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Eroffnung und Begriuflung
H.Bohm

Vorsitzender des Vorstands
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH

Ich darf Sie im Kernforschungszentrum Karlsruhe sehr herzlich zu diesem
Symposium begriien. Ich freue mich, daB die Initiative der Hauptabteilung
Sicherheit eine so groBe Resonanz gefunden hat, sowohl hinsichtlich der hervor-
ragenden Redner, als auch was die groBe Zahl von Besuchern, anbetrifft die zu
diesem Symposium nach Karlsruhe gekommen sind.

Meine Damen und Herren, ich glaube, fiir viele von uns ist Strahlenschutz eine
alltdgliche Selbstverstdndlichkeit, aber sicherlich zugleich Zeit auch ein perma-
nenter Ansporn fir eine stetige Verbesserung und fir eine weitere Entwicklung.
Sie werden mir zustimmen, dafl in kaum einem anderen Bereich der Schutz der
Bevélkerung und der Beschiftigten vor moglichen Schaden so konsequent und
zugleich so wissenschaftlich fundiert erfolgt wie beim Umgang mit Strahlen.
Nirgendwo anders ist die Vorsorge so ausgepriagt wie im Bereich des Strahlen-
schutzes.

Wenn dennoch groBe Teile der Bevélkerung mit einer rational sicherlich nicht zu
begreifenden und durch Medien wohl nachdricklich geforderten und durch politi-
schen Druck verstarkten Strahlenfurcht leben oder von ihr erfafit sind, dann ist
dies von unserem Standpunkt aus sehr zu bedauern. Dies aber sollte Sie nicht zu
resignativem Verhalten veranlassen, sondern im Gegenteil, Sie sollten verstirkt
darauf hinarbeiten, Aufklarungsarbeit in der Offentlichkeit zu leisten. Angste
sind sehr leicht und ohne jegliche Fachkenntnis in die Offentlichkeit zu tiber-
tragen. Unberechtigte Angste abzubauen, erfordert nicht nur einen hohen Grad
an Fachkenntnis, sondern auch eingehende Uberzeugungskraft. So sind die
meisten von Thnen, die heute zu diesem Symposium hier versammelt sind, nicht
nur Wissenschaftler, nicht nur Techniker, sondern zwangsliufig auch mehr oder
weniger in der Offentlichkeitsarbeit Tatige, um die notwendige Aufklarungs-
arbeit zu leisten.

Einer, fir den dieses in ganz besonderem Mafe zutrifft, ist Herr Professor Kiefer,
der Leiter unserer Hauptabteilung Sicherheit. Auch wenn diese Veranstaltung,




wie Sie ja aus der Einladung entnehmen kénnen, kein offizielles Kolloquium zu
Ehren von Herrn Kiefer ist, so wissen Sie jedoch alle, daf} er in den wohlverdien-
ten Ruhestand geht und dieser fur uns bedauerliche Umstand Anlafl fir dieses
Symposium ist. Die groBe Beteiligung an der heutigen Veranstaltung ist sicher
nicht nur ein Zeichen des Interesses an Strahlenschutzfragen, an Fragen der
Strahlenmeftechnik oder den biologischen Einwirkungen der Strahlen, sie ist
insbesondere auch als Zeichen der groBen Hochachtung Thnen gegeniiber, Herr
Kiefer, zu werten. Ich darf mich hier ganz personlich uneingeschriankt in den
Kreis derjenigen einreihen, die Thnen Hochachtung und Wertschitzung entge-
genbringen. Ich mochte darauf hinweisen, dafl mit Thnen, Herr Kiefer, nicht nur
einer der angesehensten Strahlenschiitzer der Bundesrepublik in den Ruhestand
geht, sondern auch einer der dienstiltesten Mitarbeiter des Kernforschungs-
zentrums. Sie gehoren mit zu den ersten Mitarbeitern dieses Zentrums und haben
hier bereits 1956 begonnen, Strahlenschutzmafnahmen einzuleiten. Dies unter-
streicht die Bedeutung, die wir von vornherein dem Strahlenschutz und der
Strahlenmefitechnik beigemessen haben.

Sie haben in diesen mehr als 30 Jahren mit bewundernswertem Engagement und
Stetigkeit nicht nur den Strahlenschutz im Kernforschungszentrum zu seiner
heutigen Bedeutung und GroBe auf- und ausgebaut, Sie haben auch bemerkens-
werte wissenschaftliche Leistungen erbracht und {ber Jahre hinweg im Hoch-
schulbereich die Ausbildung in Fragen des Strahlenschutzes und der Strahlen-
meBtechnik vorangetrieben und auf die Ausbildung der technischen Assisten-
tinnen und Assistenten ausgedehnt.

Dienstleistung, Forschung, Lehre und Offentlichkeitsarbeit waren fiir Sie, lieber
Herr Kiefer, gleichermafen wichtige Aufgaben, denen Sie sich mit Hingabe und
Engagement gewidmet haben. Hierfiir darf ich Thnen unseren herzlichen Dank
und unsere Anerkennung aussprechen.

Ihnen, meine Damen und Herren, wiinsche ich eine interessante Tagung. Sie
moge dazu beitragen, die Kenntnisse auf dem Gebiet des Strahlenschutzes, der
StrahlenmefBtechnik und der biologischen Wirkung der Strahlen zu vertiefen, in
der Hoffnung, dafl damit auch ein weiterer Schritt getan wird, die rationale Basis
in der offentlichen Diskussion tiber Strahlenschutz zu verbreitern. Nochmals:
herzlich willkommen im Kernforschungszentrum, Ich wiinsche Thnen eine ange-
nehme Veranstaltung.




Proportionalzahlirohre:
Physik, Technik, Anwendung im Strahlenschutz

Dr. Rupprecht Maushart

Labor Berthold, Wildbad

Juni 1988

Zusammenfassung

Proportionalzéhirohre werden haufig als eine Art
Ubergang zwischen lonisationskammer und Auslése-
Zahilrohr betrachtet. Diese Ansicht wird durch die in
vielen Lehrbiichern libliche Darstellung der Impulshé-
hen-Abhéngigkeit von der Spannung gestiitzt. Wie
jedoch die nahere Betrachtung der physikalischen
Vorgénge im Zahlrohr zeigt, ist die angelegte Span-
nung keineswegs das einzige Kriterium daflir, ob ein
Zahlrohr im Proportional- oder im Auslésebereich
arbeitet. Flir den praktischen Betrieb bestimmend
sind vielmehr die Entstehung und Absorption von
UV-Fotonen im Z&hlgas einerseits, und die Ausldsung
von Elektronen durch die positiven lonen an der
Kathode andererseits. Dies wird im ersten Teil dieser
Arbeit dargestelit und daraus Folgerungen fir die
konstruktiven Merkmale und den sicheren Betrieb von
Proportionalzahlirohren abgeleitet.

Aber auch bei der praktischen Anwendung in der
StrahlenschutzmeBtechnik erweist sich das Proportio-
nalzéhirohr als eigensténdige Detektorart. Die mégli-
che Vielfalt der Bauformen und die glinstigen meB-
technischen Eigenschaften haben diesem Zahlrohr-
typ breite Einsatzgebiete erschlossen, die im zweiten
Teil des Aufsatzes aufgelistet und an Hand von Einzel-
beispielen naher eridutert werden. AbschlieBend folgt
ein kurzer Ausblick auf zukiinftige Entwicklungsten-
denzen,

Sdmmary

Proportional counters are frequently considered to be
just a kind of transition stage between an ionization
chamber and a GM-counter. This view is mainly based
on the presentation of pulse heights versus applied
voltage that can be found in most text books.

However, a closer look on the physical phenomena
taking place in a counter tube reveals that the voltage
is by no means the only criterion for the detector to be
operating in the proportional or in the geiger region.
This is, on the contrary, determined in practice by the
creation and absorption of UV photons in the counting
gas on the one hand, and by the release of electrons
by ions arriving at the cathode on the other hand.

These relations are being investigated in the first part
of the publication. The results are applied to derive
consequences for better construction and practical
operation of proportional counters.

But not only in theory but in practical use as well
proportional counters prove to be a quite original kind
of radiation detector. The many possible variations of
sizes and shapes, and the favourable operational
properties have opened, in the past years, a broad
field of applications in radiation protection measure-
ments. This is shown in the second part, giving many
specific examples. A short third part points out where
the future development will be going.




Einiges zur Geschichte
der Gasionisations-
Detektoren, oder:

wer hat das Proportional-
zahlrohr erfunden?

In der Familie der Gasionisations-Detektoren —
lonisationskammer, Proportionalzéhlirohr und Geiger-
Miller-Z&hirohr — hat sich das GM-Zahlrohr als Star
und Publikumsliebling schon immer in den Vorder-
grund gedréangt. SchlieBlich ist sein Name sogar zum
Gattungsbegriff fur Zahlgerate Giberhaupt geworden.

Uber die Entstehungsgeschichte des Geiger'schen
Zahlrohrs ist schon vielfach berichtet worden. Ort —
das physikalische Institut der Universitat von Manche-
ster —, Jahr — 1908 —, ja beinahe Monat seiner
Geburt sind bekannt. Bestenfalls wird unter Insidern
um den Anteil gestritten, den E. Rutherford an dieser
ersten friihen Entwicklung gehabt haben kénnte.

Doch die anderen, um mit B. Brecht zu sprechen, sind
im Dunkeln, — so scheint es zumindest, denn wer
kennt schon den Erfinder des Proportionalz&hlrohrs?

Die Frage ist interessant, aber falsch gestellt. Die
theoretischen Grundlagen fir das Proportionalzéhi-
rohr — die Bedingungen fiir das Entstehen von La-
dungslawinen in Gasen — hat Townsend schon in den
Jahren 1901 bis 19083 geliefert. Wir miissen unsere
Frage nach dem Zahlrohr-Erfinder daher in mehreren
Teilen beantworten.

Erster Teil: wer hat zum erstenmal ein Z&hlrohr im
Proportionalbereich betrieben, mbglicherweise ohne
es zu wissen; und zweiter Teil: wer hat zum erstenmal
klar unterschieden zwischen Proportional- und Auslo-
sebereich und daraus praktische Betriebsbedingun-
gen flr den einen und den anderen abgeleitet? Und
man koénnte noch einen dritten Teil der Frage anhan-
gen: wer hat das Proportionalzahlrohr so benannt?

Die Antwort auf Teil 1 scheint mir eben so eindeutig
wie méglicherweise Uberraschend. Das erste Geiger-
'sche Zahlrohr hat bereits im Proportionalbereich
gearbeitet! Aus dem in Abb. 1 gezeigten Auszug der
Originalarbeit von Rutherford und Geiger (1) um 1908
— und aus vielen weiteren Hinweisen in dieser Arbeit
— geht eindeutig hervor, daB bei ihrem Z&hlrohr die
Impulshdhen unterschiedlich grof3 und der Lauf-
strecke der Alphateilchen im Gas proportional waren.

Aus der Geschichte der Gasionisations-Detektoren

Wer hat das Proportionalzdhlrohr erfunden?

Wir miissen gezielter fragen:
Wer hat zum ersten Mal

- ein Zahirohr als Proportional-
zahlrohr betrieben?

- klar zwischen Proportional-

und Auslosebereich unterschieden?

- den Unterschied systematisch
untersucht?

E. Rutherford und H. Geiger
1908

K. G. Emeléus -
1925

H. Geiger und O. Klemperer
1928




Abb, 1

Aus der Geschichte der Gasionisations-Detektoren
Das erste Proportionalzahirohr?
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of the brass tube. An a-particle projected near the end of the tube in the
direction of the axis of the tube would produce a throw of the electrometer
ncedle of about the same magnitude as that due to an «-particle fived through
the opening parallel to the axis of the tube. The great majority of the
a-particles emitted by the tube will only travel a short. distance before heing
slopped by the walls, and consequently will only give rise to small individual
movements of the needle. The greater part of the current observed by the
clectrometer with the aperture closed was due to this natural ionisation
increased several thousand times by the agency of the strong electric field.

Proc. Roy. Soc. 81, 141 -'161. 1968
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Ich bin wohl kaum der erste und der einzige, der
diesen Tatbestand herausgefunden hat. Aber jeden-
falls habe ich bisher noch nirgends gehért oder gele-
sen, daB die Bezeichnung ,Geigerzahler” eigentlich
dem Proportionalzahlrohr zustehen miiBte. Oder,
préaziser, daB man beim Proportionalzéhlrohr vom
»~Rutherford-Geiger-Zahlrohr* sprechen miiBte, wie
beim Ausldsezahlrohr heute von ,Geiger-Miiller-Z&hl-
rohr,

Leider war es mir aus vielerlei Griinden bisher nicht
maglich, die weitere Literatur (iber das Arbeiten mit
Zahlrohren systematisch zu verfolgen. Jedenfalls hat
ein gewisser Herr Emeléus 1925 als erster klar ausge-
sprochen, daB ,je nach den speziellen Versuchsbedin-
gungen ein als Multiplikationseffekt bzw. Ausldseef-
fekt charakterisierbarer Unterschied im Mechanismus
des Zahlvorgangs zu erwarten ist* (2). Und 1928 war
es dann wieder H. Geiger, der in einer zusammen mit
O. Klemperer veroffentlichten Arbeit (3) feststellt:
sUnterhalb der ... Spannungswerte ist der StromstoB
im Z&hler der Primarionisation proportional®.

Umso bemerkenswerter scheint es mir deshalb, daB
im ebenfalls 1928 erschienenen Aufsatz von H. Geiger
und W. Mdller (4) mit dem Titel ,Das Elektronenzéhl-

rohr* — der ja ausschlaggebend war fiir die Bezeich-
nung Geiger-MUller-Zahlrohr — die physikalischen
Vorgénge gar nicht mehr diskutiert werden. Aber
wenn man bedenkt, daB zum Nachweis der Impulse
nach wie vor nur ein Fadenelektrometer zur Verfligung
stand, dann muBte damals ein im Auslésebereich
arbeitendes Zahlrohr als ein groBer Fortschritt gegen-
tiber dem Proportionalzahirohr erscheinen, bei dem
nur die hochionisierenden Alphateilchen erkennbare
Signale hervorriefen. Folglich konzentrierte man sich
lieber auf das ,,empfindlichere” Nachweissystem; das
Proportionalzahlrohr war eher uninteressant.

Diese Betrachtung der Zahirohr-Historie legt flir mich
zwei Folgerungen nahe. Erstens: es wére so abwegig
gar nicht, beide Zahlrohr-Spielarten als ,Geiger-Z&h-
ler zu bezeichnen. Aber weil dies der langjahrigen
Gewdhnung zuwiederliefe und nur Verwirrung schaf-
fen wirde, deshalb zweitens: man vermeidet jede
Kennzeichnungs-Problematik, indem man von Propor-
tional- und Ausldsezahlrohren spricht, wie ich das im
folgenden durchweg tun werde.

Aberwo liegt denn jetzt der physikalische Unterschied
zwischen den beiden? Darllber mehr im nachsten
Abschnitt.



Einiges zur Physik des
Proportionalzdhlrohrs,
oder:

was unterscheidet ein
Proportionalzahirohr
von lonisationskammer
und Auslose-Zahlrohr?

Proportionalzéhirohre werden haufig als eine Art
Ubergangserscheinung zwischen lonisationskammer
und Ausldse-Zahirohr betrachtet. Diese Ansicht
grindet sich auf die in vielen Lehrblichern (ibliche
Darstellung des Zusammenhangs zwischen Impuls-
héhe und angelegter Spannung — odet, bei homoge-
nem Feld, und da haben wir schon eines der Pro-
bleme, der Feldstarke — von der angelegten Span-
nung als eine stetige Kurve (Abb. 2). Aber die Feld-
starke im Gas ist nur einer-— und keineswegs der
allein entscheidende — Faktor. Gasart, Gasdruck und
Strukturmaterialien des Detektors spielen eine we-
sentliche Rolle. Was passiert im Zahlrohr wirklich bei
steigender Feldstarke?

Abb. 2 Zwei Beispiele fir die Darstellung von Zahl-
rohr-Kennlinien in Lehrblichern (5, 43)

Pulse
amplitude
{log scale

| |

2 MeVv | |

| Limited

1 MeV l r:g(&% |

l . | Proportional ‘ l
| ton | region

| saturation | |

Applied vollage

T T T -
Rekombinations- G-M-Gebiet
107 Zone beschr,

Proportionalitat

fonen-Zah}

. .
{onisations- [S——
Kammer- Proportional- !
10 |} Bereich Gebiat I
I

|
i
|
100+
|
|
'

100 b a-Teilchen

I
|
|
07
|

B-Teilchen

i 1 i
0 250 500 750 1000

———————
Spennung (Volt)

-8-

Die wesentlichen Vorgange sollen in den folgenden
Abschnitten in vereinfachter Form herausgearbeitet
werden, um die Voraussetzung zu schaffen zum
besseren Verstandnis der Eigenschaften von Propor-
tionalz&hlrohren.

Ob ein £Zdhirohr als lonisations-
kammer oder als Proportional-
zédhlrohr arbeitet, bestimmen
Feldstirke und Gasdruck!

Vim Riumlicher Verlauf der Feldstéirke E
i Zéhirohr

0 Kathodenradius b = 10 mm
‘6 Zahldrahtradius a = 0,025 mm
x 10 Spannung V

=1750 V

b

{

97 98 98 10mm

T T T T T T
a01 02 03 04 05 08
T .

Abb. 3

Der Verlauf der Feldstarke im Zédhlrohr

Die Feldstarke E im zylindersymmetrischen Z&hlrohr
ist umgekehrt proportional der Entfernung r von der
Mittelachse und betragt

v
r-In(b/a)

wobei V die Spannung, b der innere Kathodenradius
und a der Zahldrahtradius sei. Abb. 3 zeigt die Abhén-
gigkeit der Feldstarke von r an einem Beispiel mit reali-
stischen Werten flir a, b und V.

Bei genligend niedriger Spannung erreicht die Feld-
starke nirgends den kritischen Wert fiir das Einsetzen
einer Gasmultiplikation, der Gasverstarkungsfaktor ist
gleich 1. Die Anzahl der gesammelten Ladungen ist,
fehlende Rekombination vorausgesetzt, gleich der An-
zahl der primar erzeugten Ladungen (Abb. 4). Das
Zahlrohr arbeitet als lonisationskammer (Abb. 5).




Abb. 4
Was geschieht im ‘ Zahirohr?
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Ob eine IK zum PZ wird, bestimmt die Feldstarke!




Der Ubergang zum Proportionalbereich

Erhdht man die Spannung, so steigt die Feldstarke in
einem sehr schmalen Schlauch um den Zahldraht
Uber den kritischen Wert fiir den Einsatz der Gasmulti-
plikation. Dieser Wert liegt je nach Gasart zwischen
1,5-10° (96% He, 4% lsobutan) und 10-10° (Propan)
V/m-bar, fir P-10-Gas bei 4,8:10° V/m-bar (5). Abb. 6
zeigt die charakteristischen Werte und GroBenverhalt-
nisse in einem Z&hlrohr mit dem Fulldruck 1 bar. Je
héher die Feldstarke, desto héher der Gasverstar-
kungsfaktor. Diethorn (6) hat eine Formel zu seiner
Berechnung aus den Zahlrohr- und Gasparametern
abgeleitet, die in erster Naherung auf einen logarithmi-
schen Zusammenhang zwischen dem Verstérkungs-
faktor und dem Wert V/p hinauslauft, wahrend der
Radius der Multlplikationszone linear mit V/p zunimmt,
In der Multiplikationszone 16st jedes einzelne Primar-
elekiron eine Ladungslawine, die sogenannte Town-
send-Lawine, aus (Abb. 7).

Die Anzahl der gesammelten Ladungen ist nur dann
proportional den Primarladungen, wenn alle Lawinen
praktisch gleich groB und voneinander unabhangig
sind. Das ist der Fall bei nicht zu hoher Primarionisa-
tionsdichte und bei Gasmultiplikationsfaktoren bis
etwa 102 bis 10°. Beim Anschauen von Abb. 7 muB
man beachten, daB die Multiplikationszone im Verhalt-
nis viel zu groB dargestellt werden muB, um die Ab-
laufe der Lawinenbildung deutlich machen zu kénnen.
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Die Impulsanstiegszeit im Proportionalzdhlrohr

Die Driftzeiten der Elektronen im hohen Feld der
Multiplikationszone sind sehr klein. Eine einzelne
Townsend-Lawine baut sich in unserem Muster-Zahl-
rohr der Abb. 7 in einigen ns auf. Das wére in etwa
auch die Anstiegszeit des Impulses, — lassen wir die
Definition der Anstiegszeit und den EinfluB der Z&hl-
rohrkapazitat einmal dahingestellt; beides spielt fur
die folgenden Betrachtungen keine Rolle. Aber es
ware die Anstiegszeit eben nur dann, wenn alle Lawi-
nen zum selben Zeitpunkt getriggert wiirden. Da
jedoch die einzelnen Priméarelektronen bei den libli-
chen Teilchenbahnen im Zahlrohr von ihrem Entste-
hungsort bis zum Rande der Multiplikationszone
unterschiedliche Wege zuriicklegen missen — Abb. 7
zeigt dies deutlich — und somit zu unterschiedlichen
Zeiten dort ankommen, ,verschmieren“ die Lawinen
zeitlich. Die Impulsanstiegszeit wird gréBer. Die
Elektronen, die in Kathodennéhe starten, brauchen
bis zur Multiplikationszone wegen der anfangs sehr
niedrigen Feldstarke einige 100 ns. lhre Laufstrecke
bestimmt die tatsachliche Impulsanstiegszeit.

