Der so bestimmte Wert lag bei 0,3+0,7
nCi 225Ra. Obwohl - wie aus einer Befragung der Gemessenen hervorging -
teilweise extreme Ernahrungsgewohnheiten vorlagen, z.B. bis zu 400 1 Milch
pro Jahr, konnte in keinem Fall eine *2®Ra-Bodyburden griBer 7,5 nCi ge-

messen werden.

5.4 Der Vergleich der 22%Ra- und der !37Cs-Bodyburden

Obwoh1 die oben angegebene ?2?®Ra-Bodyburden von 0,3 nCi nicht signifikant
gemessen wurde, weist folgende Uberlegung auf die ungefdhre Richtigkeit

des Wertes hin. Nach [7] liegt in nicht kontaminierten Bereichen die 22°Ra-
Bodyburden bei ca. 31 pCi. Nach Tabelle 45 und Tabelle 46 ist der 22%Ra-
Gehalt der obersten Bodenschicht in Menzenschwand etwa 16 mal groRer als in

Karlsruhe. Die Bodenkontamination mit 22®Ra in Karlsruhe darf als durch-
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schnittlich bezeichnet werden. Da fiir die 22°Ra-Bodyburden die 22®Ra-Konta-
mination von Milch, Fleischund pflanzlichen Nahrungsmitteln verantwortlich
und andererseits die Kontamination dieser Nahrungsmittel proportional dem
226Ra-Gehalt der obersten Bodenschicht ist, ist in Menzenschwand auch der
16-fache Werte der durchschnittlichen 22®Ra-Bodyburden zu erwarten. Dieser
wirde mit dem Wert aus [7] 0,5 nCi betragen. Dieser Wert stimmt in etwa
Uberein mit den oben angegebenen 0,3 nCi.

Un den genauen 22°Ra-Gehalt der Bevolkerung in Menzenschwand und Umgebung
in Abhangigkeit von deren Alter bestimmen zu konnen, wird zur Zeit in Zu-
sammenarbeit mit mehreren Zahndrzten ein Probenahmeprogramm von Zahnen
durchgefiihrt. Aus der 22°Ra-Bestimmung und Ca-Bestimmung in diesen Zahnen
erwarten die Verfasser, die Bodyburden von 22°Ra in der Bevdlkerung von
Menzenschwand und Umgebung mit hoher Genauigkeit bestimmen zu konnen.

Der AbschluB dieser Arbeiten ist Ende 1979 zu erwarten.

Der Unterschied zwischen den oben angegebenen 0,3 nCi und den in Tab. 40
angegebenen 7,0 nCi als ?2°Ra-Bodyburden ist nur verstiandlich, wenn man
annimmt, daB in Menzenschwand nur ein Teil der Nahrung lokal produziert

wird. Aus den beiden Zahlen ergibt sich, daB etwa 4 bis 5 % der von der unter-
suchten Gruppe aufgenommenen Nahrungsmittel aus Menzenschwand stammen

konnen. Da dieser Wert zu niedrig erscheint, kann nicht ausgeschlossen wer-
den, daB er Ra-Transport aus dem Magen-Darm-Trakt in den Korper im benutzten
Modell zu hoch angesetzt wird.

Gleichzeitig wahrend der Messung des 2?®Ra im Bodycounter der KfK wurde

das vom Kernwaffen-Fallout stammende '*7Cs gemessen. Die ungewdhnlich

hohen !'37Cs-Bodyburden der untersuchten Personen sind in Tabelle 43 ange-
geben. In Tabelle 44 wurde der Mittelwert aus Menzenschwand mit einem
Karlsruher Mittelwert verglichen. Wegen der zur Zeit geringen Luftkonta-
mination durch Radionuklide des Kernwaffen-Fallouts und der hohen 1in

den 60-er Jahren aufgebaute Bodenkontamination ist auch bei '*7Cs die
Bodenkontamination im wesentlichen verantwortlich fir die Bodyburden.

Aus Tabelle 45 und 46 geht hervor, daB die Kontamination der obersten Boden-
schicht mit '37Cs in Menzenschwand etwa 9 mal so hoch ist wie in Karlsruhe.
Dementsprechend wiirde man eine 9-fache Bodyburden in Menzenschwand erwarten.
Die Tatsache, daB die '37Cs-Bodyburden in Menzenschwand 26 mal so hoch ist
wie in Karlsruhe, bedeutet. daR in Menzenschwand etwa 3 mal soviel lokale
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Nahrungsmittel verwendet werden wie im Karlsruher Durchschnitt. Dies wiirde
aber unter Beriicksichtigung der oben genannten 4 % fiir Karlsruhe und sicher
auch andere Bereiche der Bundesrepublik eine Verwendung von etwa 1,3 %
Tokal produzierter Nahrungsmittel bedeuten. Die Verwendung des Jahreskon-
sums entsprechend dem Erndhrungsbericht 1976 bei Dosisberechnungen kann
daher in landlichen Gebieten und in noch hoherem MaBe in stddtischen Ge-
bieten zu einer Fehleinschdtzung der realen Belastung fiihren.