Allerdings: niederenergetische Teilchen, wie die Betas
von Tritium, geben ihre ganze Energie auf einer im
Vergleich zu den Zahlrohrabmessungen sehr kurzen
Wegstrecke ab.

Abb. 6

Proportionalzédhlrohre: Theorie und Praxis

So sieht’s wirkiich im Zdhirohr aus!

E=— YV
r- In (b/a)
Beispiel:
Z&hldraht b Zé&hirohr-Radius 10 mm
-+ a Zahldraht-Radius 0,025 mm
V Zahlrohrspannung 1750 Volt
E Feldstarke 5108 V/m

Dann wird der Radius
de(rj rv:]ultiplikationszone 0,065 mm
und ihr Volumen 0

des Z&hlrohrvolumens 0,004 %

Multiplikations-
zone
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Abb.7

Was geschieht im Proportional- Zdéhlirohr?
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Die freigesetzten Primarelektronen entstehen dann
nahezu am gleichen Ort und haben alle fast gleiche
Drifizeiten: der Tritium-Impuls hat eine kurze Anstiegs-
zeit. Er 18Bt sich dadurch von den Ubrigen Impulsen
trennen (45). Abb. 34 zeigt ein solches Anstiegszeit-
Spektrum.

Der Ubergang zum bedingten Proportional=-
bereich

Bei wachsender GroBe der Townsend-Lawinen (iber-
schneiden sich die einzelnen Lawinen. AuBerdem
nimmt die Sekundar-lonisationsdichte in der Multipli-
kationszone zu. Jetzt machen sich die Raumladungs-
effekte der positiven lonen bemerkbar, die wegen
ihrer viel geringeren Beweglichkeit im Vergleich mit
den Elektronen nur langsam abgesaugt werden. Die
kritische Grenze flr das Einsetzen der Gasmultiplika-
tion wird verzerrt und der Multiplikationsfaktor nimmt
wenig oder gar nicht mehr zu (Abb. 8).

Das Zahlrohr befindet sich unter diesen Bedingungen
im bedingten Proportionalbereich. SchlieBlich werden
die Ausgangsimpulse gleich groB, — aber das ist
keinesfalls der Auslésebereich. Fiir den Ausldsebe-
reich ist ein ganz anderer Effekt verantwortlich.
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Ob ein Proportionalzédhlirohr zum
Auslosezdhirohr wird,
bestimmen die Fotonen!

UV-Fotonen als Stérfaktor im Proportional=
zéhlrohr

Die Gasmultiplikation im Proportionalzahirohr beruht
auf der Freisetzung weiterer Elektronen durch StéBe
zwischen den urspriinglichen Elektronen und neutra-
len Gasmolekilen. Die lonisation ist aber nicht der
einzige Weg der Energielibertragung der Elektronen
an die Gasmolekdle. Es kbnnen auch angeregte
Molekule gebildet werden. Sie tragen zur Townsend-
Lawine unmittelbar nicht bei.

Sie kdnnen aber bei der Rickkehr in den Grundzu-
stand ein Foton im sichtbaren oder — mehrheitlich —
im UV-Bereich aussenden. Diese UV-Fotonen kénnen
ihrerseits wieder Elektronen freisetzen, entweder im
Gas oder an der Kathodenoberflache (Abb. 9).

Abb. 9

.. Lawinen nicht mehr’
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Was geschieht im Proportional- Zdhlrohr? Nuv* Pion <11
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gleichgroB und unabhéngig,aber alle gleichzeitig!




-13-

Dadurch entstehen neue Townsend-Lawinen. Da die
Fotonen-Emission meist in Nanosekunden erfolgt
und die Fotonen sich mit praktisch Lichtgeschwindig-
keitim Gas ausbreiten, tragen die neuen Lawinen
zum selben Impuls bei und wirken sich wie eine
Erh6hung des Multiplikationsfaktors aus. Pro Lawine
werden umso mehr Fotonen gebildet, je hdher der
Gasverstarkungsfaktor ist. Bezeichnet man mit n,, die
Anzahl der UV-Fotonen in einer Lawine und mit pion
die Wahrscheinlichkeit, daB ein Foton selbst wieder
ionisiert, dann I&Bt sich die kritische Ubergangsbedin-
gung vom Proportional- zum Ausldsebereich formulie-
ren als ny, - Pion = 1.

Der Ubergang zum Auslése-Bereich

Unter dieser Bedingung setzt eine von den Fotonen
getriggerte Kettenreaktion ein, die Entladung breitet
sich im ganzen Zahlrohr aus; alle Ausgangsimpulse
werden gleich groB. Der dafir kritische Feldstérke/
Druck-Wert liegt bei 10® V/m-bar. Da sich so hohe
Werte durch Erhéhen der Spannung allein meist nicht
erreichen lassen, betreibt man Auslésezahlrohre
vornehmlich mit niedrigerem Gasdruck. Das ist,
nebenbei, auch ein Grund dafiir, weshalb im DurchfluB
betriebene Zahirohre fast durchweg Proportionalz&hl-
rohre sind.

Hohes ny, * Pion ist im Proportio-
nalzédhlirohr storend und uner-
wiinscht!

Die Rolle der Gaszusitze im Proportionalzéhli-
rohr

Die UV-Fotonen-Emission, flir das Ausldsezahlrohr
entscheidend, ist im Proportionalzahlirohr stérend und
unerwinscht. Werte von n, * pion Nahe 1 flihren zu
Abweichungen von der Proportionalitat und machen
den Betrieb des Zahlrohrs unstabil. Man versucht den
Wert daher niedrig zu halten, indem man entweder ny,
klein macht — durch Betrieb mit niedrigem Multiplika-
tionsfaktor oder durch Wahl einer Gasart, wie Methan,
die von sich aus wenig oder keine UV-Fotonen emit-
tiert; oder man halt pj, klein. Das geschieht durch
Gaszusétze, meist mehratomige Gase, die ihrerseits
Fotonen absorbieren, ohne selbst ionisiert zu werden
(Abb. 10). Praktisch alle einatomigen Z&hlgase — die
Edelgase — benbtigen solche Zusétze, wenn sie mit
einigermaBen hohen Multiplikationsfaktoren betrie-
ben werden. Gegenliber der UV-lonisation im Gas
spielt die Elektronenfreisetzung an der Kathode meist
eine kleinere Rolle. Sie kann aber dominierend wer-
den, wenn die Gasionisation durch Zusatzgase unter-
driickt wird. Dann muB ein Wandmaterial mit hoher
Elekironen-Austrittsarbeit gewéahit werden.

Abb. 10
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Ob ein PZ zum GMZ wird, bestimmen die Fotonen!




Ob ein Auslésezéhirohr funktio-
niert, bestimmen die positiven
lonen!

Die Bedingungen fiir den Auslésebereich

Damit ein Zahlrohr im Ausldsebereich arbeitet, mis-
sen zwei Bedingungen erflllt sein:

E/p muB gréBer sein als ca. 108 V/m-bar, und ny,Pion

muB gréBer sein als 1. ny, wird groB bei groBem Multi-
plikationsfaktor, der bei vorgegebener Spannung
durch kleinen Gasdruck erreicht wird. pi,, wird gro
durch Wahl der Gasart, vornehmlich monoatomare
Gase (Abb. 11). Die Entladung, die sich im Z&hirohr
ausgebreitet hat, wird durch die hohe Raumladung
der entstandenen positiven lonen beendet. Da bei
hoherer Feldstarke dazu auch eine hthere Raumla-
dung erfordetlich ist, werden bei steigender Spannung
am Zahlrohr auch die Ausgangsimpulse groBer. Die
Zunahme erfolgt in erster Ndherung proportional zur
Differenz zwischen der kritischen Spannung flr
Erreichen des Ausldsebereichs und der tatsachlichen
Spannung.
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In einem Zahlrohr mit Spitzendraht anstelle der Zylin-
dersymmetrie nimmt die Feldstarke in der Nahe der

* Spitze nicht mitV/r, sondern mitV/r? zu. Das macht die

Spitzenzahler — siehe die historische Entwicklung der
Jahre von 1908 bis 1928 — besonders geeignet fir die
Verwendung im Ausldsebereich. Als Proportionalz&hl-
rohre sind sie dagegen wenig brauchbar, weil die

. Feldverhaltnisse je nach Form von Spitze und umge-

bender Kathode recht undefiniert sein kdnnen.

Das Entstehen von Nachimpulsen

So weit, so gut. Nur; daist noch ein weiterer Effekt, der
sich auf die Funktion eines Auslésezahlrohrs auswirkt.
Das istdie Freisetzung von Elektronen an der Kathode
durch positive lonen. Diese lonen, die nach Beendi-
gung der Entladung zur Kathode wandern und diese
nach einer in Mikrosekunden zu messenden Zeit
erreichen, neutralisieren an der Kathodenoberflache
durch Auslésen und Einfangen eines Elektrons. Dabei
kann, wenn die Ubrigbleibende, bei der Neutralisation
frei gewordene Energie dazu ausreicht, ein weiteres
Elektron freigesetzt werden. Eine neue Lawine wird
getriggert. Die Entladung beginnt von neuem

(Abb. 12),

Abb. 11

Was geschieht im Auslose- <Zihlirohr? Ny * Pion = 11
;; Ay — 4
Z&hlrohr- [ ) A
wand ; ’ )
Primar S Fiillgas
ionisierendes <2 Normaldruck U
Teilchen =
> 750V
Multiplikations-
zone
E/p > 108 V/m - bar
£ 6.80.0 p-

08869
956666
28668




-15-

Je nach den Feldbedingungen im Z&hlrohr und den
zeitlichen Verhéltnissen bei der lonenwanderung fiihrt
dieser Effekt also zu einer Dauerentladung oder zu
zeitlich vom Erstimpuls unterscheidbaren Nachimpul-
sen.

Im Proportionalzéhlrohr spielen diese Vorgange meist
keine stdrende Rolle, aus zwei Griinden. Zum einen
ist die Anzahl der positiven lonen — und damit die
Wahrscheinlichkeit, daB an der Kathode Elektronen
ausgeldst werden — viel kleiner. Zum andern fOhrt hier
ein einzelnes Elektron nur zu einem sehr kleinen und
damit elektronisch unterdriickbaren Ausgangsimpuls,
wéhrend im Auslésebereich eine vollstandige Entla-
dung hervorgerufen wird.

Die Rolle des Léschgases im Auslésezihlrohr

Beim Auslésezahlrohr muB man also etwas gegen die
Elektronenfreisetzung unternehmen (Abb. 13). Das
geschieht entweder durch ,&uBere Loschung®, indem
die Spannung am Zahlrohr fiir eine Zeit von bis zu
vielen Millisekunden unter dem kritischen Wert

gehalten wird; oder, bevorzugt, durch ,innere L&-
schung” mit einem Gaszusatz, der ein niedrigeres
lonisationspotential und/oder eine komplexere Mole-
kularstruktur hat als das — meist monoatomare —
Primérgas.

Die lonen des Primargases laden auf ihnrem Weg zur
Kathode auf das Zusatzgas um. Die an der Kathode
freiwerdende Energie der Zusatzmolekdle reicht dann
entweder nicht zur Freisetzung eines Elektrons aus,
oder sie wird dazu benutzt, das Molek(l! zu dissoziie-
ren. Dann verbraucht sich das Léschgas und das
Zahlrohr hat eine von der impulszahl abhangige
Lebensdauer. Die heute meist benutzten Loschgase
sind organische Dampfe wie Athylalkohol oder Halo-
gene. Bei diesen Prozessen spielt nicht nur das
Kathoden-Material, sondern auch die Oberflachenbe-
schaffenheit eine Rolle. Die Verénderung und Ver-
schmutzung dieser Oberflache durch bei der Entla-
dung entstehende Polymerisationsprodukte scheint
ein weiterer Grund fUr die impulszahlabh&ngige
Lebensdauer von Ausiésezahlrohren zu sein.

Abb. 12
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Abb, 13

Detektorart ‘
Geiger-Miiller-Zahlrohr GMZ
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Betriebsbedingungen

E/p > ca. 10® V/m - bar

Was heif3t das alles fiir den prak-
tischen Betrieb eines Proportio-
nalzdhirohrs?

Betrieb mit niedrigem Multiplikationsfaktor

Aus den grundlegenden Vorgéngen im Zahlroht, wie
vorstehend dargelegt, ist abzuleiten, daB es einerseits
fur den sicheren Betrieb eines Proportionalzahirohrs
auf die Konstruktion, auf das Kathodenmaterial und
vor allem auf die Wahl des Z&hlgases und seiner
Zusétze ankommt. Allerdings lassen es die konkreten
Bedingungen einer Messung oftmals nicht zu, daB die
genannten Parameter optimiert werden.

Deshalb ist es andererseits umso wichtiger, daB die
Proportionalz&hlrohre mit einem mdglichst niedrigen
Multiplikationsfaktor betrieben werden, um Entste-
hung und Auswirkungen von UV-Fotonen und Katho-
den-Elektronen gering zu halten. Beide Effekte sind
es auch, die jeweils fir sich zum oberen Ende des
Plateaus bei einem Proportionalz&hlrohr fiihren
kénnen.

Bei vorgegebener Verstarkungselektronik hangt der
minimal m&gliche Multiplikationsfaktor, der notwendig
ist um die jeweils gewlinschten Primar-lonisationser-
eignisse zu erfassen, von der kleinsten Ladungs-
menge pro Impuls ab, die noch zu einem auswertba-
ren Signal fiihrt.

Einfliisse auf das Plateau

Ob das Plateau eines Proportionalzahlrohrs gut ist,
also eine kleine Steigung und einen scharfen Einsatz-
punkt hat, wird zwar weitgehend von der Verteilung
der priméaren lonenzahlen pro Einzelergebnis be-
stimmt. Aber diese Verteilung wird im Ausgangssignal
des Detektors ,verschmiert” durch eine konstruktions-
bedingte UngleichméaBigkeit der Feldverhaltnisse und
damit des Multiplikationsfaktors in verschiedenen
Zahlrohrbereichen. Es gehért zur Kunst der guten
Zahlrohrherstellung, trotz oftmals geradezu bizarren
Bauformen fiir eine gleichméaBige Feldverteilung zu
sorgen.
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Abgrenzung des Proportionalzihirohrs zu
lonisationskammer und Auslésezahlrohr

Jedenfalls: das richtig betriebene Proportionalzéhi-
rohr steht der lonisationskammer physikalisch sehr
nahe. Sein Vorteil ist das hohere Ausgangssignal und
damit auch die weitaus héhere Empfindlichkeit, sein
— technischer — Nachteil die Einengung auf geeig-
nete Zahlgase. In vielen Bereichen der Dosislei-
stungsmessung im Strahlenschutz ist das Proportio-
nalz&hlrohr ein geeigneter, heute tiberwiegend ver-
wendeter Detektor.

Die Abgrenzung zum Ausldsezahirohr ist weit funda-
mentaler. Hier weist das Proportionalz&hlrohr eine
Vielzahl von Vorteilen auf, die fir den Einsatz im
Strahlenschutz — und dort besonders bei der Aktivi-
tatsmessung — von groBer, oft entscheidender Bedeu-
tung sind: es kann, von der Physik her, Informationen
lber die Priméarionisation vermitteln, es kann von der
Technik her in fast beliebigen GréBen und Bauformen
hergestellt werden — was beim Auslésezéhirohr zu
unvertretbaren Impulsbreiten und Totzeiten flhren
wlrde — und es hat vom Gebrauchswert her den

Einiges zur Anwen-
dung, oder:

wozu braucht man im
Strahlenschutz Propor-
tionalzdhirohre?

Man kann ohne Ubertreibung behaupten, daB es
heute kaum einen Bereich der Strahlenschutz-MeB-
technik mehr gibt, in den Proportionalzahirohre keine
Anwendung finden. Die folgende Ubersicht kann
deshalb nicht erschdpfend sein, sondern beschrankt
sich auf Darstellung von Schwerpunkten oder exem-

groBeren MeBbereich und die weitaus langere Le-
bensdauer. Die hauptséchliche — und vielleicht sogar
letzte — Domé&ne des Ausldsezahlirohrs ist das Klein-
format, das Miniaturzahirohr. Da hat das Proportional-
zahlrohr groBe Schwierigkeiten mit den zwangsweise
extrem ungleichmaBigen Feldverhaltnissen, wahrend
es beim Ausldsezahlrohr darauf lberhaupt nicht
ankommt.

Verwendung von Proportionalzéhirohren in
hohen Stiickzahlen

Es gibt Abschatzungen, die besagen, daB derzeit
weltweit rund hunderttausend Auslésezahlrohre
jahrlich produziert werden. Mir scheint dieser Wert
recht hoch, wenn man bedenkt, daB diese Zéhlrohre
praktisch ausschlieBlich flir tragbare und nur teilweise
fUr station&re DosisleistungsmefBgeréte verwendet
werden. Aber die Anzahl von Proportionalzahlrohren
diirfte inzwischen eher héher liegen, nachdem sich
das Grof}flachenzahlrohr zur Kontaminationsmes-
sung auch im Ausland weitgehend durchgesetzt hat.

plarischen Bereichen. In den friihen Jahren der Ent-
wickiungtraten vielfach MeBaufgaben auf, die mitden
bekannten Detektoren nur unzulénglich oder gar nicht
gelbst werden konnten, so daB spezielle Proportional-
z&hlrohre dafur konzipiert wurden. So ist das Grof3fla-
chen-Proportionalzahlrohr entstanden. Spéter konn-
ten dann die vorhandenen Zahlrohrtypen auch als
Erganzung oder Ersatz weniger geeigneter Detektor-
arten eingesetzt werden, beispielsweise bei der
Dosisleistungsmessung in der Umgebung statt Auslé-
sezahlrohren oder bei der Kontaminationsmessung
statt Szintillationszahlern. Die folgende Darstellung
der Anwendungsbereiche folgt jedoch nicht der chro-
nologischen Entwicklung, sondern orientiert sich am
heutigen Stand.




- 18-

Tab. 1 e .n
Anwendung fiir spezifische MeBaufgaben
Dosisleistungsmessung

Bauform Signalverarbeitung - MeBaufgabe

Zahlrohre Impulszéhlung Gamma-Dosisleistung .

mit Energiefilter, : mit hoher Empfindlichkeit

groBvolumig (Umgebung)

Zdhirohre Impulszéhlung Neutronen-Dosisleistung

BF;- oder : (Rem-Counter),

SHe-gefiillt NeutronenfluB

Zahlrohre Strommessung Gamma-Dosisleistung

Luft- oder gewebe- Impulszéahlung groBer Energiebereich,

aquivalent hohe Empfindlichkeit

TEPC Impulszéhlung mit Aquivalent-Dosisleistung
Bewertung der im gemischten
Energieverteilung . Strahlungsfeld

= L1} L} DIE
Proportionalzdhlrohre zur Dosis- NATURWISSENSCHAFTEN

leistungsmessung (Tabelle 1)
Das Proportionalzéhlrohr im Strombetrieb

Das Proportionalzahlrohr ist als ,lonisationskammer
mit Gasverstarkung“ vom physikalischen Prinzip her
zur empfindlichen Dosisleistungsmessung optimal
geeignet (7). Ein derartiges Gerat, das mit einer
luftdquivalenten Proportionalkammer im Strombetrieb
arbeitet, wurde schon anfangs der 50er Jahre von
Trost und Mitarbeitern beschrieben (8). Mit diesem
~Lahlrohr* lieBen sich eine gute Energieunabhéngig-
keit bis herunter in den Bereich unter 10 keV (Abb. 14)
mit einem — durch Anderung des Multiplikationsfak-
tors erreichbaren — enorm gro3en Dosisleistungs-
meBbereich verbinden. Trotz dieser Vorteile standen
elektrische, thermische und auch mechanische
Stabilitatsprobleme einer weiteren Verbreitung entge-
gen. So gibt es derzeit nur einen kommerziellen
Dosisleistungsmesset nach diesem Prinzip. Ich bin
aber der Meinung, daB mit moderner Technologie
Systeme entwickelt werden kdnnten, die eine groBere
Verwendung finden sollten.

SPRINGER-VERLAG / BERLIN * GOTTINGEN * HEIDELBERG

1952 HEFT 10, S.233 39. JAHRGANG

Ein in bezug auf die Rontgeneinheit
wellenliingenunabhiingiges Zihlrohr.

Wegen der hohen Empfindlichkeit und des geringen Raum-
bedarfes ist ein Zidhlrohr fiir Strahlenschutzmessungen ge-
eigneter als eine Ionisationskammer; Dosisleistungen von
1078 r/s konnen in Direktanzeige bei Einstellzeiten von 1s
gemessen werden. Dem steht der Nachteil gegeniiber, daf die
Empfindlichkeit der bisher bekannten Zihlrohre, in r/s aus-
gedriickt, sich mit der Strahlenqualitit #ndert. Die ameri-
kanischen Strahlenschutzrichtlinien) lassen deshalb das Zdhl-
rohr bei Strahlenschutzpriifungen nur fiir rohe Orientierungen
zu und verlangen fiir quantitative Bestimmungen eine loni-
sationskammer, Nach eigenen Erfahrungen?) ist es jedoch
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Das gewebeaquivalente Proportionalzihlrohr

Annliches gilt flir die gewebedquivalenten Proportio-
nalzéhlrohre (TEPC), die mit Impulszahlung und
Bewertung der Energieverteilung im Z&hirohr arbeiten
und zur Messung der Aquivalentdosisleistung in
gemischten Strahlungsfeldern (Gamma- und Neutro-
nenstrahlung) dienen (9). Hier scheint mir noch ein
groBes Potential fiir die Weiterentwicklung gegeben,
das allerdings auBer in der Zahlrohr-Konstruktion
auch in der elektronischen Datenverarbeitung liegen
durfte.

Das grofivolumige Proportionalzihlrohr

Viel Entwicklungsarbeit ist in den letzten Jahren bei
der Anwendung von Proportionalzahlrohren zur
empfindlichen Messung im Bereich kleiner Dosislei-
stungen geleistet worden, vor allem zur Umgebungs-
tiberwachung kerntechnischer Anlagen (10). Hierzu
werden die Z&hirohre im Impulsbetrieb gefahren und
mit speziellen Energiefilterhtillen, wie das auch flr
Auslésezahlrohre Gblich ist, die notwendige Ener-
gieunabhangigkeit hergestellt. Die hohe Empfindlich-
keit wird durch das groBe Volumen der Z&hlrohre
erreicht, wobei sich flir Dosisleistungen von 0,1 uSv/h
Zahlraten im Bereich von 2 s~ " bis 20 s~ ergeben. Die
Abbildung 15 zeigt einige unterschiedliche Bauformen
solcher Z&hirohre; Abb.16 gibt zwei typische Energie-
abhangigkeitskurven wieder und zeigt gleichzeitig,
welche Energiebereiche sich mit modernen Konstruk-
tionen heute erreichen lassen.

lonisationskammern erbringen den Proportionalzahl-
rohren vergleichbare Empfindlichkeiten nur als groB-
volumige Druckkammern und haben dann Probleme
mit der Energieabhangigkeit im unteren Bereich, der
bei der Umgebungsiiberwachung fir den Nachweis
des "3Xe von entscheidender Bedeutung ist. Abb. 17
verdeutlicht diese Verhaltnisse.

Das Proportionalzéhirohr zur Neutronen-
messung

SchlieBlich werden Proportionalzahlrohre mit speziel-
len Flllgasen, namlich BF; oder ®He, auch zur Neutro-
nenmessung eingesetzt. Dabei weist man die im
Proportionalzahlrohr durch Neutroneneinfang der
Bor- und Heliumkerne entstehenden Alphateilchen
bzw. Protonen nach. In Verbindung mit einem Modera-
tor ergeben diese Detektoren sogenannte ,Rem-
(Sievert?)-Counter” zur Messung der Neutronen-Aqui-
valentdosisleistung. Fir diesen Anwendungszweck
versucht man Zahlrohrquerschnitte zu erreichen, die
angenéhert quadratisch oder sogar kugelférmig sind.

Abb. 15 Beispiele flir Bauformen von Proportional-
zahlrohren zur Dosisleistungsmessung (Werksfotos
FAG Kugelfischer, Berthold).

Eine Zusammenstellung der Leistungsdaten von
Rem-Countern mit verschiedenen Detektorarten
findet sich in der Literatur (11).

BF3-Z&hlrohr-Moderatoranordnungen mit sehr gro3en
Zahlrohren von Meterlédnge und 5 cm @ sind empfind-
lich genug, um die natiirliche Neutronen-Komponente
der Umgebungsstrahlung noch nachzuweisen. Sie
werden ebenfalls in der Umgebungstliberwachung
von GroBbeschleunigern und kerntechnischen Anla-
gen eingesetzt.
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Abb. 16 Beispiele fur die Abhangigkeit der Zéhlrate
von Proportionalz&hlrohren von der Fotonenenergie
(nach technischen Berichten von Berthold und FAG
Kugelfischer).

Abb. 17 Energieabhangigkeits-Kurven von Hoch-
druck-lonisationskammer und Proportionalzahlrohr
im Vergleich mit der '*3Xe-Dosisleistung (45).
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Proportionalzihirohre zur Mes-
sung der Alpha- und Beta-Aktivi-
tét in Festproben (Tabelle 2)

Der Bedarf fiir GroBfiichen-Proportionalzihli-
rohre

Endfensterzahirohre, sowohl im Proportional- wie im
Auslosebereich, wurden schon seit eh und je zur
Aktivitatsmessung von Festproben benutzt.Spéter
kamen dann auch fensterlose Detektoren dazu. Zwei
einander gegenlibergestellte Zahlrohre dieser Art
dienten als sogenannte 4-m-Zahler zur Absolutbestim-
mung von Aktivitaten fir Standardpréparate. Die
Zahldrahtform war urspriinglich der Spitzendraht,
dann die Z&hldrahtschlaufe (Abb. 18). Diese Z&hl-
drahtanordnungen limitierten allerdings die wirksame
Zahlfiache auf den Durchmesser einiger Zentimeter.
Die Verwendung einer Doppelschlaufe, der sogenann-
ten Duo-DurchfluBzahler, konnte zwar den Wirkungs-
grad flr flachige Praparate bis zu einem gewissen

Grad verbessern, brachte aber keine grundlegende
Anderung in der GréBe des MeBfehlers, Das Ausmes-
sen groBflachiger Proben war jedenfalls nicht moglich,
so der Stand der Technik in den friihen 50er Jahren.

~y

Abb. 18 Schematische Darstellung von Gasdurch-
flu-Proportionalzahirohren mit schlaufenférmigem
Zahidraht (44); (a) 2m-Zahier, (b) 4w-Zahler; 1 Gaszu-
flihrung, 2 Gasabflihrung, 3 Isolator, 4 Anodendraht-
schleife, 5 Geh&use (Kathode), 6 Probe

Tab. 2

Bauform

Anwendung fiir_spezifische MeBaufgaben

Messung der Aktivitdt in Festproben

Signalverarbeitung

M‘eBaufgabe

Glockenzihlrohr
mit Drahtschlaufe

Impulszﬁhlung

Aktivitatsbestimmung

GroBflichenzihlrohr
mit oder ohne

Impulszéahlung,
Antikoinzidenz

Fensterfolie,

bis 20 cm ¢

Mehrfach- Impulsform-
Parallel- Diskriminierung
Zahlrohre, zur Alpha-Beta-

bis 6 cm ¢

Trennung

Messung kleinster
Aktivitdten in:

Abwasser
Luftfiltern R
Umgebungsproben

Wischproben




Damals begannen einerseits die ,Nullpegelmessun-
gen“ der Radioaktivitat in der Umwelt und der Nach-
weis des Kernwaffen-Fallouts; andererseits mufBtenin
den jungen Kernforschungsanlagen, wie Jilich und
Karlsruhe, rationelle Methoden zur Messung der
Aktivitat in den zahlreich anfallenden Abwasserproben
gefunden werden. Beide Aufgaben erforderten die
Ausmessung von Feststoff-Rilickstanden aus Ein-
dampf-, Fallungs- oder Veraschungsprozessen, die
mit kleinflachigen Detektoren nicht ausreichend
genau, schnell und empfindlich moglich war.

Low-level Systeme mit Proportionalzédhlrohren

Das war fiir Kiefer und Maushart in Karlsruhe der
AnstoB, in den Jahren von 1957 bis anfangs der 60er
Jahre das GroBflachen-Proportionalzahlrohr zu
entwickeln (12, 13, 14, 15). Angestachelt durch die
Berichte zweier amerikanischer Besucher, sie hétten
bereits groBflachige Detektoren realisiert, — die sich
dann spéater als eine Anordnung von mehreren soge-
nannten Pancake-GM-Endfenster-Zahirohren ent-
puppten — begann man damals mit einigen abenteuer-
lichen Konstruktionen von Siebenfach-Schlaufenzéh-
lern auf einer Flache von 300 cm?, 300 cm? deshalb,
weil die Konservendosen-Deckel eines benachbarten
Blechpackungswerks gerade den entsprechenden
Durchmesser aufwiesen und sich hervorragend als
MeBschalen fiir das Eindampfen von Wasserproben
eigneten.

Diese ersten Zéhler funktionierten zwar, hatten aber,
wie zu erwarten war, eine stark ausgepragte Ortsab-
héngigkeit des Zahlwirkungsgrades. Daraus wurde
dann die Idee geboren, ein ebenes Zahldraht-Gitter
zuverwenden, was fast auf Anhieb zufriedenstellende
Ergebnisse einbrachte.

Die weiteren Arbeiten flihrten dann auch zu einer
ganzen Reihe von Patenten. Abb. 19 zeigt Kiefer und
Maushart mit einem der ersten — runden, ca. 30 cm @
aufweisenden — in der Institutswerkstatt hergestellten
GroBflachenzéahler, der zur Aktivitdtsmessung von
eingedampften Wasserproben verwendet wurde.
Abb. 20 zeigt eine friihe kommerzielle Version.

-922.-

Abb. 19 H. Kiefer (rechts) und R. Maushart (links) im
Jahre 1959 mit dem ersten, selbstgebauten GrofBfla-
chen-Proportional-Z&hlrohr.

Abb. 20 Friihe kommerzielle Ausflihrung eines
Low-level-GroBflachenproportionalzéhlers aus dem
Jahre 1962 (Werksfoto Berthold)
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Diese flachen Zahler hatten den weiteren Vorteil, da3
sie sich als Folge ihrer Geometrie leicht zu wirksamen
Antikoinzidenzsystemen zusammenfiigen lieBen. So
entstanden GroBflachen-Low-level-Z&hlanordnun-
gen, die heute Uberall in der Radioaktivitats-Umwelt-
Uberwachung eingesetzt werden und die den Nach-
weis kleinster Alpha- und Beta-Aktivitaten ermogli-
chen (16). Moderne Systeme erreichen den auBeror-
dentlichen niedrigen Beta-Nulleffekt von ca. 5 ipm bei
20 cm Zahlflachendurchmesser. Diese guten Werte
werden einerseits durch sorgféltige Materialwahl,
andererseits durch extreme Flachbauweise der
Detektoren erzielt, wie sie durch eine moderne Tech-
nologie moglich geworden ist (Abb. 21).

Die Weiterentwicklung ging einerseits zur Alpha-Beta-
Trennung durch Impulsformdiskriminierung, anderet-
seits zur Vielfachdetektor-Anordnung fur die gleichzei-
tige parallele Ausmessung mehrerer Proben. Ein
10-Kanal-System dieser Art zeigt Abb. 22.

Abb. 21 Blick auf den extrem flachen Schirmzéhler
(darunter verdeckt, der ebenso flache MeBzahler)
eines modernen Low-level-MeBplatzes fir 200-mm-
Schalen (Werksfoto Berthold).

Abb. 22 Low-level-MeBplatz zur gleichzeitigen Messung von zehn 60-mm-Schélchen (Werksfoto Berthold).

[Berthod B 770200 CHA
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Proportionalzihirohre zur
Messung der Kontamination von
Oberfldchen und Personen

(Tabelie 3)

Vielféltige Bauformen von GroBfiiichen-

Proportionalzdhirohren

Die Kontaminationsmessung ist heute die eigentliche
Domane der GroBflachen-Proportionalzahlrohre im
Strahlenschutz. Sie haben die urspriinglich benutzten
GM-Endfensterzahlirohre und auch die Szintillations-
detektoren weitgehend ersetzt. Diese Entwickiung,
die in der Bundesrepublik begonnen hat, hat sich
inzwischen auch im Ausland durchgesetzt, beispiels-
weise in den USA (17). Der entscheidende Vorteil der
GroBflachenzahlrohre flr diesen Einsatzzweck ist
wabhrlich nicht zu Ubersehen: sie kénnen als sehr
flache Baukorper in nahezu beliebigen Formen und
Abmessungen hergestellt werden, wobei eine Uber

die ganze Fensterflache gleichméaBige Ansprechwaht-
scheinlichkeit besteht. Fiir Kontaminationsmessun-
gen in Hohlkdrpern oder in Winkeln sind auch schon
Detektoren mit recht groBen Fensterflachen in Drel-
kant- oder in Sechskantform gebaut worden (42).

Mehrkammer-Zdhirohre

Bei sehr groBen Detektoren ist eine elektrische Unter-
teilung in mehrere Zahlkammern mdglich, ohne daB
zwischen ihnen eine tote Zone entsteht, wie sie durch
die Randstreifen vorhanden wére, wenn man einzelne
Detektoren aneinanderstoBen 148t. Koppelt man
solche Mehrkammerzahler mit einer modernen Mikro-
prozessor-Elektronik, so 148t sich einerseits eine
gewisse Ortsaufldsung fur die Verteilung der Kontami-
nation unter dem Detektor erreichen, andererseits —
und das ist oft wichtiger —~ wird infolge der im Verhalt-
nis zum Gesamtdetektor niedrigeren Nulleffektsrate
eine entsprechend niedrigere Nachweisgrenze erzielt.

Tab. 3

Bauform

Anwendung fiir spezifische MeBaufgaben

Kontaminationsmessung an Oberflichen und Personen

Signalverarbeitung MeBaufgab/e

GroBflachenzéhlrohr
mit diinner Fensterfolie
(ca. 0,3 mg/cm?)

in DurchfluB

oder Butan-Fiillung

Impulszédhlung

| Kontaminations-

Impulsform-
Diskriminierung
zur

messung

Alpha-Beta

Alpha-Beta-Trennung

GroBfidchenzdhlrohr
mit vakuumdichter
Fensterfolie

(5 mg/cm?)

Impulszihlung

Beta

GroBfldchenzdhlrohr
mit Xenon-Fiillung

Impulszahlung

Beta - Gamma

Impuls-
diskriminierung

125 Messung mit

Proportionalzéhirohr
ohne Fensterfolie
im DurchfiuB

Impulszahlung

erhdhter Empfindlic_hkeit

Tritiuny
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Die ldstige Gasversorgung und was man
dagegen tun kann

Als Nachteil der GroBflachendetektoren kann angese-
hen werden, daB — zumindest fiir den Nachweis von
Alpha-Kontaminationen — eine kontinuierliche oder
diskontinuierliche Z&hlgasversorgung erforderlich
wird. Das kann vor allem fir den Einsatz von tragbaren
Monitoren recht unangenehm sein. Die moderne
Technik hat allerdings durch Entwicklung von abge-
schlossenen Detektoren fiir die Beta- und Gamma-
messung einerseits, und durch Automatisierung der
Zahlgaszufuhr, soweit diese noch notwendig wird,

andererseits diesen Nachteil weitgehend abgemildert.

Stufen der Entwickiung

Mehrere entscheidende Weiterentwicklungen markie-
ren den Weg von der Erfindung des ersten, von der
Technik her noch recht grobschléchtigen GroBflachen-
zahlers bis zu den heutigen Kontaminationsdetekto-
ren. Einen der friihsten, heute véllig unpraktikabel
anmutenden Versuche zeigt Abb. 23, mit dem GroBfl&-
chendetektor der urspriinglichen runden Bauform und
der damals verfligbaren Elektronik einen transporta-
blen Kontaminationsmonitor zu schaffen. Es gab
weder abgeschlossene, also zéhigasunabhéngige
Detektoren, noch in die Elektronik integrierte Zahl-
rohre, wie wir das heute gewohnt sind.

Abb. 23 Ein friiher ragbarer* Kontaminationsmoni-
tor mit GroBflachen-DurchfluBzahirohr (Werksfoto
Berthold).

Der Detektor wurde aus der Gasflasche gefiilit, dann
der Zu- und AuslaB abgeschlossen. Das ergab jedoch
nur begrenzte Betriebszeiten. Etwas spater kamen
Gerate auf den Markt, die eine kleine Druckgasflasche
von ca. 0,6 | Volumen eingebaut hatten, so daB man
unterwegs ,nachflllen” konnte. Etwa zur gleichen Zeit
wurden mit Fliissiggas, wie Butan, zu betreibende
Detektoren entwickelt.

Ein gewisser Durchbruch bei diesem Problem wurde
anfangs der 70er Jahre mit der Entwicklung einer
automatischen ,,Gastankstelle” erzielt, verbunden mit
dem Einbau des Detektors in die Bodenfléche einer
tragbaren Elektronik (18). Diese Entwicklung, der
scontamat®, hat sich bis heute gehalten. Das Einhand-
Geréat mit eingebauter Sonde ist zum Standard fiir
Kontaminationsmonitoren geworden und hat gerade
die dritte Generation der Entwicklung erreicht. Mo-
derne Gerate dieser Art (Abb. 24, 25, 26) arbeiten mit
austauschbaren Detektoren fir unterschiedliche
Anwendungsbereiche und enthalten ausgefeilte
Mikroprozessorelektroniken flir die Berechnung der
Kontamination in Bg/cm?® mit Digital- und Graphikan-
zeigen.

Der Mikroprozessor gestattet auBerdem den Ersatz
der Ublichen Ratemeterfunktion mit ihrer Tragheit und
Schwankung der Anzeige durch statistisch optimal
korrigierte und geglattete MeBwertdarstellungen, mit
denen Aktivitdtsanderungen schneller und sicherer
als bisher erkannt werden kénnen. Es lassen sich
ferner eine Anzahl einzelner MeBwerte speichern und
spater wieder aus dem Gerat auslesen (13).

Das abgeschlossene Grofifiichen-Proportio-
nalzdhirohr

Die Gastankstelle dagegen hat durch eine andere
Entwicklung auf dem Detektorgebiet mehr und mehr
an Aktualitét verloren: der abgeschlossene GroBfla-
chendetektor mit einer Fensterfolie um die 5 mg/cm?
Flachengewicht, gelegentlich aus Aluminium, mei-
stens aus Titan. Da sich mit diesen Detektoren auch
niederenergetische Betastrahler wie *C noch mit
einem Wirkungsgrad um die 5 % nachweisen lassen,
kann die Zahlgasversorgung auf die Messung von
Alphastrahlern oder den hochempfindlichen Nach-
weis weicher Betastrahler beschrankt werden.
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Abb. 24, 25, 26 Beispiele flir moderne tragbare
Kontaminationsmonitoren mit GroBflachendetektoren
der dritten Generation (Werksfotos Herfurth, FAG
Kugelfischer, Berthold).
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Das Xenon-gefiilite GroBflachen-Proportional-
zéhlrohr

Der abgeschlossene Detektor bringt, nachdem seine
Technik erst einmal beherrscht wird, gegentiber dem
DurchfluBz&hler einen weiteren und fiir bestimmte
Anwendungsbereiche sehr wichtigen Vorteil mit sich:
er kann mit dem jeweils optimalen Zahigas gefiilit
werden, ohne Riicksicht auf die Verfiigbarkeit oder die
Kosten, die bei DurchfluBz&hirohren haufig Kompro-
misse erzwingen. Die Notwendigkeit, vor allem in der
Nuklearmedizin auch Kontaminationen durch reine
Gamma- oder K-Strahler — insbesondere 2°J —
nachzuweisen, hat zu der Entwicklung des Xenon-ge-
flllten GroBflachenzahirohrs gefihrt (20), das heute
ebenfalls zu den Standarddetektoren bei Kontamina-
tionsmonitoren gehdrt. Xenon ist einerseits als Zahi-
gas gut geeignet und weist andererseits einen hohen
Wirkungsquerschnitt fir die Quantenabsorption auf
(Abb. 27). Der Wirkungsgrad eines Xenondetektors
fiir 2%J liegt mit ca. 5 % zwar immer noch erheblich
unterhalb dem von Szintillationszéhlern. Aber er ist in
vielen Fallen zum Nachweis der geforderten Kontami-
nationsgrenzwerte ausreichend und der Einsatzbe-
reich der GroBflachendetektoren zur Kontaminations-
messung wird dadurch erheblich erweitert. Bei Ver-
wendung von Methan oder Argon-Methan (P10) als
Zahlgas ware der Wirkungsgrad fir '2°) 4— bzw.
20—mal niedriger (21) und damit um die entscheiden-
den Faktoren zu gering.

Man kdnnte jetzt auf den Gedanken kommen, die
Nachweisgrenze eines xenongefiillten Proportional-
zahlrohrs fiir K-Strahler wie 2°J oder 5'Cr dadurch zu
verbessern, daB3 man es mit einer energiediskriminie-
renden Auswerte-Elektronik betreibt. SchlieBlich
weist ein Proportionalzéhlrohr im niederen Energiebe-
reich der Quantenstrahlung gute spektrometrische
Eigenschaften auf. Ein typisches Spektrum von 2°J
zeigt Abb. 28.

Man kann durch Ausblenden des Energiefensters das
Verhaltnis von Probenzahlrate und Nulleffektszahlrate
verbessern und damit die Nachweisgrenze senken, —
theoretisch und im Prinzip jedenfalls. Praktisch ist
aber der Gewinn nicht sehr groB3, weil im Fenster ja
auch der Wirkungsgrad E kleiner wird, und der gehtin
die ,Gutekennzahl“ E?/B (B = Nulleffektsrate) be-
kanntlich im Quadrat ein. AuBerdem hangen, was hier
nicht im Detail diskutiert werden soll, Form und Lage
der Peaks gerade beim GroBflachenz&hirohr mehr
oder weniger von der geometrischen Position der
Quelle relativ zum Detektorfenster ab.