Personen Korperaktivitat Personen Korperaktivitdt
Geschlecht in nCi '*7Cs Geschlecht in nCi '37Cs
Mannlich 15 6,69
1 0,78 16 5,75
2 11,80 17 7,78
3 3,44 Weiblich
4 3,28 18 1,92
5 4,58 19 4,96
6 21,16 20 17,26
7 4,95 21 0,34
8 3,34 22 5,33
9 3,48 23 1,57
10 0,78 24 3,09
11 7,65 25 0,83
12 0,36 26 1,87
13 10,29 27 3,28
14 0,98 28 14,12

Tab. 43: Die '®7Cs-Bodyburden von 28 Biirgern von Menzenschwand
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Wohnort Zahl der gemessenen Mittelwert der Korper-
Personen aktivitat in nCi '37Cs
Menzenschwand 28 5,5
Karlsruhe 7 0,21
Tab. 44: Mittlere '37Cs-Aktivitdat in der Bevdlkerung von Menzen-
schwand und Karlsruhe
Proben-Nr. Konzentration in pCi/g trocken
226Ra 137CS
1 0,17 0,12
2 0,25 0,55
3 0,14 0,49
4 0,18 0,21
5 0,16 0,27
Mittelwert 0,18 0,33
Tab. 45: 22fRa- und !'®7Cs-Konzentrationen in Bodenproben aus
der Umgebung des Kernforschungszentrums Karlsruhe
(Probenahme 0-5 cm Tiefe)
Proben-Nr. Konzentration in pCi/g trocken
226Ra 137CS
1 2,4 2,6
2 3,8 3,8
3 2,4 3,2
4 2,7 2,8
Mittelwert 2,8 3,1
Tab. 46: 22%Ra- und !37Cs-Konzentrationen in Bodenproben an dem

Menzenschwander Tal (Probenahme 0-5 cm Tiefe)
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ANHANG - Probenaufbereitung und Analysenmethode fiir *2°Ra

Pflanzen, Nahrungsmittel:

1)

Die Proben werden getrocknet, mit Salpetersdaure befeuchtet und
bei 800°C iiber Nacht im Muffelofen verascht. Die Asche soll
frei von Kohlenstoffresten, also ganz weiB, sein. Fir die Ana-
lyse werden 10 g fein zermorserte Asche verwendet.

Die Asche wird in 50 m1 3 M HNO; geldst, 25 mg Ba2* als Trager
zugesetzt und 5 min zentrifugiert. Mit 100 m1 1 M HNO; wird
nachgesplilt. Die Losungen werden in einem Becherglas gesammelt
und mit H,0 dest. auf 1 1 aufgefiillt.

5ml 1 M Zitronensaure werden zugegeben, die LOosung zum Kochen
gebracht und Tangsam 50 ml1 3 M H,S0, und 200 mg Pb-Trédger zu-
gesetzt.

Die Probe wird erhitzt und der Niederschlag iiber Nacht absitzen

lassen.

Die Uberstehende Losung wird vorsichtig dekantiert, der Rest
zentrifugiert.

Wasser:

1)

2)

10 1 Wasser auf 200 ml eindampfen.

10 m1 HNO; conc. und 25 mg Ba2+—Tréger zugeben, 30 bis 60 min
kochen; abkiihlen lassen.



3) Mit NHy 25 %ig den pH 7-7,5 einstellen

4) Folgende Chemikalien der Reihenfolge nach zugeben:
1 ml 3 N Zitronensdure
0,5 ml NH3 25 %ig
40 mg Pb-Trager

5) Zum Sieden erhitzen; 5 bis 10 Tr. Methylorange zugeben; mit H,SO,
conc. den pH 1,5 einstellen, die Probe mindestens 1 h sehr warm
halten und uber Nacht abkiihlen lassen.

6) Den Niederschlag zentrifugieren und waschen mit 3x10 m1 HNO; conc.
und 1x20 ml H,0 dest.

Analysenmethode:

1) Folgende Chemikalien der Reihenfolge nach dem Niederschlag zusetzen:
1,46 g AeDTA
10 ml1 6 M NHj
40 ml H,0 dest.,

im Wasserbad kochen, bis der Niederschlag vollig gelost ist.

2) 10 bis 15 min erhitzen und zu heiBer Losung tropfenweise 100 %ige
Essigsdure zugeben, bis der pH-Wert 4,5-4 erreicht ist. Die Uhr-
zeit der Fdllung notieren, Niederschlag liber Nacht absitzen lassen.

3) Der Niederschlag wird liber ein mit Athanol und Aceton vorbereite-
tes 5,5 c¢cm @ Blaubandfilter filtriert. Es wird mit 20 ml H,0, 20 ml
Athanol und 20 ml Aceton nachgespilt und 20 min bei 100 °c getrock-
net. Nach 10 min Abkiihlen im Exsikkator wird das Gewicht des BaSO,
bestimmt.

4) Es erfolgt eine 100 min-Messung nach 7 Tagen in einem Low-level-o-

84

MeBplatz.
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