Weit wirkungsvoller ist dagegen das Verfahren der
Impulsform-Diskriminierung, wie es auch fiir '2%J
schon in (45) beschrieben wurde. Bei dieser Technik
bleibt der Probenwirkungsgrad, also die Nutzzahlrate,
unverandert, wahrend die Nulleffektsrate stark redu-
ziert wird.
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Abb, 27 Absorption von Fotonenstrahlung in einer
Xenonschicht von 10 mm Dicke und 1 bar Druck (22).
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Dosisleistungsmessung mit Xenon-Zihl-
rohren?

Allerdings verursacht die Xenonfilllung auch eine
extrem starke Energieabhangigkeit der Zahlrate von
der Gamma-Dosisleistung (Abb. 29)(22). Wie die Abb.
29 zeigt, besteht bei Einstrahlung senkrecht zum '
Zahlrohrfenster zwischen der 662 keV-Energie von
187Cs und den 30 keV mit der Energie direkt oberhalb
der Xenon-K-Kante ein Unterschied um den Faktor
150. Das ist auch die Antwort auf die vielfach gestellte
Frage, warum man mit einem Kontaminationsmonitor
keine Dosisleistung messen kann. Wenn man noch
die Méglichkeit der unterschiedlichen Strahleneinfalls-
richtung in Betracht zieht, die zusatzlich den Faktor 3
bewirken kann, sieht man die Sinnlosigkeit solchen
Bestrebens leicht ein.

Aber, wie so oft, ist auch diese Regel nicht ohne
Ausnahme. Xenon-gefiillte Proportionalzahlrohre
kénnen mitVorteil dazu verwendet werden, die Dosis-
leistung an der Oberflache von Bildschirmen zu
messen, deren Réhrenspannung bekannt ist (23).

Natlrlich werden abgeschlossene Detektoren nicht
nur mir Xenon {plus, librigens, entsprechenden
UV-absorbierenden Gaszusatzen) als Zahlgas ver-
wendet. Der héhere Gamma-Wirkungsgrad des
Xenon bringt zwangslaufig auch eine héhere Nullef-
fekts-Z&hirate mit sich. Deshalb kann sich die Xenon-
Fllung in Einsatzbereichen mit erhdhtem Strahlungs-
untergrund unglnstig auf die Nachweisgrenze von
Beta-Strahlern auswirken.

Xenon-Proportionalzéhirohr BZ 100:
Gamma-Energieabhidngigkeit
Einfalisrichtung senkrecht zum Fenster
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Vor- und Nachteile von BurchfluSzihlrohren
mit diinner Fensterfolie

Trotz aller geschilderten Vorteile — es gibt Griinde,
abgeschlossene Zahlrohre nicht zu verwenden. Der
erste Grund ist zwingend: wenn Alpha-Strahler ge-
messen werden missen, sind die Folien, die in heuti-
ger Technologie die notwendige Vakuum-Dichtheit
garantieren, zu dick, um einen auch nur einigermaBen
akzeptablen Wirkungsgrad zu sichern. Durch 5 mg/
cm? kommen eben nur noch Alphateilchen von liber
6 MeV Energie durch; und das auch nur bei senkrech-
tem Einfall und wenn sie beim Eintrittin’s Fenster noch
ihre volle Energie mitbringen. Andererseits: (iber die
viele Alpha-Zerfalle begleitende Quantenkomponente
lassen sich gerade mit dem Xenon-gefiillten Z&hlrohr
diese Nuklide, wie ' Am, noch mit durchaus brauch-
barem Wirkungsgrad messen. (Abb. 30)(24).

Ein zweiter Grund, statt abgeschlossener Detektoren
DurchfluBzéhirohre zu verwenden, kann im Streben
nach Optimierung des Wirkungsgrades fiir niederener-
getische Betastrahler gesehen werden. Die diinne
Folie (0,3 — ca. 1 mg/cm?) heutiger DurchfluB- oder
Butanfulizéhlrohre erméglicht fir C einen ca. 4-fach
héheren Wirkungsgrad (vergleiche Abb, 30). Aller-
dings tauscht man diesen Gewinn an Empfindlichkeit

fOr Betastrahler zumindest gegenliber dem Xenon-
Zahlrohr ein gegen einen entsprechenden Verlust bei
den niederenergetischen Quantenstrahlern.

Der dritte Grund ist eine rein praktische Uberlegung.
Ist bei einem im DurchfluB betriebenen Zahlrohr die
dlinne Fensterfolie zerstort, so kann der Benutzer,
zumindest der geschickte oder gelibte Benutzer, sie
leicht gegen eine neue auswechseln. Kleine Besché-
digungen kénnen sogar abgeklebt werden, etwa mit
Tesafilm. Beim abgeschlossenen Zahlrohr dagegen
fahrt eine Undichtheit der Fensterfolie unweigerlich
dazu, daB der Detektor zur Reparatur und Neufillung
an den Hersteller eingeschickt werden muB. Repara-
turpreise liegen bei etwa einem Drittel der Neupreise.
Wenn also von den Einsatzbedingungen her die Wahl
zwischen den beiden Detektorarten liberhaupt be-
steht, muB der Benutzer sich zwischen den Unan-
nehmlichkeiten der Gasversorgung — die ja auch
Geld kostet — und den Reparaturen entscheiden. Ein
methanbetriebenes DurchfluBzéhlirohr verursacht bei
Dauerbetrieb im Jahr ca. DM 700, — — Gaskosten.
Daflr kann man auch einmal das Fenster eines
abgeschlossenen Zahlrohrs reparieren lassen. Beim
etwa doppelt so teuren P-10 als Z&hlgas verschieben
sich die Verhaltnisse noch wesentlich zugunsten des
abgeschlossenen Zahlrohrs.

 Abb.30 Vergleich des Oberflachen-Ansprechvermdgens eines Xenon- und eines Butan-GroBflachenzahirohrs (46).
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Fliissiggas-Fiillzdhlrohre

Beitragbaren Geraten zur Alpha-Kontaminationsmes-
sung sind heute Flissiggas-Zahirohre die Regel. Von
der Benutzung des Ublichen Feuerzeug-Gases ist
jedoch abzuraten, da dieses Gas haufig organische
Verunreinigungen enthalt, die das Zahlrohr intern
verschmutzen und bei haufigem Nachflllen rasch
unbrauchbar machen. Die Hersteller liefern spezialge-
reinigtes Butan.

Butan-Fillzéhlrohre sind von Natur aus instabil. Wie
lange mit einer FUllung gemessen werden kann — in
der Regel einige Stunden — hangt nicht nur von der
Konstruktion ab, sondern auch von duBeren Einfliis-
sen wie Temperatur- und Druckschwankungen, die
das Z&hlrohr ,atmen” lassen. Die Betriebstemperatur
ist nach unten durch den abnehmenden Dampfdruck
aufetwa 0° C beschrankt. Das kann bei Katastrophen-
einsétzen ein entscheidendes Hindernis sein. Xenon-
zahirohre arbeiten bis zu weit tieferen Temperaturen
(ca. —20° C und tiefer) einwandfrei.

Automatische Plateaukontrolle

Um die Unsicherheiten beim Betrieb von Fullzahlroh-
ren in Grenzen zu halten, kann die moderne Technik
eine automatische Plateaukontrolle realisieren. In
zwei getrennten Kanalen werden laufend die impulsra-
tenim Arbeitspunkt und im vorderen steilen Plateauan-
stieg gemessen und miteinander verglichen. Dazu
reichen die Nulleffekts-Impulsraten des Beta-Bereichs
im allgemeinen aus. Abweichungen des Impulsraten-
verhéltnisses vom Sollwert zeigen friihzeitig Plateau-
veréanderungen an, die durch Zéhlgasmangel infolge
von Diffusion oder niedrigem Dampfdruck verursacht
sein kénnen.

Gleichzeitige Alpha-Beta-Messung?

Die Technik der gleichzeitigen, getrennten Alpha-
Beta-Messung durch impulsformanalyse (41), in
stationéren Geraten wie Hand-FuB-Kleider-Monitoren
heute weitgehend realisiert, stoBt bei tragbaren
Geréaten noch auf Schwierigkeiten, die in der Gasver-
sorgung begriindet sind. Die saubere Impulsformana-
lyse setzt konstante Z&hlgasverhaltnisse voraus, die
eben in Butan-Fullz&hlrohren nicht gegeben sind.
Man kann deshalb bisher mit solchen tragbaren
Geraten nur kurzzeitig arbeiten oder muB die Gasfla-
sche zur kontinuierlichen Spulung mitfihren.

Erst durch Grofifiichen-Proportionalzihirohre
mdglich geworden:
die Ganzkérper-Kontaminationsmonitoren

Ein geradezu ideales Einsatzgebiet fiir GroBflachen-

proportionalzahlrohre sind die modernen Ganzkorper-
Kontaminationsmonitoren, die um die 20, gelegentlich
sogar bis zu 40 oder 50 einzelne Zahler oder Zahlkam-

mern enthalten (Abb. 31). Die Zahlrohre werden meist
im DurchfluB betrieben. Um derart viele Z&ahlrchre
gleichzeitig zuverlassig mit Z&hlgas zu versorgen, ist
einiger konstruktiver Aufwand und eine sorgféltige
Uberwachung des Zahlgasflusses notwendig. Hier
werden unterschiedliche Techniken angewandt, wie
etwa die Intervallsplilung. Nicht zuletzt wegen dieses
Aufwands sind auch Gerate mit abgeschlossenen
Detektoren im Einsatz, vor allem in der Nuklearmedi-
zin. Insgesamt dirften bislang Uiber zwanzigtausend
Proportional-Detektoren allein in Ganzkdrperzahlern
verwendet werden.

Ahnliche geometrische Anordnungen von Groffl4-
chenzahlrohren werden auch in den unterschiedlich-
sten Systemkonfigurationen fir die Ermittlung der
Aktivitat in und an Abfallgebinden eingesetzt, wobei
sie oft noch mit Gammadetektoren zur Spektroskopie
gekoppelt sind.

Abb. 31 Beispiel fUr die Anwendung von Groffla-
chen-Proportionalz&hlirohren in einem Ganzkorper-
Kontaminationsmonitor (Werksfoto Herfurth).
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Das alles geht nur im Proportionalbereich!

Ich mdchte hier besonders anmerken, daB derartige
GroBflachenzahirohre praktisch nur im Betrieb als
Proportionalzahlrohre zu realisieren sind. Einerseits
wlrden mit einem Detektor dieser Abmessungen im
Auslosebereich unzumutbare Totzeiten entstehen;
der nutzbare MeBbereich zwischen Nulleffekts- und
Séttigungsrate wére bei groBen Zahlrohren noch nicht
einmal 3 Dekaden. Andererseits, und entscheidender,
lieBen sich fur den Ausldsebereich geeignete Zahlgas-
mischungen im DurchfluB nur miihsam oder teuer
herstellen — was nicht ausschlieBt, daB es sie fir
kleinere Detektoren gibt, wie das sogenannte Q-Gas.
Aber noch ein dritter Grund kommt hinzu. Da GroBfla-
chendetektoren, ob im DurchfluB oder abgeschlossen,
immer mit Atmosphérendruck oder nur wenig darunter
gefillt sind, waren zum Erreichen des Auslésebe-
reichs sehr hohe Spannungen notwendig, die wie-
derum an die Isolation hohe Anspriiche stellen.

Fensterfolienlose Proportionalzihlrohre zur
Tritium-Messung

Eine Variante der im DurchfluB betriebenen Proportio-
nalz&hlrohre sind die fensterlosen Detektoren zur
Tritium-Messung (25). Hiervon existieren recht unter-
schiedliche kommerzielle Ausfithrungen. Sie unter-
scheiden sich hauptsachlich in der Art des Zahlgases
(Butan oder Argon-Methan) und in Form und GréBe
der Fensterflache (eine groBe oder viele kleine, auf
eine gréBere Flache verteilte Fensterdfinungen). Man
kann das Dilemma bei der Konzeption — das dann
wieder auf die Anwendung durchschlagt — von fen-
sterlosen Tritiumdetektoren mit einem Satz umreiBen:
je groBer die Fensterdffnung und je héher der Wir-
kungsgrad gegeniiber Tritium, desto instabiler und
von auBeren Bedingungen abhéngig wird der Betrieb
des Z&hlrohrs. Zu diesen duBeren Bedingungen
gehdren Form und Beschaffenheit der auszumessen-
den Oberflache, inr Abstand von Z&hlrohr, elektrostati-
sche Aufladungen, elektrische Streufelder und
schlieBlich die Verschmutzungsgefahr des Zahlrohrin-
neren.

Eine besondere Anwendung:
Messung der Radioaktivitit in Wasser und
Lebensmitteln

GroBflachenzéahlrohre sind schon sehr friih zur Direkt-
messung der Alpha- und Beta-Radioaktivitat in Was-
ser eingesetzt worden (26,27). Dabei werden die
Detektoren (iber einer freien Wasseroberflache ange-
bracht, was allerdings gewisse technische Probleme
mit sich bringt (28). Eine spezielle Variante dieser
MeBtechnik waren die Messungen der Radioaktivitat
in Lebensmitteln mit tragbaren Kontaminationsmonito-
ren nach Tschernobyl (29,30).

Proportionalzdhirohre zur Mes-
sung der luftgetragenen Aktivitat
(Tabelle 4)

Messung der Aerosolaktivitat

Die direkte Messung der luftgetragenen Aktivitat 128t
sich, was die Anordnung der Detektoren betrifft, in drei
Verfahren einteilen: die Messung mit einem abge-
schlossenen Detektor im Luftraum, und die Messung
der Luft im DurchfluB durch einen Detektor.

Die Verwendung von GroBflachendetektoren fur die
Ausmessung eines Filters wahrend der Bestaubung
hat es moglich gemacht, Filter mit groBer Flache

(300 cm?) zu verwenden und dadurch einen hohen
Luftdurchsatz zu erzielen. Da mit dem Proportional-
zahlrohr auBerdem Alpha- und Betastrahlung getrennt
gemessen werden kénnen, ist dies auch der geeig-
nete Detektor zur Anwendung des Pseudokoinzidenz-
verfahrens flr die Diskriminierung der natdrlichen
Radioaktivitat (31). Eine moderne Anlage dieser Art
zeigt Abb. 32.

Die Alpha-Beta-Trennung erfolgt bei der Pseudokoinzi-
denz heute noch durch zwei getrennte Zahlkammern.
Diese Trennmethode ist derzeit noch einfacher zu
realisieren als die elektronische Kombination von
Impulsform-Diskriminierung und Zsitbeziehungs-Ana-
lyse.

Abb. 32 Alpha-Beta-AerosolaktivititsmeBanlage mit
grofflachigem Filter und einem Dreistufen-Proportio-
nalzahlrohr als Detektor (Werksfoto Berthold). ’
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Tab. 4
Anwendung fiir spezifische MefBaufgaben

Messung der lufigetragenen Aktivitat _
Bauform Signalverarbeitung MeBaufgabe
GroBflachen- Impulszahlung Alpha-Beta-
zahlrohr Aerosol-Messung
mit Fensterfolie Zeitbeziehung auf Filtern
bis 20 cm ¢ (Pseudokoinzidenz)

Impulszéhlung Alpha-Beta-

Gasaktivitdtsmessung

Antikoinzidenz

im MeBbehiélter

GrofBvolumiges

Impulszahlung

Tritium-in-Luft-

Proportional-
Zahlrohr Impulsform-
im Durchflu Diskriminierung

messung

Messung der gasformigen Aktivitiat

GroBflachige Proportionalzéhlrohre, eingebaut in
MeBkammern bis ca. 100 | Volumen, sind schon frith
zur hochempfindlichen Messung von gasférmiger
Radioaktivitat verwendet worden (31). Der EinfluB des
Nulleffekts wird durch Antikoinzidenz- oder Differenz-
anordnungen vermindert bzw. kompensiert. Seine
Grenze findet der Einsatz von GroBflachendetektoren
zur Gasaktivitdtsmessung dann, wenn in den Luft-
kreislaufen mit plétzlichen starken Druckschwankun-
gen gerechnet werden muB, denen die Fensterfolien
nicht gewachsen sind.

Einer der Griinde fiir die Verwendung von MeBkam-
mern mit GroBflachenproportionalzahlrohren zur
Gasaktivitdtsmessung war das Bestreben, die Nach-
teile der urspriinglich fur diesen MeBzweck fast aus-
schlieBlich benutzten DurchfluB-lonisationskammern
zu vermeiden, die in der Tat auch heute aus der Gasak-
tivitatsmeBtechnik fast vollig verschwunden sind. Mit

einer Ausnahme: zur Messung eines so niederenerge-
tischen Betastrahlers wie Tritium werden sie nach wie
vor benutzt. Die Grenzen dieser relativ einfachen
Technik sind allerdings erreicht, wenn ®H-Konzentra-
tionen unterhalb einiger 100 kBg/m® gemessen wer-
den missen und vor allem, wenn das Tritium in Gegen-
wart anderer gasférmiger Radionuklide, wie ®Kr oder
138X e, vorkommt.

Messung der Tritiumaktivitit in der Luft

Schon Anfang der 60er Jahre ist deshalb im Kernfor-
schungszentrum Karlsruhe ein groBvolumiges Propor-
tionalzahlrohr im DurchfluB dazu verwendet worden,
Tritium in Luft mit hoher Empfindlichkeit und selektiv
zu messen (33). Dabei muB allerdings in Kauf genom-
men werden, daB die Luft zuvor mit Zahigas — etwaim
Verhéltnis 1:3 — gemischt werden muB, was die
mogliche Gesamt-DurchfluBrate aus schieren Kosten-
grinden auf einen oder einige Liter pro Minute begrenzt.
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Trotz dieses Handicaps hat sich das Proportionalzahi-
rohr anstelle der lonisationskammer in der Bundesre-
publik rasch durchgesetzt. Heute werden Tritiummoni-
toren nach diesem MeBprinzip auch im Ausland
verstarkt eingesetzt, weil die geforderten niedrigen
Nachweisgrenzen in einem DirektmeBverfahren
anders nicht erreichbar sind.

Die Trennung von ®H- und hoherenergetischen Beta-
teilchen erfolgte bei der urspriinglichen Karlsruher
Entwicklung nach dem Prinzip der Reichweitendiskri-
minierung unter Verwendung eines MeB- und eines
Schirmzéhlers (Abb. 33). Da die Reichweite von
Tritium in Luft nur 1 bis 2 mm betragt, kann nur ein
geringer Teil der Betateilchen von Tritium im MeB- und
Schirmzahler gleichzeitig Impulse auslésen. Der
Nachteil dieses Verfahrens besteht darin, daB nur
etwa 25 % der Probe im MeBzéahler ist, wahrend der
Rest aus konstruktiven Griinden notwendigerweise
im Schirmzahler und im Totvolumen verteilt ist.

Selektive *H-Messung durch Anstiegszeit-
Diskriminierung

Vor einigen Jahren wurde deshalb ein neues Verfah-
ren entwickelt, bei dem zur *H-Trennung die Impuls-
formdiskriminierung verwendet wird (34). Die Impuls-
anstiegszeit in einem Proportionalzahlrohr ist wesent-
lich durch unterschiedliche Driftzeiten der in der
lonisationspur erzeugten Sekundar-Elektronen auf
dem Wege zum Z&hldraht bestimmt. Je geringer die
Reichweite eines Betateilchens ist, umso geringer ist
im Mittel die zeitliche Streuung des Eintreffens der
Sekundar-Elektronen am Zahldraht, d.h. umso kiirzer
ist die Anstiegszeit. Abb.34 zeigt ein solches Anstiegs-
zeitspektrum fir Tritium.

Durch eine Anstiegszeitdiskriminierung kénnen bis zu
einem gewissen Grad unterschiedliche Radionuklide

selektiert werden. Dies giit nicht nur fir Beta-Strahler,
sondern auch flir andere Elektronenstrahler (Positro-
nen, innere Konversion, Auger-Elektronen).
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Abb. 34 Anstiegszeit-Spektrum von Tritium- und
Background-impulsen

Die theoretischen Nachweisgrenzen eines solchen
Monitors liegen bei 1 kBgm~2in 1 min und bei 0,01
kBam™2in 24 h MeBzeit. Allerdings ist darauf hinzuwei-
sen, daB in der Praxis, weit mehr noch als bei anderen
Monitoren, die Nachweisgrenze durch EinfluBfaktoren
wie Langzeitstabilitit, Eigenkontamination oder
Storstrahlung bestimmt wird. Auf gute Stérstrahlungs-
diskriminierung und effektive Regelung zur Konstant-
haltung des Gas-Luft-Durchsatzes muf3 deshalb bei
der Auswahl von ®H-Monitoren groBen Wert gelegt
werden. Ein generelles Problem bei der Messung von
Radioaktivitat im DurchfluBverfahren ist die interne
Kontamination der Detektoren, die gerade beim
Tritium besonders ausgepragt ist. Sie 188t sich durch
konstruktive MaBnahmen verringern, aber nicht ganz
vermeiden.
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Abb. 33 (34) Schema eines Tritium-Monitors mit Reichweitendiskriminierung.



Proportionalzéihlirohre zur Aktivi-
tdtsmessung in Grenzgebieten
des Strahlenschutzes (Tab. 5)

Einsatz von Proportionalzihlrohren in der
Kernphysik

Zahlrohre sind, wie wir eingangs gesehen haben,
urspriinglich als Werkzeuge zur Lésung physikali-
scher Fragestellungen in der Kernstrahlungs- und
Elementarteilchenforschung entwickelt worden. Auch
heute sind insbesondere die Proportionalzahlrohre
wichtige Detektoren in der Hochenergiephysik. Sie
werden ferner verwendet zur Spektroskopie der
Rontgenfluoreszenzlinien in der Feinstrukturanalyse.
Diese Einsatzgebiete sollen hier, weil zu weit vom
Strahlenschutz abliegend, nicht betrachtet werden.
Aber es gibt noch einige Anwendungen von Proportio-
nalzéhlrohren in Grenzgebieten, die ein weiteres Licht
aufdie vielfaltigen Einsatzmdglichkeiten dieser Detek-
toren werfen.
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Messung von Spurenaktivitit in Halbleiter-Ma-
terialien

Low-level-MefBplatze mit GroBflachendetekioren zur
Messung der Aktivitat an ausgedehnten Festproben
werden heute dazu verwendet, kleinste Spuren von

Radioaktivitat in Materialproben zu erkennen.

Die wohl hochste Nachweisempfindlichkeit ist derzeit
bei der Kontrolle von Materialien gefordert, die mit
elektronischen Speicherbauelementen in Beriihrung
kommen. Alpha-Emissionsraten von 0,001 - cm™2 -
h~" werden dort noch als urséchlich fiir die Léschung
von Speicherinhalten angesehen.

Um derart kleine Aktivitdten noch nachweisen zu
kénnen, missen auf extrem niedrige Alpha-Nullef-
fektswerte geziichtete MeBsysteme eingesetzt wer-
den. Dazu bedarf es nicht nur einer sorgféltigen
Materialauswahl, sondern auch der Vermeidung von
natiirichem Radon und dessen Folgeprodukten an
den Proben selbst und im Zahiraum, beispielsweise
durch Splilung mit einem Schutzgas wie Na.

Tab. 5 ' - c g
Anwendung fiir spezifische MeBaufgaben
Aktivitatsmessung in Grenzgebie{en des Strahlenschutzes
Bauform Signalverarbeitung MeBaufgabe
GroBflachen- Impulzéhlung Ultra-low-level-
zahlrohr Antikoinzidenz Aktivitatsmessung

an Materialproben

Zahlflache
200 mm x 200 mm

Bc_)hrlochzéihlrohr Impulszédhlung Multidetektor-

mit Xenonfiillung Radio-Immuno-Assay
O_rtsabh'aingiges Delay-Line- Diinnschicht-
E_|nd_raht-25hlrohr, Laufzeitmessung, Radiochromato-
eindimensional Impulshéhenanalyse graphie
Ortsabhéngige Matrix- Digitale
Vlej_draht-Kammer, Speicher Autoradio-
2-dimensional graphie -
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- Einsatz von Xenon-Proportionalzéhlrohren fiir
den Radioimmuno-Assay

Eine besonders interessante Anwendung hat das
Xenon-geflllte Proportionalzahlrohr als Alternative zu
einem Bohrloch-Szintillations-Kristall bei der Radioim-
muno-Assay-Technik gefunden. Solche ringférmigen
Zahlrohre (Abb. 35) zur Messung von '?%J-markierten
Proben in einem Reagenzglas erreichen bei einem
Zahlgasdruck von 4 bar Wirkungsgrade von nahe 40
%, verglichen mit den ca. 70 % eines NaJ-Detektors
gleicher Geometrie, wobei die Kosten weit geringer
sind als die des Kristalls mit Photomultiplier. Abb, 36
zeigt den Abdruck einer automatischen Plateauauf-
nahme flr dieses Zahlrohr mit dem dazugehdrigen
Wert flir den Wirkungsgrad. Mehr als 25000 Exem-
plare sind bisher hergestellt worden.

TUERE# 7177

HY CFM EFF (%)
3 523 3.7
3.1 2192 15.5
3.2 4357 30.8
3.3 4823 34.1
3.4 9163 36,5
3.9 5205 6.8
3.6 5276 37.3
37 5290 7.4
3.8 5347 37.8
3.9 9389 8.1
4 10533 74.64

SLOFE= . 7%
BEGD.cvaanas

FILE: T26,2.1983F1
DATE: 26.2.1983

Abb. 36 Ausdruckbeispiel fir die automatische
Plateau- und Wirkungsgradbestimmung eines xenon-
gefiiliten Bohrloch-Proportionaizéhlrohrs

Abb. 35 Bohrloch-Proportionalz&hlrohr fr
RIA-Messungen.
(Werksunterlagen Berthold).




Messung einer flachigen Radioaktivitiits-
verteilung

Fensterlose Proportionalzahirohre werden schon seit
vielen Jahren als Detektoren in der Diinnschicht-Ra-
diochromatographie fur die Ausmessung der Radioak-
tivitatsverteilung in *H- und *C-markierten Platten
eingesetzt. Bei den ersten Systemen dieser Art muBte
ein Zahirohr mit verhaltnismaBig kleiner Fensteroff-
nung zum Abtasten der 20 cm x 20 cm groBen Platte
mechanisch in zwei Richtungen — z.B. mé&anderfér-
mig — bewegt werden, um die Werte der einzelnen
MeBorte nacheinander zu gewinnen. Daraus resultier-
ten lange Gesamt-MeBzeiten.

Die Weiterentwicklung konzentrierte sich demgemaB
auf ein gréBeres, eindimensional ortsempfindtiches
Zéahlrohr mit ca. 0,5 mm raumlicher Aufiésung (35).
Damit konnte man nun mit einem MeBvorgang eine
Spur abtasten und muBte das Z&hirohr, zum Erfassen
der ganzen Platte, nur noch in eine Richtung quer zu
den Spuren bewegen.

Inzwischen ist mit dem ,digitalen Autoradiograph* ein
Stand erreicht, bei dem — durch zwei rechtwinklig
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zueinander stehende Zahldrahtgitter — mit einem
zweidimensional ortsempfindlichen Proportionalzah-
ler die ganze Flache der Platte gleichzeitig zur Mes-
sung gelangt. Mit dem Computer 188t sich dann, bei
MeBzeiten von Minuten bis hdchstens Stunden, auf
dem Bildschirm die Aktivitdtsverteilung sichtbar
machen, wahrend die jeweilige Intensitéat durch Grau-
oder Farbabstufungen dargestellt wird (36). Die
Empfindlichkeit eines solchen Systems ist enorm, da
durch hohe Ortsauflésung der Nulleffekt pro MeB-
bzw. Bildpunkt von 0,2 mm? weniger als 0,005 cpm
betragt. Der dynamische MeBbereich istum ca. 3
Zehnerpotenzen groBer als bei der Autoradiographie,
die MeBzeit um 3 Zehnerpotenzen kleiner.

Ein Beispiel fur eine mégliche Anwendung im Strah-
lenschutz zeigt Abb. 37, in der die Aktivitatsverteilung
in einem Blatt gezeigt ist, wie sie mit dem digitalen
Auto-Radiograph gemessen wurde. Konventionelle
Filmschwérzungs-Autoradiographien dieser Art
wurden nach Tschernoby! vielfach hergestellt, um
eventuelle heiBe Teilchen zu finden. Ahnlich kénnte
die Kenntnis der Aktivitatsverteilung auf Luftfiltern, in
Ascheproben etc. fiir den Strahlenschutz von Inter-
esse sein.

Abb. 37 Aufnahme der Radioaktivitatsverteilungin einem Pflanzenblatt mit einem zweidimensional ortsempfindli-

chen Proportionalzahlrohr (36).
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Einiges zur Zukunft
oder:

wie werden sich die
Proportionalzahlirohre
weiterentwickeln?

Das Proportionalzahlrohr — und vor allem seine
spezifische Bauform als GroBflachenproportionalzahl-
rohr — hatin den vergangenen rund 30 Jahren zahirei-
che Entwicklungsstufen durchlaufen, die seine An-
wendungsmaéglichkeit im Strahlenschutz enorm
erweitert haben. Seit den frithen 60er Jahren, in
denen die Grundpatente flr die GroBflachen-Propor-
tionalz&hlrohre erteilt wurden, sind zur Konstruktion
und zur Anwendung von Proportionalzahlrohren im
Strahlenschutz mehr als 50 Patent- und Gebrauchs-
muster-Anmeldungen erfolgt. Sie betreffen, um nur
einige Gebiete zu nennen, die elekirische Unterteilung
in Kammern, die Gasfiihrung in fensterfolienlosen
Zahlrohren, die Gasfuhrung im Butan-Flllzahlrohr, die
Verlangerung der Lebensdauer der Gasflliung,
s<gewinkelte” Fenster und den Betrieb der Detektoren
bei hohen Zahlraten.

Der kinftige Fortschritt wird voraussichtlich nicht
mehr so sehr in der ErschlieBung neuer Einsatzberei-
che liegen, sondern sich auf technologische Verbes-

serungen zur vereinfachten Fertigungstechnik, erhoh-
ten Betriebssicherheit und moglicherweise zur Erwei-
terung des MeBbereichs konzentrieren (Tab. 6)

Proportionalzihirohre zur Gamma-Aktivitats-
messung?

Im Abschnitt ,Ausblick” seiner Habilitationsschrift vom
Dezember 1964 nennt H.Kiefer als ein wesentliches
Entwicklungspotential des GroBflachen-Proportional-
zahirohrs seinen Einsatz zur Gamma-Aktivitdtsmes-
sung (15). Er fihrt dann einige Méglichkeiten an, wie
das ja an sich kleine Ansprechvermdgen dieses
Detektortyps flir Quantenstrahlung verbessert werden
kénnte.

Diese Vorhersage hat sich insofern erfillt, als das
Xenon-geflillte GroBflachen-Proportionalzahirohr
sich in der Tat zur Kontaminationsmessung im Bereich
niederenergetischer Fotonenstrahler weitgehend
durchgesetzt hat. Heute werden, wie im Vorangegan-
genen geschildert wurde, Hochdruck-Xenonzéhlrohre
sogar erfolgreich als Konkurrenten von NaJ-Kristallen
fur RIA-Messungen verwendet.

Vor allem ist das Proportionalzéhlrohr dann der geeig-
nete Detektor, wenn es von der Anwendung her seine
inharente Uberlegenheit bei der Spektroskopie im
niederen Energiebereich der Fotonen voll ausspielen
kann.

Tab. 6

Ziel der Weiterentwicklung

Absehbare Entwicklungstendenzen

zu erreichen durch

vereinfachte Fertigungstechniken

Verwendung von
Kunststoffteilen

gedruckte Zahidrahte

hohere Betriebssicherheit

integrierte Elektronik

automatische on-line-
Plateaukontrolle

billiger Betrieb von
DurchfluBzéhlrohren

spezifische Kbnstruktion
fiir CO,, SchweiB3gas,
Luft als Zahlgas

Erweiterung des MeBbereichs:
Dosisleistung
Kontamination

automatischer Ubergang
zu kleinerem Multiplikations-
faktor/ Strombetrieb




Allerdings ist die Entwicklung damit wohl auch schon
am Ende angelangt, denn einerseits ist und bleibt ein
Proportionalzahlrohr bei der Messung héherenergeti-
scher Gammastrahler dem Szintillationszahler hoff-
nungslos unterlegen. Und andererseits haben sich ja
auch die Szintillationsz&hler seit 1964 weiterentwik-
kelt. Das hat beispielsweise dazu geflhrt, daB der
Sandwich-Szintillations-Detektor den urspringlich
recht erfolgreich eingesetzten Grofflachen-Antikoinzi-
denz-Spekiroskopie-Proportionalzahler zur in-vivo-
Messung der Pu-Lungenaktivitat (37) wieder ver-
drangt hat. Naheres dazu bringt der Vortrag von

H. Doerfel in diesem Bericht.

Vereinfachte Fertigungstechniken

Ein Fortschritt, den der Benutzer von Proportionalzahl-
rohren nicht unmittelbar bemerkt, der aber unter dem
Zwang zur Herstellungsrationalisierung, insbeson-
dere bei groBen Stlickzahlen unumgéanglich ist, wird
durch vereinfachte Fertigungstechniken erzielt. Die
Verwendung von Kunststoff halt auch hier ihren
Einzug.

Entgegen der Ansicht mancher Experten, die Kunst-
stoff wegen seiner Oberflacheneigenschaften fir
einen ungeeigneten Zahirohrwerkstoff hielten, kann
heute durch Oberflachenveredelung auch solches
Material erfolgreich verwendet werden. Abb. 38 zeigt
als Beispiel ein aus Kunststoff gefertigtes Zahlrohr zur
Verwendung in Kleingeréten der unteren Preisklasse.
Von diesem Z&hlrohr sind schon Stlickzahlen Gber
7000 gefertigt worden.
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Kritischer Punkt einer jeden Z&hlrohrkonstruktion sind
die Zahldréhte, insbesondere bei den GroBflachende-
tektoren mit ihren Z&hldrahtgittern, sowohl in Bezug
auf einfache und sichere Montage, wie auf die mecha-
nische Stabilitat. Hier bietet die Atztechnik der Leiter-
kartenproduktion heute die Mdglichkeit an, gedruckte
Zahldrahte zu benutzen. Abb. 39 zeigt einen Auszug
aus einer Patentschrift dazu. Allerdings steckt diese
Technologie noch in den Anfangen und manche
Probleme, wie das der elektrostatischen Aufladung
der Platten, bediirfen noch der Lésung.

Ganz allgemein wird sich kiinftig auch eine weit
starkere Integration von Z&hlrohr und Elektronik
durchsetzen. Abb. 40 und 41 zeigen dafur Beispiele.

bis senim

Abb. 38 Ein in Kunststofftechnik aufgebautes Propor-
tionalzéhlrohr (Werksfoto Genitron).

Offenlegungsschrift DE 3607 567 A1 vom 10.09.1987:
Proportionaldetektor mit Elektroden als gedruckte Schaltung
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Hohere Betriebssicherheit der Zihlrohre

Es ist ganz sicher ein wichtiges und den Prinzipien
des Strahlenschutzes angemessenes Entwicklungs-
ziel, die Betriebssicherheit der Zahlrohre zu erhéhen.
Die meisten der im vorangegangenen Abschnitt
aufgezeigten MaBnahmen zur Fertigungsvereinfa-
chung tragen,sozusagen auf passive Weise, auch zu
einer héheren Betriebssicherheit bei. Eine aktive
Verbesserung der Betriebssicherheit, die sich insbe-
sondere bei DurchfluB- und Flllzahirohren auswirkt,
ist die bereits erwahnte automatische on-line-Plateau-
kontrolle mit Hilfe der nat(rlichen Nulleffektsstrahlung.

Senkung der Betriebskosten bei Durchflufl-
zéhlrohren

DurchfluBzahlrohre verursachen infolge ihres standi-
gen Gasverbrauchs nicht unerhebliche Betriebsko-
sten. Bei brennbaren Gasen, wie Methan, schranken
oft Sicherheitsvorschriften den Einsatz ein. Es beste-
hen von Seiten der Anwender daher Bestrebungen,
einerseits unbrennbare, andererseits moglichst billige
Zéhlgase wie CO,, das sogenannte ,SchweiBgas”
(Ar-CO,) oder in speziell gelagerten Fallen auch Luft
zu verwenden. Das geht aus Griinden, die wir im
ersten Teil dieses Vortrags gesehen haben, nicht ohne
weiteres mit jedem beliebigen Zahlirohr. Die Konstruk-
tion und die verwendeten Materialien mlissen spezi-
fisch auf den Betrieb mit bestimmten Zahlgasen
optimiert sein. Hier bleibt fiir die Zukunft noch man-
ches zu verbessern.

Versuche, speziell Luft als Zahlgas zu verwenden,
sind immer wieder gemacht worden. Es hat sich aber
gezeigt, daB man entweder doch eine Vorbehandiung
der Luft braucht (38), was die Anwendbarkeit des
Verfahrens wieder stark einschrénkt, oder daf die
Instabilitaten des Betriebs die Brauchbarkeit bis zur
Nutzlosigkeit mindern. Wenn hier in Zukunft dennoch
eine akzeptable L6sung gefunden werden sollte,
dann sicher nur flir einige sehr genau definierte
Anwendungsfélle im Bereich der Alpha-Messung.

Erweiterung des MeBbereichs
nach oben

Zwar ist gerade die Messung niedriger Dosisleistun-
gen und schwacher Aktivitdten der geeignete Einsatz-
bereich des Proportionalzahlirohrs. Dafir ist es ja
geradezu erfunden worden. Dennoch gibt es sowohi
bei der Dosisleistungs- wie auch bei der Kontamina-
tionsmessung Anwendungsfélle, bei denen ein nach
oben gréBerer MeBbereich erwlnscht wére (39).
Infolge der nahen physikalischen Verwandschaft des
Proportionalzahlrohrs mit der lonisationskammer
bietet es sich vom Prinzip her an, durch einen —
automatisch erfolgenden — Ubergang zu einer Strom-
messung bei hdheren Impulsraten zu einer MeBbe-
reichserweiterung mit ein und demselben Detektor zu
kommen. Von der praktischen Realisierung her gibtes
allerdings erhebliche Schwierigkeiten, die nicht zuletzt
in der erforderlichen hohen Stabilitat bei der Strom-Be-
triebsart liegen, solange man mit einem Gasmulitiplika-
tionsfaktor gréBer eins arbeitet. Dennoch besteht der
Bedarf und ich sehe hier noch einiges Entwicklungs-
potential.

Abb. 41 Ein weiteres Beispiel fir die Zusammenfas-
sung von Elektronik und Z&hlrohr (Werksfoto FAG
Kugelfischer)

Abb. 40 Durch Aufbau der
Elektronik in Dickschicht-
Hybridtechnik lassen sich
viele Funktionen auf kiein-
stem Raum zusammenfas-
senund damit eine raumliche
Integration mit der Zahirohr-
sonde erreichen (Werksfoto
Genitron).




SchiluBbemerkung

Der AnlaB zu dieser Ubersicht iiber Proportionalzahl-
rohre im Strahlenschutz war ein Seminar mit dem
Thema ,Der Strahlenschutz als aktuelle und stetige
Aufgabe®. Der AnlaB des Seminars wiederum war die
Vollendung des 65. Lebensjahres von Prof. Dr. Hans
Kiefer. Die Zeitspanne seines aktiven Beruflebens fallt
zusammen mit der Zeitspanne, in der sich der Strah-
lenschutz zu seinem heutigen Stand entwickelt hat;
und Hans Kiefer hat dazu mehr als nur einen kleinen
Mosaikstein beigetragen.

Er hat nicht nur wesentlichen Teil an der Entwickiung
des GroBflachen-Proportionalzéhirohrs Ende der
50er und anfangs der 60er Jahre. Hans Kiefer hat
auch die MeBmethoden und den Einsatz von Propot-
tionalz&hlrohren sténdig gefordert und weiter vorange-
trieben, bis hin zu seinen Patenten (iber die Alpha-
Beta-Trennung im Proportionalzéhirohr mit Hilfe der
Pulsform-Analyse aus den Jahren 1980 — 83. So wie
das Proportionalzéhlrohr aus der Strahlenschutz-
MeBtechnik nicht wegzudenken ist, so ist der Name
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Hans Kiefer mit der neueren Geschichte des Propor-

tionalzahlrohrs auf das engste verbunden. Der Pforz-
heimer Graphiker Rainer Mirle hat diese Verbunden-
heit aus AnlaB des 65. Geburtstages von Hans Kiefer
kiinstlerisch zum Ausdruck gebracht (Abb. 42).

Vor rund 25 Jahren haben wit, Hans Kiefer und ich, in
der Einfihrung des Buches ,Strahlenschutz-MeBtech-
nik" den Satz geschrieben: ,Erst die Entwicklung der
Strahlenschutz-MeBtechnik hat die Voraussetzung far
einen sicheren Umgang mit Strahlung und Radioakti-
vitdt geschaffen®. Wenn man sich heute ansieht, was
in diesen 25 Jahren aus der MeBtechnik geworden ist
und welche Rolle ihr im Strahlenschutz und in der
Kerntechnik derzeit eingeraumt wird — man braucht,
um das zu verdeutlichen, nur auf das ,Konzept eines
integrierten MeBnetzes” (40) hinzuweisen — dann gilt
dieser Satz nach wie vor. Auch die MeBtechnik ist, als
Teil des Strahlenschutzes, eine aktuelle und stetige
Aufgabe. Und ohne die Entwicklungen in Anwendung
und Leistungsfahigkeit von Proportionszahlrohren
ware diese Aufgabe zwar nicht unlésbar, aber ent-
scheidend schlechter zu erflllen als wir alle es zu
Recht erwarten und verlangen.

Abb. 42 Hans Kiefer und das Proportionalzahlrohr, dargestelitin Form einer ,Anamor-
phose” von R. Mlirle.
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Tritium in der Nahrungskette
L. A. Konig

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Hauptabteilung Sicherheit/Radiookologie

Zusammenfassung

Als Wasserstoffisotop ist Tritium am globalen Wasserstoffkreislauf und zugleich
an allen Stoffwechselvorgingen beteiligt. Die sich hieraus fir die Nahrungskette
ergebenden Probleme werden mit dem Schwerpunkt ,organisch gebundenes Tri-
tium” umrissen, wobei nur eine kleine Auswahl von Verdffentlichungen bertick-
sichtigt werden kann. Berichtet wird iiber Veréffentlichungen, in denen Experi-
mente unter definierten Bedingungen beschrieben sind, so daf eine semiempiri-
sche Deutung der Ergebnisse moglich ist. Es wird eine Ubersicht iber MeBwerte
an Lebensmitteln aus der Umgebung des Kernforschungszentrums Karlsruhe ge-
geben. Unter vereinfachenden Annahmen wird eine Dosisabschitzung durchge-
fihrt, wobei sich unter den hiesigen Verhiltnissen auch bei Berticksichtigung
des organisch gebundenen Tritiums eine Strahlenexposition unter 1 % jener
durch K-40 ergibt. Um Fehldeutungen zu vermeiden, muB die spezifische Aktivi-
tat (Bq H-3/g H) fir wassergebundenes und organisch gebundenes Tritium ge-
trennt betrachtet werden.

Tritium in the Food Chain

Summary

Tritium is a hydrogen isotope taking part in the global hydrogen cycle as well as
in all metabolic processes. The resultant problems with respect to the food chain
are summarized briefly with emphasis on "Organically bound tritium.” However,
only a small number of the numerous publications on this topic can be taken into
consideration. Publications describing experiments under defined conditions are
reported, thus allowing a semiempirical interpretation to be made. Tritium
activity measurements of food grown in the vicinity of the Karlsruhe Nuclear
Research Center have been carried out. A list of the results is given, A dose
assessment is performed under simplifying assumptions. Even when the
organically bound tritium is taken into account, a radiation exposure of less than
1 % of that of K-40 is obtained under these conditions. To avoid misinterpretation,
the specific activity (Bq H-3/g H) of water-bound and organically bound tritium
has to be considered separately.
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1 Einleitung

Eine der iber Jahrzehnte im Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK) stets
aktuell gebliebenen Strahlenschutzaufgaben ist die Uberwachung verschiedener
Medien auf Tritium. Diese Aufgabe erwuchs aus dem Umgang mit Tritium-
aktivitaten in der GréBenordnung 1015 - 1016 Bq beim Betrieb zweier inzwischen
stillgelegter schwerwassermoderierter Reaktoren und dem noch laufenden Be-
trieb einer Wiederaufarbeitungsanlage. Bei Realisierung des Tritiumlabors im

Rahmen der Fusionsforschung wird die Tritiumiberwachung weiterhin aktuell
bleiben.

Wegen der unvermeidbaren Freisetzung von Tritium beim Umgang sowie
angesichts der Eigenschaften und der biologischen Bedeutung des Wasserstoffs
bedarf es wohl keiner weiteren Begriindung, da hier auch Fragestellungen
aufgegriffen wurden, die mehr in die Tiefe gingen, als man bei oberflachlicher
Betrachtungsweise fiir unabdingbar notwendig halten wiirde.

Der folgende Beitrag befaBt sich aus der Sicht des Strahlenschutzes mit Tritium
in der Nahrungskette, einem Thema, das hochzuspielen in der éffentlichen Dis-
kussion immer wieder versucht wurde. Ausgehend von der Bedeutung des
Wasserstoffs fiir den Menschen und vom Wasserstoffmetabolismus wird auf die
Tritiumaufnahme in Nahrungsmittel eingegangen. In Anlehnung an MeBwerte
aus der Umgebung des KfK wird eine Dosisabschitzung durchgefiihrt.

2 Daten zum Wasserstoffmetabolismus

Die Aufnahme des Menschenvon Tritium aus der Nahrungskette ist weitgehend
durch den Wasserstoffgehalt des menschlichen Kérpers und dessen Wasserstoff-
metabolismus bestimmt. Daher werden zunéchst einige Daten hierzu zusammen-
gestellt.

2.1 Der Standardmensch und sein Wasserstoffmetabolismus nach ICRP
Die Elemente Sauerstoff, Kohlenstoff, Wasserstoff und Stickstoff erbringen im

menschlichen Kérper zusammen knapp 97 % der gesamten Masse. Wahrend Was-
serstoff einen Massenanteil von 10 % ausmacht, sind mehr als 60 % aller Atome
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im menschlichen Kérper Wasserstoffatome, wie Tab. 1 zeigt. Die Méglichkeit, in-
aktive Wasserstoffatome durch Tritiumatome zu ersetzen, ist auch deshalb von
erheblichem radiologischem Interesse, weil taglich 2,1-1026 Wasserstoffatome
(entsprechend 350 g Wasserstoff) bzw. 5 % der im Korper des Menschen vorhan-
denen Wasserstoffatome am Stoffwechsel teilnehmen.

Tab. 1: Chemische Zusammensetzung des Korpers eines méannlichen Er-
wachsenen. Elemente mit dem grofiten Anteil [ICRP 75] und tag-
liche Zufuhr iber die Nahrung

Ungefédhre
Menge in
Element einem 70-kg- Massen- Zahl der Zufuhr
Menschen prozent Atome in g/d
ing
Sauerstoff 43 000 61,4 1,6:1027 2 600
Kohlenstoff 16 000 22,9 8,0-1026 300
Wasserstoff 7 000 10,0 4,2-1027 350
Stickstoff 1 800 2,6 9,0-1025 16
Summe 67 800 96,9 6,7-1027

Der Wasserstoff und somit auch sein Isotop Tritium wird im Kérper sowohl als
Wasser in das freie Gewebewasser als auch in organisch gebundener Form in das
Kérper-OBH (OBH = organisch gebundener Wasserstoff) aufgenommen. Ein
Modell von Etnier et al. [Etn 84], das dies im Gegensatz zu vorausgegangenen,
nur die Zufuhr \ber das Kérperwasser berticksichtigenden Modellen beschreibt,
ist in Abb. 1 wiedergegeben. Das Modell geht von vier Kompartimenten aus,
bezeichnet mit A, B, C und D, worin das Kérperwasser durch Kompartiment A
dargestellt wird und das OBH in drei Kompartimente B, C, D aufgeteilt ist. Die
Zufuhr erfolgt in die Kompartimente A, B, C. Insgesamt sind in dem Modell ca.
99,2 % des im Korper vorhandenen Wasserstoffs erfafit. Vernachlassigt ist der im
Mineralanteil der Knochen enthaltene Wasserstoff (Halbwertszeit 4 500 d). Nach
Abbildung 1 werden tédglich ca. 32 g H als OBH aufgenommen.
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Abb.1:  Vierkompartimentmodell fiir den Wasserstoffmetabolismus [Etn 84]
A
B AUFNAHME
AUFNAHME f
Korperwasser > e ——
— " 1667 g H organisch |49gH
314 g H* 2,65 g HproTag 238g H pro Tag
pro Tag (66,7 %) (3,4%) |alsPro-
als freies Tye = 22d |teine
Wasser Tio = 9,24 d
/T AUFNAHME
EXKRE- 27,0 g H pro Tag als Fette (11,5 g H), Koh-
TION lenhydrate (13,8 g H) und Proteine (1,7 g H)
194gH ! :
pro Tag C D
Fettgewebe
mit rascher organisglh
Umwand- S 2012¢g
3 lung |
v 30gH
346 g H (0,4 %) (28,7 %)
pro Tag Ty2 = 0,75d Ty = 450d

*82 g H freies Wasser in Nahrung, 13,3 g H Oxidationswasser aus Nahrung, 135 g H in Trink-
wasser, 59 g H in Milceh, 14,4 g H iiber Atmung, 10 g H durch Haut

In Tabelle 2 sind die Annahmen iiber die Wasserbilanz in den verschiedenen Mo-
dellen verglichen [Etn 84]. Der Vergleich macht die Abweichungen in den An-
nahmen deutlich, deren Entstehung infolge der biologischen und ortsabhéngigen
Schwankungsbreite nicht iiberrascht.
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Tab.2:  Vergleich der Annahmen tiber die Wasserbilanz

Standard- Vierkompar-
mensch nach NCRP 62 timentmodell
ICRP 23 [Etn 84]
Tagliche HoO-Aufnahme

in Nahrung 700 740 740
Leitungswasser 150 1220 1220
Milch 300 530 530
andere Flissigkeiten 1500 - -
Oxidation in der Nahrung 350 270 107
Inhalation - 130 130
Haut - 90 90
Sonstige 153 - -
Organisch gebunden - - 300

Summe 3153 2980 3117

H9O-Verlust

Urin 1441
Faeces 117
Schweif} 648
Sonstige (einschlieBlich
Atmungg)( 947

Summe 3153 2980 3117

Im Gleichgewicht gilt fiir die Zufuhr Z

{n2

Z=—. 1
T

. 1)

worin T die biologische Halbwertszeit* und I das Inventar bedeuten, bzw.

T= n2. (2)

N~

Gleichung (2) zeigt, daB die biologische Halbwertszeit durch Erhohung der
Wasserstoffzufuhr verringert bzw. durch Verringerung vergréBert werden kann,
Dies ist experimentell vielfach bestatigt (s. z. B. [TAEA 81, ICRP 79, NCRP
79a,b]). Die in Abbildung 1 fiir die verschiedenen Komponenten angegebenen
Halbwertszeiten kénnen an Hand von Gleichung (2) nachgepriift werden,

*Fiir Tritium sind effektive und biologische Halbwertszeit praktisch gleich.
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In [ICRP 79] werden stark streuende biologische Halbwertszeiten berichtet, wo-
bei fir den rasch ausgeschiedenen Pool Werte zwischen 4 und 26 d angegeben
wurden und fiir den OBT-Anteil* Werte zwischen 280 und 550 d, wobei offen-
sichtlich die chemische Verbindung, in der das Tritium vorlag und auch der Weg
der Aufnahme (Hautkontakt, Inhalation usw.) eine Rolle spielten. Diese Halb-
wertszeiten sind im Einklang mit den in Abbildung 1 angegebenen.

Unter Anwendung von Daten aus Nachschlagewerken 148t sich fir den Eiweil}-
stoffwechsel die biologische Halbwertszeit abschéitzen. In [Sch 65] findet man un-
ter ,,Grundstoffe des menschlichen Kérpers” die Angabe fiir Eiweifistoffe 16 %.
Fir den 70-kg-Erwachsenen bedeutet diesI = 1,12-104 g. (Dividiert man diesen
Wert durch die 1800 g Stickstoff aus Tabelle 1, so erhilt man 6,22, In [Gei 77]
findet man fiir Fleisch als Quotient 6,25, was zeigt, dal obige Angabe verninftig
ist. Aus dem ProteinbedarfZ = 0,47 g/d fiir 1 kg Korpermasse bzw. 32,9 g/d fur 70
kg folgt T = 236 d.) Im Hungerzustand werden zuerst die Kohlenhydratdepots,
dann die Fett- und zuletzt die EiweiBdepots vermindert, was offenbar von den

biologischen Halbwertszeiten widergespiegelt wird.

Denkbare Isotopieeffekte wurden bei vorstehenden Betrachtungen aufler acht
gelassen. Es widerspriche jedoch der Erfahrung, wenn eine signifikante Anrei-
cherung im Gesamtorganismus durch Isotopieeffekte stattfinden wiirde.

Die Einfiihrung des Standardmenschen stellt eine starke Vereinfachung dar, die
den individuellen Schwankungen u. a. auch durch Altersabhingigkeiten, Was-
seraufnahme und Umweltbedingungen (Temperatur, Luftfeuchte!) nicht ganz ge-
recht wird.

In Tabelle 3 sind die in [Etn 84] iibernommenen Annahmen tiber die tigliche
Nahrungsaufnahme zusammengestellt. Sie entsprechen einem Energiebedarf
von 1,27-107 J (3,04:106 cal) pro Tag. Das auf den tatsdchlichen Tagesbedarf
von ca. 33 g bezogene iberschiissige Protein, das zu Fett oder Kohlenhydraten
metabolisiert wird, liefert nur ca. 4 kJ/d.

*OBT: organisch gebundenes Tritium (organically bound tritium)
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Tab.3:  Annahmen iiber die Nahrungsaufnahme in [Etn 84)

Tagliche Oxidiert unmittelbar nach Aufnahme
Stoffklasse Aufnahme
in g/d g/d %
Kohlenhydrate 350 150 43
Fette 180 36 20
Proteine 95 25 % als Fett gespeichert
75 % fir Zellkomponenten

2.2 Wasserstoffin der organischen Substanz von Lebensmitteln

In Tabelle 4 ist der Wasserstoffgehalt in den Hauptkomponenten der organischen
Substanz der menschlichen Nahrung zusammengestellt. Zusétzlich wird eine Ab-
schétzung des Anteils des austauschbar (d. h. an N, O oder S) gebundenen Anteils
angegeben. Wesentlich schwerer austauschbar ist der an C-Atome (z. B. bei der

Photosynthese) gebundene Wasserstoff.

Tab. 4: Wasserstoffgehalt in den Hauptkomponenten der organischen
Substanz (ermittelt durch stéchiometrische Berechnungen*; ef3-
bare Anteile).

Wasserstoffgehalt in Gewichtsprozent der
Trockensubstanz
Stoffklasse
total austauschbar
gebundenl
Proteine ca. 6,8 ca. 25
Kohlenhydrate2 5,3-6,8 20 - 42
Lipide 10-13 0-5

*S. Diabats, unverédffentlicht,
1Gebunden an N, O oder S
2Abhingig von Polymerisierungsgrad

Fir das Verhalten von Tritium in der Nahrungskette ist von grofer Bedeutung,
in welcher Weise dieses chemisch gebunden ist. Man darf in erster Nidhrung da-
von ausgehen, daf} sich Tritium in der Nahrungskette wie H-1 verhilt. Zwar ist
H-3 fester an Kohlenstoff gebunden als H-1, doch reicht die bei der Messung von
realen Umweltproben erzielbare MeBgenauigkeit nicht aus, um denkbare Isoto-
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pieeffekte nachzuweisen. Um Laborversuche mit Tieren hinsichtlich Isotopie-
effekten zu interpretieren, diirfte der Kenntnisstand tiber die bei der Verdauung
ablaufenden verwickelten Vorgénge nicht ausreichen. Die Existenz unverdau-
barer Anteile in Nahrungsmitteln, wofiir Tabelle 5 einige Beispiele enthilt,
kommt bei der Betrachtung des Stoffwechsels erschwerend hinzu.

Tab. 5: Beispiele von fiir den Menschen unverdaubaren Substanzen
in Nahrungsmitteln [Gei 77]
Nabrungomitel Unyenlagbine Sulstanten pr
Endivien 21,7
Karotten 9,9
Kartoffeln 9,9
Weillkohl 21,5
Wirsingkohl 30,2
Zwiebeln 10,5
Bohnensamen, weifle 15,0
Erbsen 13,2

Es bleibt anzumerken, dafl die Unterscheidung zwischen ,,austauschbarem” und
»hichtaustauschbarem” OBH eine Vereinfachung darstellt, die das breite Spek-
trum der Bindungsmoglichkeiten und damit die Unschéarfe der Abgrenzung nicht
wiedergibt (s. z. B. [Cla 80]). Chemische oder biochemische Katalysatoren kénnen
namlich sehr wohl einen nicht erwarteten Isotopenaustausch erméglichen.

3 Beschreibung der Tritiumdynamik in biologischem Material

Der Beschreibung der Tritiumdynamik in biologischem Material und damit in
Nahrungsmitteln kénnen die Bilanzierung fiur Kompartimente oder aber Kon-
zentrationsbetrachtungen zugrunde gelegt werden. Neben allgemeinen Uberle-
gungen zur Tritiumdynamik werden im folgenden einige Sonderfille behandelt
und einige MelBlergebnisse mitgeteilt.
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Da siamtliche Nahrungsmittel Wasserstoff enthalten, ist ein vielfaltiger Aus-
tausch von stabilen Wasserstoffatomen mit Tritiumatomen méglich. Der Aus-
tausch findet stets in Richtung des Konzentrationsgefilles statt. Uberall wo Tri-
tium in Pflanzen oder Tieren auftritt, sind mindestens die Kompartimente Was-
ser, austauschbares und nichtaustauschbares organisch gebundenes Tritium zu
berticksichtigen.

3.1 Aktivititsbilanz fir Kompartiment

Bezeichnet A; die Tritiumaktivitit im Kompartiment i, so gilt die Bilanzglei-
chung

dA.

i
= ZZiJ,—AiZ By (3)
J

dt

Zjj ist die Tritiumzufuhr aus dem Kompartiment j in das Kompartiment i, kjj A;
die Tritiumabgabe des Kompartiments i an das Kompartiment j. Die Grofien kj;
hangen in der Natur von vielen Parametern ab, sind also nur bei Konstanthal-
tung dieser Parameter im Laborversuch wirklich konstant. Dies ist eine wesent-
liche Schwierigkeit bei der Deutung von Freilandexperimenten.

Nimmt man die in Gleichung (3) stehenden Gréfen kij als konstant an, so erhélt
man als Losung eine Summe der Form

—k ¢
B n
Ai = 2 Cin e ) 4)
n

3.2 Konzentrationsbegriff

Bei radiotkologischen Untersuchungen werden im allgemeinen Konzentrationen
bestimmt. Es ist daher angebracht, auf den Konzentrationsbegriff ndher einzu-
gehen, zumal Tritium in verschiedener Weise gebunden sein kann und Konzen-
trationsangaben ohne nihere Erlauterungen unter Umstéinden zu Mifiverstdand-
nissen fithren kénnen.
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Sehr hiufig wird die Konzentration in Becquerel pro Volumeneinheit Wasser
angegeben. Wasser wird direkt der Probe entzogen oder entsteht bei der Ver-
brennung der Trockensubstanz, Aus der Tritiumkonzentration des Wassers 14t
sich das fiir die strahlenschutzmifige Beurteilung wichtige T/H-Verhaltnis und
damit auch die auf die Masseneinheit Wasserstoff bezogene Tritiumaktivitat
berechnen. Soweit Klarheit tiber das organisch gebundene Tritium besteht, aber
nur mit dieser Einschrankung, ist auch eine Angabe in der Form Aktivitit pro
Kilogramm Masse tolerierbar.

Vorsicht ist gebotén, wenn ein Gemisch oder eine Losung vorliegt. Ein Beispiel
hierfir ist die Ableitung von organischen Verbindungen zusammen mit Wasser
aus einem Labor. Hier wire es wenig hilfreich, die Tritiumkonzentration auf das
Wasser zu beziehen, vielmehr miissen die verschiedenen Komponenten auseinan-
der gehalten werden, da sonst filschlicherweise auf Anreicherungseffekte ge-
schlossen werden konnte. Wird z. B. eine organische Substanz im Wasser in dort
lebende Organismen eingebaut, so kann das T/H-Verhéaltnis im Organismus
jenes im Gesamtwasser iiberschreiten. Nicht iiberschritten wird dabei aber das
grofBte T/H-Verhéltnis der im Wasser befindlichen organischen Substanzen.

3.3 Berechnung aufder Basis von Konzentrationen

Beim Rechnen mit Konzentrationswerten ist jener Fall einer einfachen Behand-
lung zugénglich, bei dem ein sehr grofes Reservoir mit der zeitlich unverédnder-
lichen Konzentration C, im Kontakt mit einem Organismus mit der zeitlich ver-
dnderlichen Konzentration C steht. Es gilt dann, wenn der Organismus als ein

Kompartiment betrachtet wird, die Beziehung

C
dc =K -QO. (5)
dt 0

Unter definierten Laborbedingungen ist K konstant, wobei nach Gleichung (3) K
positiv ist. (C wichst, wenn C, > C gilt.) Die Lésung von Gleichung (5) lautet

CW = C, + (C0) - Cu)e_Kt. (6)
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4  Einige ausgewihlte Untersuchungen an biologischem Material

Die Voraussetzung eines sehr grofen, d. h. durch den Organismus unbeeinflufiten
Reservoirs ist entsprechend Abschnitt 3.3 u. a. in folgenden Fillen experimentell

realisiert worden:

- Tritiumarme Pflanze in tritiumhaltiger Luftfeuchte [Bel 79, Bel 82, Gar 82,
Cou 83]

- Anfangs tritiierter Fisch in praktisch tritiumfreien Wasser (C, = 0, C(0) > 0)

- Tritiumarmer Fisch in tritiiertem Wasser, geftuttert mit tritiumarmen Futter
(Co > 0, C(O) - 0)

- Tritiumarmer Fisch in tritiumarmen Wasser, gefittert mit tritiiertem Futter
(C,OBT > 0, COBT(0) = 0)

- Tritiumarmer Fisch in tritiiertem Wasser, gefiittert mit tritiiertem Futter

- Tritiumeinbau im Kérper von Sdugetieren (Zitate s. 4.3)

- Milch einer Kuh, die zeitweise tritiumhaltiges Trinkwasser erhielt [Hoe 78,
TAEA 81]

- Milch einer Kuh, die zeitweise mit tritiumhaltigem Heu gefiittert wurde [Hoe
78, Hoe 82, IAEA 81]

4.1 Tritiumaufnahme von Pflanzen aus der Luftfeuchte

Zur Beschreibung der Tritiumaufnahme aus der Luftfeuchte mit der Tritium-
konzentration C,, bezogen auf Gramm Wasser, und der Luftfeuchte 8 (g/cm3)
wird angenommen, dafl der HTO-Dampf im Gasraum des Blattes mit der Satti-
gungsfeuchte 65 im Gleichgewicht mit dem Gewebewasser des Blattes steht,
Bezeichnet man mit a (= 1,1) das Verhaltnis der (T/H)-Verhaltnisse im Wasser
und im Wasserdampf, mit Ay die gesamte Tritiumaktivitdt im Blatt, mit p den
Wassergehalt des Blattes pro Flacheneinheit (g/cm2), mit r den Diffusionswider-
stand des Blattes (s/cm) und mit X, bzw. X1 (Bg/cm3) die Tritiumkonzentration in
der Luft bzw. im Blatt-Gasraum, so gilt analog zu Gleichung (5)

d{A /F) X - X
1 _ 0 1 (7)
dt r

(Index O fir Luft, Index 1 fiir Blatt) bzw. wegen
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AI/F—“—CI' H,
X =6C
o o
und
eS
X =—C
174 1
K dt  r o a !
bzw.
dc, 6 ¢
—_— = (@a—C —-C). (8)
dt apr 6 © !

C,=fC,1-c ©)
mit
o
f=as
s
und
eS
B =
1 apr

Gleichung (9) wurde mehrfach experimentell verifiziert. Nach Gleichung (8) gilt
im Gleichgewichtsfall ganz allgemein

C, (10)

unabhéngig von der Anfangsbedingung. Der Gleichgewichtswert der auf Wasser
bezogenen Konzentration hingt also vom Verhaltnis 6/65 ab.

Es ist zu beachten, dall bei dauernder HTO-Kontamination der Atmosphire
Pflanzen Luftfeuchte auch tiber den Boden aufnehmen. Fiir die Umgebung der
Savannah River Plant wurde im mehrjahrigen Mittel ein Wert ca. 0,8 fiir das
Konzentrationsverhaltnis Vegetation/Luft gefunden [Mur 84].




-55-

4.2 Tritiumaustausch von Fischen mit dem umgebenden Wasser

Sowohl die Tritiumaufnahme als auch die Tritiumabgabe von Fischen wurde un-
tersucht. Es seien zunéchst einige Ergebnisse aus dem Kernforschungszentrum
Karlsruhe wiedergegeben [Kon 87].

Aus dem Vorfluter stammende Fische mit unbekannter Vorgeschichte wurden in
tritiumarmes Wasser eingesetzt und der Anstieg der Tritiumkonzentration in
diesem Wasser gemessen. Der Anstieg der Tritiumkonzentration C 148t sich
durch die Gleichung

C (12 C
exp(—)xl- t)—E——- axp(—}xz- t)—C

max max max

exp(—A3~ B a1

beschreiben. Cj, Cg, C3, A1, A2 und A3 sind Konstante, Cax ist die maximale
Tritiumkonzentration.

Fiart = 0 gilt C = 0. Daher gilt

c,=C__-C -C,. (12)

3 m

Aus den Mefwerten lassen sich die Konstanten C; und die Halbwertszeiten

(i = 1,2,3) bestimmen.

In Tabelle 6 sind die Ergebnisse der durchgefiihrten Versuche zusammengefaft.
Auf den ersten Blick scheint Ty als durch die duBere Kontamination - wasser-
gefiillte Hohlrdume, z. B. Magen-Darm-Trakt, eingeschlossen - erkldrbar zu sein.
T2 konnte auf den Austausch des Gewebewassers und T3 auf jenen des OBT zu-
rickgefuhrt werden. Eine endgiiltige Klarung ist nur durch weitere Experimente
erreichbar,
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Tab. 6: Bei der Tritiumabgabe von Fischen gefundene Konstanten (siehe
Gleichungen (11) und (13))
C1 Co Cs Minuten
Cmax Cmax Cmax Ty To T3
Maximum 0,19 0,54 0,52 0,24 46 139
Minimum 0,06 0,39 0,38 4,6 10,5 77
Medianwerte 0,08 0,45 0,45 0,81 27 126

In Abbildung 2 ist ein Beispiel fir die Tritiumaufnahme in Fische, die bei einem
Versuch innerhalb des Vorfluters eingesperrt waren, dargestellt. Die Probenah-
men wurden wihrend Tritiumableitungen aus den Endbecken der Klaranlage
des KfK durchgefithrt. Wiahrend die Zunahme der Konzentration im Gewebe-
wasser den Erwartungen entspricht, gilt dies nicht fir die Zunahme im OBT.
HTO wurde durch Gefriertrocknung gewonnen, das Verbrennungswasser der
organischen Substanz durch Verbrennung des trockenen Riickstands. Diese
Ergebnisse bediirfen noch einer Uberprifung.

Uber die Tritiumdynamik in Fischen liegen etliche Veroffentlichungen vor. Hier
sei eine Untersuchung an jungen Regenbogenforellen [Rod 86] hervorgehoben, da
sie besonders ubersichtliche Ergebnisse ergab. In Tabelle 7 sind Gleichgewichts-
aktivititen und Zeitkonstanten aus dieser Arbeit wiedergegeben. Es wurden
folgende Fille untersucht:

a) alleinige Exposition durch tritiiertes Wasser
b) alleinige Exposition durch tritiiertes Futter und
c) gleichzeitige Exposition durch tritiiertes Wasser und Nahrung
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Abb. 2: Tritiumkonzentration im Wasser des Vorfluters, in Fisch und Wasser-
?

stern (TWT: Gewebewasser; OBT: organisch gebundenes Tritium)

Die Tabelle zeigt, daB durch tritiiertes Futter besonders hohe OBT-Werte er-
reicht werden, die jedoch unter der OBT-Konzentration des Futters liegen, und
daB dieses OBT fester gebunden ist als bei alleiniger Aufnahme tiber tritiiertes
Wasser. Bei alleiniger Aufnahme von OBT lag die Tritiumkonzentration im Ge-
webewasser deutlich iiber jener im umgebenden Wasser. In Tabelle 8 werden die
in Tabelle 7 enthaltenen Informationen in eine iibersichtlichere Form gebracht
und ergénzt. Angegeben sind erreichte Prozentsidtze der Quellkonzentration,
Austauschbarkeit in der organischen Bindung sowie Halbwertszeiten fiir die Tri-
tiumaufnahme, soweit nicht ausdriicklich anderes gesagt wird.
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Tab.7:  Tritiumdynamik in jungen Regenbogenforellen. Zeitkonstanten

[Rod 86]

. . Gleichgewichts- Zeitkonstanten in d-1
ritiumquelle aktivitat «

q By Saponiion | Exposion
Wassera) 13,6610,10 602+34 |  n.b.
Futtera,b) 0,023 10,008 9,3+25 0,04510,014
Beidesa,.¢) 13,7740,11 459427 n. b.
Wasserb) 9,54+ 0,10 0,7310,16 0,106+ 0,024
Futtera, b) 23,7t1,7 0,021810,0027 | 0,0308+0,0031
Beidesa, ¢) 21,6+1,1 0,039310,0049 | 0,040010,0057

n.b.: Nicht bestimmt. Austausch der Fische mit umgebendem Wasser viel rascher als die

Anderung der Tritiumkonzentration in den Tanks beim Spiilen. Expositionsdauer: 56 d.

a): Im Wasser: 13,801+0,07 kBqg/g H; b): Im Wasser: < 10 Bg/g H; ¢): Im Futter;: 27,7+2,0
kBq/g-1 H; pulverisiertes Fischfutter gemischt mit waBriger Lésung tritiierter Amino-
sduren und gefriergetrocknet.

Tab.8:  Tritiumdynamik in jungen Regenbogenforellen. Bruchteile der spe-

zifischen Aktivitat der Tritiumquelle [Rod 86]
Bruchteile der spezifischen Aktivitat der Tritiumquelle
Tritiumquelle TWT-Gleichgewichts- OBT-Gleichgewichtswert
aktivitat prog H in Aktivitatprog H
 ~100% ~ 20 %
uberwiegend austauschbares
Wasser HWZ ~ 20 min Tritium
(16,6 -21,7) Aufnahme HWZ ~ 1d; Aufnahme
Gering. ~ 80 %
(2mal spezifische Aktivitat iberwiegend nicht-
Nahrung des umgebenden Wassers) austauschbares Tritium
HWZ fir H-3-Abgabe ~ 15,56d HWZ:17,6d-31,84d;
Aufnahme Aufnahme

*HWZ: Halbwertszeit. OBT: organically bound tritium. TWT: tissue water tritium
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4.3 Tritium im Fleisch von Sidugetieren

Der Einbau von Tritium in das OBT von Kérperorganen hédngt von der chemi-
schen Form ab, in der Tritium aufgenommen wurde. Bei Kilbern wurde - bezogen
auf gleiche Aktivitit - bei Zufuhr als OBT 15mal mehr Tritium als bei Zufuhr als
HTO aufgenommen; die acht untersuchten Organe enthielten insgesamt 4,1 %
des aufgenommenen OBT. Bei der Fiitterung von Schweinen mit tritiiertem
Milchpulver wurden 4,2 % des aufgenommenen OBT in den Kérper eingebaut,
wahrend die Futterung mit tritiierten Kartoffeln zu einer Gesamtaufnahme von
11 % fuihrte [Kir 77, IAEA 81].

Bei Versuchen mit triachtigen Schweinen, die mit OBT gefiittert wurden, und de-
ren Ferkel wurde der Aufbau des OBT in den Ferkeln in utero und wahrend des
Saugens untersucht. Dabei entsprach bei Geburt die OBT-Aktivitdt der Ferkel
der des Futters, wahrend die HTO-Aktivitdt nur ein Viertel betrug. Dies dnderte
sich wahrend der Zeit der Erndhrung durch Siaugen nicht. Fir neugeborene
Ferkel betrug die biologische Halbwertszeit 5 d, fiir nach ca. 40 d entwéhnte
Ferkel 10 d. Je nach OBT-Kompartiment ergeben sich biologische Halbwertszei-
ten fir OBT 10 - 100 d und mehr, Die OBT-Verteilung auf verschiedene Organe
war ungleichméfig [Hoe 86].

Eine ungleichmaBige OBT-Verteilung auf verschiedene Organe wurde auch bei
Versuchen mit Ratten gefunden, bei denen tiber drei aufeinanderfolgende Gene-
rationen je einer Gruppe HTO bzw. OBT zugefiihrt wurde. Bei diesen Versuchen
zeigte sich auch, daB bei Zufuhr als OBT 3,5mal mehr nicht-austauschbares OBT
(NET: non-exchangeable tritium) zu finden war als bei Zufuhr als HTO [Pie 82].
Auch innerhalb eines Organs ist die Tritiumverteilung auf die verschiedenen
OBT-Bestandteile wie z. B. Aminoséduren ungleichmiBig (vgl. z. B. [Roc 77)).

In [Rod 88] wird tiber Versuche an Méausen berichtet, denen Tritium als HTO,
OBT oder beides zugefiihrt wurde. Hierbei waren die Gleichgewichtsaktivitdten
im Gewebewasser und im OBT im wesentlichen dquivalent zu der Summe der
Gleichgewichtsaktivitdten in Mausen, denen nur HTO oder nur OBT zugefiihrt
worden war. Die Zeitkonstanten fiir Gewebewasser und austauschbares OBT
waren etwa gleich (HWZ 1 - 2,6 d), wiahrend jene fir nichtaustauschbares OBT
bei 20 - 30 d lagen.
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4.4 Tritium in Milch

Da Milch von Milchkihen ein Untersuchungsobjekt darstellt, das in groBeren
Mengen wihrend der Laktationsperiode laufend neu gebildet wird und stédndig
verfigbar ist, liegen umfangreiche Untersuchungen zur Tritiumdynamik der
Milchbildung vor [Hoe 78, 82, 86; Kir 71, Kis 71].

Fir Milch als Untersuchungsobjekt spricht ferner, dafl sie ein Kohlenhydrat
(Lactose; 4,7 %), Protein (Casein; 3,6 %) und Fett (Milchfett; 3,5 %) enthélt, die
leicht voneinander getrennt werden kénnen. Untersucht wurden sowohl die
Tritiumzufuhr im Trinkwasser als auch in der Form von OBT als tritiiertes Heu
bzw. Maiskolben. Bei letzteren Versuchen ist die Menge der verfigbaren Futter-

menge eine limitierende Grofle,

Entscheidend fiir den Tritiumeinbau in das OBT der Milch ist das nichtaus-
tauschbar gebundene Tritium im OBT des Futters. Bei den in [Hoe 82] beschrie-
benen Experimenten stammten 2,4 % des OBT der Milchfette aus dem HTO und
97,6 % aus dem OBT des Futters. Fiir Casein sind die entsprechenden Zahlen 3,2
und 96,8 % und fiir Lactose 39,4 und 60,6 %.

In Tabelle 9 sind mittlere Transferfaktoren fur Milch, ausgedrickt als Prozent-
satze der taglichen Tritiumaufnahme und bezogen auf 11 Milch angegeben.

Tab. 9: Mittlere Transferfaktoren fir Milch und Milchbestandteile.
Prozentsatz der tdglichen Tritiumaufnahme in 11 Milch nach
kontinuierlicher Ingestion von HTO [TAEA 81]

Transferfaktor (%)
Wasser 1,50
Trockensubstanz 0,067
Milchfett 0,026
Lactose 0,029
Casein 0,011
Albumin 0,002
Total 1,67
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Bei Zufuhr von OBT mit dem Futter werden erheblich héhere OBT-Werte in der
Milch erreicht als bei der gleichen Tritiumzufuhr allein im Wasser.

4.5 Tritium in Lebensmitteln aus der Umgebung des Kernforschungszentrums
Karlsruhe

Da aus dem Kernforschungszentrum Karlsruhe Tritium in die Umgebung freige-
setzt wird, werden die dort produzierten pflanzlichen Lebensmittel auf dieses
Nuklid iiberwacht [Jah 82 - 86]. In Tabelle 10 sind MeBergebnisse aus den Jahren
1984 - 1986 zusammengefafit. Die Werte fiir Luft- und Wasserpfad liegen in der
gleichen Grofenordnung (s. z. B. [Jah 86, Kon 87]).

Tab.10: Tritium in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus der Umgebung des
KfK. Probenahmeorte: Hauptausbreitungssektoren, Tiefgestade.
Zeit: 1984 - 1986.

Aktivitdtskonzentration in Bq/kg
Wasser-
gehalt OBT
in % TWT** (Verbrennungs- Gesamt
wasser)

Getreide (Korner) 10 - 52* = 35 14-28 <14
Salat 83-95 < 22 11-39 = 22
Kohl 82-93 < 25 < 82 <24

einjahriges
Wurzel- und 77 -95 = 50 9-53 = 36
Knollengemiise
Spargel 90-91 7-14 12-28 8-14
Obst 79-91 6-12 6-24 6-12

*Mais. ** TWT: tissue water tritium.
20-Fehler: Fiir die meisten MeBwerte > 20 %; fiir Hochstwert 13 %
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5 Abschitzung der durch Tritium verursachten Dosis

Ist Tritium als OBT in der Nahrung enthalten, so wird es vermehrt als nichtaus-
tauschbar eingebaut. Da jedoch in Abschnitt 5.1 mit Gleichgewicht gerechnet
wurde, hat dieser vermehrte Einbau fiir die Abschitzung keine Bedeutung, so-
lange eine Anreicherung ausgeschlossen werden kann, Fihrt man dagegen eine
Abschatzung iiber die Aktivitdtsaufnahme und den Dosisfaktor durch, so muf}
der Dosisfaktor entsprechend modifiziert werden. Im folgenden werden zwei ver-
schiedenartige Dosisabschitzungen auf der Grundlage vereinfachender Annah-
men durchgefiihrt.

5.1 Abschatzung fir den Gleichgewichtsfall
Fir den Gleichgewichtsfall wird im einzelnen vorausgesetzt.

1. Die Tritiumaktivitat der Nahrung betrage 100 Bq/kg, ihr Wassergehalt sei
70 %. Pro Kilogramm Nahrung hat man also 700 g Wasser entsprechend
77,8 g H. In den verbleibenden 300 g sei der Wasserstoffgehalt 6 %, d. h., es
seien 18 g H organisch gebunden. Damit hat man also insgesamt 95,8 g H/kg
bzw. eine Tritiumaktivitiat von ca. 1 Bq T/g H.

2. Es soll Gleichgewicht zwischen Nahrung und dem menschlichen Korper
bestehen. (Diese Voraussetzung ist unter Umweltbedingungen nicht zu reali-
sieren.)* |

3. Dasinkorporierte Tritium sei gleichmafig verteilt.

4. Die Wirkung eines Tritiumzerfalls sei nicht davon abhéangig, wo das Tritium-

atom gebunden war.

Nach Tabelle 2 enthélt der Koérper des Standardmenschen 100 g Wasserstoff pro
Kilogramm. Bei einer spezifischen Aktivitit von 1 Bq T/g H hat man also 100 Bq
T/kg. Pro Zerfall wird eine mittlere Energie von 5,7 keV = 9,13-10-16 J freige-
setzt und wegen der geringen Reichweite der 3 -Strahlung von Tritium praktisch
am Ort des Zerfalls absorbiert. Mit einem Qualitatsfaktor 1 erhalt man somit
eine Dosisleistung von 9,13:10-14 Sv/s = 2,88-10-6 Sv/a.

*1 Bq T/g H bedeutet fiir den Menschen ca. 2.1011 Zerfille pro Jahr im Korper bzw. im Mittel ca.
3.10-3 Zerfille pro Jahr und Kérperzelle, wobei allerdings die Lebensdauer der Zellen bzw. ihre
Erneuerung nicht beriicksichtigt ist.
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5.2 Abschitzung tber die Aktivitatszufuhr

Die unter 5.1 vorgestellte Rechnung 148t sich mit Hilfe des Dosisfaktors kontroll-
ieren. Ebenfalls aus Tabelle 2 folgt eine Wasserstoffaufnahme von 350 g/d bzw.
1,28:105 g/a. Mit der spezifischen Aktivitit von 1 Bq T/g H und dem Dosisfaktor
von 1,6:10-11 Sv/Bq T [Nof 85] folgt eine Dosis von 2,04:10-6 Sv/a, was mit dem
aufvollig anders gewonnenem Weg befriedigend iibereinstimmt.

Der angegebene Dosisfaktor von 1,6:10-11 Sv/Bq T wurde fiir eine biologische
Halbwertszeit von 10 d (Aegr = 8,023:10-7 s-1), eine Kérpermasse von 70 kg und
die oben bereits benutzte mittlere Energie von 9,13:10-16 J pro Zerfall
berechnet. Diese biologische Halbwertszeit gilt fiir wassergebundenes Tritium,
Bel einer Modifikation des Dosisfaktors beziglich OBT hingt die prozentuale
Anderung des Dosisfaktors von dem Produkt der biologischen Halbwertszeit und
dem OBT-Anteil, dem diese biologische Halbwertszeit zugeordnet ist, ab. Fur
OBT gilt eine wesentlich gréfBere biologische Halbwertszeit, fiir die jedoch keine
allgemein akzeptierte Empfehlung vorliegt, zumal - streng genommen - fiir jede
einzelne organische Verbindung und jedes Organ ein spezieller Wert angegeben
werden muflte, wobei noch die Zusammensetzung der Nahrung zu
berticksichtigen wire. Rechnet man mit einer tiglichen Aufnahme von 5 % OBT
mit einer pauschal um den Faktor 10 gréBeren effektiven Halbwertszeit*, so wire
der Ingestionsdosisfaktor um 45 % zu erhéhen (vgl. [Hoe 86]). Damit wichst die
auf der Basis der Tritiumzufuhr eines Dosisfaktors abgeschitzte Dosis von
2,04-10-6 Sv/a um 45 %. Man erhélt dann eine Dosis von 2,95:10-6 Sv/a, was der
auf anderem Weg hergeleiteten 2,88-10-6 Sv/a sehr nahe kommt. In [Etn 84] wird
ein Faktor 1,7 - 4,6 angegeben, mit dem die Dosis fiir das Kérperwasser zu
multiplizieren ist, um die tatsichliche Strahlenexposition zu erhalten. Der
Korrekturfaktor hangt von der Tritiumverteilung in der Nahrung ab.

Bei allen Dosisabschitzungen auf dem Weg tber die Nahrungsaufnahme ist zu
bedenken, dafl Nahrungsmittel, die vor dem Verzehr intensiv mit Wasser in
Bertihrung kommen, z. B. durch Waschen (z. B. Salat) und Kochen (z. B. Gemiise)
oder die gebacken bzw. gebraten werden (z. B. Fisch), Wasser austauschen bzw.
Wasser verlieren. Dies kann zu einer deutlichen Verringerung der Tritiumauf-
nahme mit der Nahrung fiihren.

*Bei dem jetzigen Kenntnisstand ist eine vollstindige Aufschliisselung des OBT in verschiedene
Komponenten nicht méglich. Wihrend fiir Proteine groflere Halbwertszeiten abgeschitzt wurden

(s. 2.1}, ist fir andere Komponenten die biologische Halbwertszeit sicher deutlich kleiner als
100 d.
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6 SchluBfolgerungen

Vorstehende Ausfithrungen machen deutlich, dal bei Berechnungen der Strah-
lenexposition das organisch gebundene Tritium berticksichtigt werden mufi, Das
Problem ist nicht durch Anwendung eines pauschalen Dosisfaktors zu lésen. Eine
solide Aussage erfordert eine vorherige Untersuchung der Nahrung. Anderer-
seits hat unter den gegenwirtigen Bedingungen Tritium nur einen derart
kleinen Anteil an der gesamten Strahlenexposition des Menschen, dafi bei einer
wesentlichen Erhéhung des derzeit angewandten Dosisfaktors 1,6:10-11 Sv/Bg*
kein Strahlenschutzproblem entstiinde. Daf} dieser Dosisfaktor zu niedrig ist,
steht auBler Zweifel. Nach Meinung des Verfassers sollte die Erhohung fallweise
nach Prufung, nicht aber pauschal durchgefishrt werden.

Mit dem Vierkompartimentmodell von Etnier 148t sich der Wasserstoffmetabolis-
mus des Menschen hinreichend gut beschreiben. Durch Aufteilung des OBT auf
drei Kompartiment mit den Halbwertszeiten 0,75 d (0,4 %), 22 d (3,4 %) und 450 d
(28,7 %) - in Klammern sind die Anteile des Wasserstoffs in den Kompartimenten
am gesamten Wasserstoff im Kérper hinzugefugt - sowie durch die Halbwertszeit
von 9,2 d fur das Korperwasserkompartiment (66,7 %) werden die Ergebnisse von
Ausscheidungsmessungen wiedergegeben.

Nach der Dosisabschétzung in Kapitel 5 ergab sich unter der Annahme einer spe-
zifischen Aktivitat von 1 Bq T/g H eine Strahlenexposition von ca. 3:10-6 Sv/a.
In der Umgebung des KfK liegt die spezifische Tritiumaktivitat im Mittel deut-
lich unter einem Drittel des angenommenen Wertes, so daf} sich eine tatsiachliche
Strahlenexposition unter 1-10-6 Sv/a ergibt. (Frither angegebene héhere Werte
gingen von zu konservativen Annahmen aus, stellen daher keinen Widerspruch
dar.) Eine Strahlenexposition unter 1 % jener durch das natirliche K-40 ist aus
der Sicht des Strahlenschutzes ohne jede Bedeutung.

Obgleich in der Literatur zahlreiche Veréffentlichungen zu dem behandelten
Thema zu finden sind, bleiben sehr viele Fragen offen, deren wissenschaftliche
Klarung von groflem Interesse wire. Andererseits zeigen vorstehende Ausfih-
rungen, daf3 beziiglich des Strahlenschutzes die vorhandenen Kenntnisse fir eine
Aussage uber die Strahlenexposition durch Tritium ausreichen. Die Grofle der

*In der ,,Allgemeinen Berechnungsgrundlage” (Gemeinsames Ministerialblatt, Ausgabe A, 30,
371 (1979)) ist der Dosisfaktor 3,5:10-11 Sv/Bq fiir den Erwachsenen angegeben, der daher nicht
vermindert werden sollte.
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durch organisch gebundenes Tritium entstehenden Ungenauigkeiten 148t sich
zuverlassig abschéitzen und ibertrifft sicherlich nicht die durch die individuellen
Unterschiede im Wasserhaushalt und in den Erndhrungsgewohnheiten der ein-

zelnen Menschen entstehende Streuung.
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Phosphatglasdosimeter - das Routinedosimeter der Zukunft?
E. Piesch

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Hauptabteilung Sicherheit/Dosimetrie

Zusammenfassung

Trotz der herausragenden dosimetrischen Eigenschaften des Phosphatglasdosi-
meters verhinderte rickblickend das Fehlen einer automatischen Auswertung
eine groflere Anwendung der Glasdosimetrie. Neue Gesichtspunkte fir eine Per-
sonentiberwachung ergeben sich mit einem kommerziell erhiltlichen, vollauto-
matischen Dosimetriesystem unter Verwendung einer gepulsten UV-Laseran-
regung und eines Flachglasdosimeters zur Messung der Photonen-Aquivalent-
dosis im Dosisbereich von 10 pSv oberhalb einer Photonenenergie von 10 keV.

Phosphate Glass Dosemeter - the Routine Dosemeter for the Future?

Summary

In spite of the extraordinary dosimetric properties of phosphate glass dosemeters,
the lack in an automatic read-out prevented retrospectively a large scale
application of glass dosimetry. New aspects of personell monitoring were found by
a commercially available full automatic dosimetry system using pulsed UV laser
excitation and a flat glass dosemeter for the measurement of the photon dose
equivalent in the dose range of 10 uSv above a photon energy of 10 keV.
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1 Einleitung

Kann das Phosphatglasdosimeter das Routinedosimeter der Zukunft werden?
Diese Frage hat uns im Kernforschungszentrum Karlsruhe seit nahezu 30 Jah-
ren beschaftigt. Zweifellos nimmt das Phosphatglasdosimeter eine Sonderstel-
lung innerhalb der Routinedosimetrie ein.

Glasdosimeter bieten einerseits eine Vielzahl wiinschenswerter, herausragender
dosimetrischer Eigenschaften, die andere passive Dosimetrie-Systeme mit einem
Detektor nicht vorzuweisen haben:

- Einfachheit der Auswertung: UV-Lichtanregung, Messung der Fluoreszenz-
intensitdt im Photomultiplier,

- Wiederholbarkeit der Messung,

- Jederzeitige Kontrolle, d.h. Abfrage der Dosisinformation innerhalb der
Uberwachungsdauer,

- Beste Chargenhomogenitat des Ansprechvermogens = 10,5 %,

- Beste Langzeitstabilitit der MeBwertspeicherung: Fading = 10 % in 10
Jahren,

- Langzeitmessung der Jahresdosis bzw. Lebensalterdosis mit Zwischenaus-
wertungen (1 mSv mit 15 %),

-  Kombination von Eigenauswertung durch den Betreiber und Kontrollmes-
sung durch unabhingige Mefistelle.

Mit der Bereitstellung eines Dosimetersystems im Jahr 1961 eroffneten sich
damit grundsitzlich neue Moglichkeiten in der Routineiiberwachung. Das 1963
zum Nachweis von Photonen entwickelte Phosphatglas-Kugeldosimeter, seit
1967 amtliches Personendosimeter in der Bundesrepublik Deutschland , wurde
insbesondere auch zur Jahresdosismessung des natirlichen Strahlenpegels und
zum Nachweis geringer beruflicher Strahlenexpositionen eingesetzt.

Der im Vergleich zum Filmdosimeter relativ kleine Anwendungsumfang von
etwa 5 % zeigt andererseits, dafl dem Glasdosimeter innerhalb der amtlichen Per-
sonendosimetrie in der Bundesrepublik Deutschland aus verschiedenen Griinden
nur eine Sonderrolle zugestanden wurde. Was waren die Griinde hierfir?
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Als nachteilig fiir einen gréferen Routineeinsatz erwiesen sich in der Vergan-

genheit

- der begrenzte Photonenenergiebereich oberhalb 40 keV, der eine Anwendung
im medizinischen Bereich und an Réntgenanlagen ausschliefit,

- die erforderliche Messung und Subtraktion einer individuellen Vordosis von
> 0,5 mSyv,

- die Notwendigkeit einer Glasreinigung,

- das umstandliche Auspacken der Glaser, insbesondere aber

- das Fehlen eines automatischen Auswertegerites.

Der eigentliche Grund fiir das Desinteresse der Hersteller war sicherlich die
Fehlentscheidung in den USA in den 50er Jahren, wegen der damals unzurei-
chenden Glasqualitiit in der Unfalldosimetrie [1, 2] nur noch die Entwicklung der
Thermolumineszenzdosimetrie zu férdern. Dies fithrte dazu, daB Toshiba Glass
bereits 1972 die Fertigung von Glasdosimeter-Auswertegeriten einstellte, zu
einer Zeit, als bereits Thermolumineszenzsysteme mit automatischer Auswer-
tung entwickelt wurden. Die Herstellung von Gldsern mit geringerem Silberan-
teil erweiterte zwar den Anwendungsbereich bis zu Photonenenergien von
15 keV. Auch der Einsatz von gepulsten UV-Lasern zur Fluoreszenzanregung
verbesserte die untere Dosisnachweisgrenze. Diese Anwendungsvorteile des
Glasdosimeters kamen jedoch nicht zum Tragen, zumal zwei Versuche zur Auto-
matisierung des MeBverfahrensin den 70er Jahren scheiterten.

Kann das Glasdosimeter unter diesen Umstdnden trotzdem das Routinedosi-
meter der Zukunft werden? Mehreré Griinde rechtfertigen heute eine solche Fra-
gestellung. Thermolumineszenzdosimeter haben nicht im vorausgesagten Um-
fang Eingang in der Personendosimetrie gefunden. Es waren aber vor allem die
langjidhrigen zufriedenstellenden Erfahrungen innerhalb der Routinedosimetrie
im KfK sowie die ermutigenden Ergebnisse einer Vielzahl u. a. dlterer Entwick-
lungsarbeiten, die es rechtfertigen, das Phosphatglasdosimeter als wiinschens-
werte Alternative zum Thermolumineszenzdosimeter anzusehen. Es ergab sich
daraus erneut ein kommerzielles Interesse, ein automatisches Auswertegerat fur
Glasdosimeter zu entwickeln.
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2 Erfahrungen mit der Phosphatglasdosimetrie
2.1 Entwicklung des MeBverfahrens

Mit der Entwicklung silberaktivierter Phosphatglaser geringer Vordosis und
guter Chargenreproduzierbarkeit [3] sowie der Bereitstellung eines kommerziel-
len Auswertegerites durch Toshiba Glass waren bereits 1961 die Voraussetzun-

gen fur einen Routineeinsatz erfiillt.

Das neue Dosimetriesystem wurde daraufthin bei den damaligen Filmdosimeter-
meBstellen in der KfA Jiilich und im KfK Karlsruhe, spiter vor allem im Hin-
blick auf eine Einfiihrung als amtliches Personendosimeter auch bei der LfU
Karlsruhe auf seine dosimetrischen Eigenschaften untersucht [4-6].

Abb.1:  Energiekompensationsfilter fiir das Phosphatglas 8x8x4,7 mm3: 1mm
Cd, Imm Cd mit konischen Bohrungen an den Seitenflachen, 2 mm
Zinnkugel mit konischen Bohrungen

Glasdosimeter wurden im KfK bereits 1962 in der Routinedosimetrie eingesetzt.
Bedingt durch den Silberanteil im Glas und dem Fehlen einer Gewebeéquivalenz
waren jedoch geeignete Energiekompensationsfilter erforderlich. Zur Verbesse-
rung der Richtungsabhingigkeit (Abb. 1) wurden die ersten Dosimeterkapselun-
gen aus etwa 1 mm Zinn an den Seitenflachen mit konischen Lochern versehen
[7, 8], bis dann das Phosphatglas-Kugeldosimeter [9] die optimale Losung brach-
te. Damit waren die Voraussetzungen fiir den Einsatz als amtliches Personen-
dosimeter in der Isotopen- und Kerntechnik geschaffen. Von besonderer Bedeu-
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tung fir die Routinedosimetrie war die Einfithrung eines standardisierten
Waschvorganges fiir Glasdosimeter zur Herabsetzung der unteren Nachweis-

grenze,

Mit dem Phosphatglasdosimeter wurde der Anwendungsbereich Rontgenstrah-
lung und Betastrahlung jedoch nicht abgedeckt (Abb. 2). Ein dafiir entwickeltes
Weichstrahldosimeter [10] mit zwei zuséitzlichen, unterschiedlich abgedeckten
Detektoren war fiir einen Routineeinsatz zu unhandlich und wurde keine Alter-

native zum Filmdosimeter.

Die Entwicklungen der nachfolgenden Jahre (siehe auch Tab. 1) waren u. a. die
Benutzung des Routine-Glasdosimeters als Neutronen-Aktivierungsdetektor in
der Unfalldosimetrie zum getrennten Nachweis von thermischen und schnellen
Neutronen [11], die Verwendung des Glases als Kernspuritzdetektor zum Nach-
weis von schnellen Neutronen [12, 13], in Abbildung 3 gezeigt am Beispiel von
Uranspaltfragmentspuren [13], die direkte Messung von Organ-Aquivalentdosen
u. a. auch bei Bestrahlungen der Koérperriickseite [14-16] (Abb. 4) sowie die Be-
stimmung einer von der Strahleneinfallsrichtung abhingigen bzw. unabhéngi-
gen Tiefendosisverteilung im Glas bei Abtastung des Glases in Strahleneinfalls-
richtung bzw. in x-, y- und z-Richtung [17-19, 24/ Abb. 5].

Abb.2:  Energieabhingigkeit des Photonen-Ansprechvermogens fir das Phos-
phatglasku(%eldosimeter und ein Weichstrahldosimeter mit zwei zu-

satzlichen Glasern, die mit 0,06 mm Plastik bzw. 0,06 mm Cu abge-
deckt sind [10]
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Tab.1:  Phosphatglasdosimetrie - Entwicklungen

1951 - 1960

1961

1962

1963

1965

1965 - 1971

1966

1967

1967

1967

1967 - 1981

1968

1969

1972

1972
1980

1983

1984

Phosphatglas - Unfalldosimeter
(Schulman et.al. 1951, 1960) [1,2]

Phosphatglas - Routinedosimeter
(Yokota et.al. 1961) (3]

Untersuchung dosimetrischer Eigenschaften
(Becker 1963; Kiefer, Maushart, Piesch 1964,

Narrog 1967) [4-6]
Phosphatglas-Kugeldosimeter (Piesch 1964) 9]

Phosphatglas-Weichstrahldosimeter
(Maushart, Piesch 1965) [10]

Gléaser geringer Energieabhangigkeit
(Becker 1965-1968; Jahn 1969; Francois 1969;
Scharmer, Eckert 1969; Yokota et.al. 1965, 1971)

Glas als Kernspuratzdetektor
(Becker 1966, Piesch 1967)[12,13)

Neutronen-Unfalldosimetrie, Glasaktivierung
(Piesch 1967) 11|

Direktanzeige von Organ-Aquivalentdosen
(Piesch 1966-1973)[14-16]

Tiefendosisverteilung im Glas
(Kiefer, Piesch 1967-1970) [17-19]

UV-Laseranregung (Kastner et.al. 1967; Barthe, Blanc 1970;
Yokota et.al. 1971, Hillenkamp, Regulla 1972; Dorger, Pitt,
Scharmann 1977; Schneckenburger, Regulla, Unsoeld 1981)
Langzeitfading-Experiment (Cheka 1968) [20]
Thermolumineszenz im Glas (Regulla 1969) [21]
In-core-Gammadosimetrie (Doerfel 1972) [22]

Automatische Auswertung (Dade, Hoegl, Maushart 1972) 23]

Optische Abtastung des Glases in X-Y-Z-Richtung
(Konig 1980) [21]

Flachglasdosimeter fiir verschiedene Mef3grof3en und
UV-Laseranregung (Burgkhardt, Piesch 1983-88) [38-40]

Auswertegerdt mit UV-Laser (Omori et.al. 1984)
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Abb.3:  Phosphatglas als Neutronendetektor: (a) Zeitliche Anderung der Beta-
Zahlrate im Glas nach kurzzeitiger Neutronenaktivierung. Trennung
der Aktivierungsanteile von thermischen und schnellen Neutronen
durch zwei Messungen, (b) Runde Atzgruben von neutroneninduzier-
ten Spaltfragmenten nach chemischer Atzung der Glasoberflidche [13]
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Abb. 4: Direktanzeige der Organdosis in den Hoden bei Bestrahlung eines
Phosphatglasdosimeters mit halbkugelféormigem Energiekompensa-
tionsfilter an der Vorderseite eines Alderson-Phantoms fiir verschie-
dene Photonenenergien und Strahleneinfallsrichtungen aus dem vor-

deren und rickseitigen Halbraum [16]
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Abb.5:  Relative Fluoreszenzintensitit in Abhangigkeit von der Glastiefe bei
differentieller Abtastung des Phosphatglases in Richtung des Strah-
leneinfalls fir verschiedene Photonenenergien bezogen auf den Maxi-
malwert in 0,3 mm Tiefe [17]
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Fiur die Weiterentwicklung des Meflverfahrens von grundsétzlicher Bedeutung
waren jedoch die Herstellung von Glasern mit geringerem Silbergehalt [25-31]
zur Verbesserung des Nachweises energiearmer Rontgenstrahlung, vor allem
aber der Einsatz einer gepulsten UV-Laseranregung zur Diskriminierung einer
nichtstrahleninduzierten Fluoreszenz mit dem Ziel, die Vordosis zu verringern

und kleine Dosen von 0,01 mSv nachzuweisen [31-36].

2.2 Einsatz und Erprobung des Routinedosimeters

Im Kernforschungszentrum Karlsruhe und bei den Kernkraftwerken in Baden-
Wirttemberg ersetzte das Glasdosimeter das zuvor eingesetzte Neutronenfilm-

dosimeter innerhalb der amtlichen Personendosimetrie.

Nach Einfihrung in der Personendosimetrie [42, 43] wurden Glasdosimeter auch
innerhalb der Umgebungsiiberwachung zur Messung der ortlichen Verteilung
der Strahlungsdosis eingesetzt. Der Aufbau eines dichten Mefistellennetzes mit
mehreren hundert Dosimetern um das Kernforschungszentrum Karlsruhe im
Jahre 1965 [44] wurde hinsichtlich Meftechnik und Umfang in den nachfolgen-
den Jahren richtungsweisend fir ein Umgebungsiberwachungsprogramm mit

Festkorperdosimetern.
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Die Messung der értlichen Dosisverteilung in der Umgebung, gezeigt am Beispiel
des Jahresdosisprofils entlang der Zaungrenze des KfK (Abb. 6), insbesondere
aber die jahrliche Personendosismessung bei KfK-Mitarbeitern (Abb. 7) zeigten
die Vorziige des Mefiverfahrens gegentiber dem natiirlichen Strahlenpegel schon
geringe zuséatzliche Strahlenexpositionen von etwa 0,2 mSv pro Jahr nachzu-
weisen und fir interessierende Personengruppen arbeitsplatzspezifische Aussa-
gen Uber den Langzeittrend der beruflichen Strahlenexposition zu erhalten [48].
Dies verdeutlicht in Abbildung 7a die Verteilung der mittleren Jahresdosen der
Jahre 1968 bis 1981 fur verschiedene Arbeitsbereiche im KfK sowie in Abbil-
dung 7b die kumulative Haufigkeitsverteilung fiir die Jahresdosisergebnisse bei
KfK-Mitarbeitern

Vor Einfihrung als amtliches Dosimeter war u.a. auch eine Erprobung des
neuen Dosimetriesystems in der Routinetberwachung erforderlich. Umfang-
reiche Mefireihen und Vergleiche mit dem Stabdosimeter und dem Filmdosimeter
ergaben, daf3 letzten Endes nur die MeBwertabweichung gleichzeitig getragener
Dosimeterpaare desselben Dosimetriesystems zur Bewertung der Mefunsicher-
heit bzw. Reproduzierbarkeit der Dosismessung innerhalb der Personentber-
wachung herangezogen werden kann, da hier der Bezug zu einer bekannten Refe-
renzdosis nicht gegeben war (Abb. 8). So ergaben langjdhrige Vergleichsmessun-
gen in einem Isotopenlabor in den 60er Jahren [50], dafl die MeBwertabweichun-
gen bei Filmdosimeterpaaren in 44 % der Bestrahlungsfalle (Mefwerte = 0,4
mSv) groBer als ein Faktor 1,5 waren .Glasdosimeterpaare zeigten hingegen in
87 % aller Falle Ubereinstimmung innerhalb von %15 % und Glas- und Stabdosi-
meter in 90 % aller Fille eine Ubereinstimmung der gemessenen Jahresdosis
innerhalb von 20 %.

Vergleichsmessungen mit verschiedenen Dosimetern wurden in neuester Zeit
u.a. auch in Streustrahlungsfeldern an Kernreaktoren durchgefithrt [51]. Das
Fehlen einer Referenzdosis und die dadurch notwendige Bevorzugung eines Mef}-
verfahrens relativiert jedoch die Aussagen iiber die MefBunsicherheit eines Dosi-
metriesystems.
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Mittleres Jahresdosisprofil an der KfK-Gelandegrenze mit Abfallager
(A)in den Jahren 1968 bis 1974 [45]

Abb. 6:
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Abb.8:  Relative Anzahl der Glas- und Filmdosimeterpaare, deren Mefwert-
differenz innerhalb des angegebenen Meffehlers lag. Die Dosimeter-
paare wurden gleichzeitig von einer Person innerhalb der Routine-
tiberwachung in einem Isotopenlabor getragen [50]
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Abb.9:  PTB-Kontrollbestrahlung 1987: Auswerteergebnisse fir das Phos-
phatglas-Kugeldosimeter der KfK-Mefistelle fiir Festkorperdosimeter
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Jéahrliche Kontrollbestrahlungen bei der PTB, an der sich alle amtlichen MeB-
stellen beteiligen, tiberpriifen heute die Einhaltung der zulassigen Gesamtmef-
unsicherheit. Im Vergleich zum Filmdosimeter zeigte das Glasdosimeter auch
hier eine geringere maximale Streuung der MeBwerte gegeniiber dem Sollwert
[62]. Neuere Ergebnisse unserer nach Landesrecht zustindigen Mefstelle fur
Festkorperdosimeter ergaben eine GesamtmeBunsicherheit von £10% (Ver-

trauensbereich 92 % im Nenngebrauchsbereich der Photonenenergie oberhalb
45 keV) (Abb. 9).
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Die Einfilhrung neuer MefBgréBen, insbesondere der Richtungs-Aquivalentdosis
H'(10) zur Uberwachung des Grenzwertes der effektiven Aquivalentdosis Hg, er-
forderte in den letzten Jahren eine Neukalibrierung der Personendosimeter an
der Oberflache eines Phantoms und bei neueren Flachglasdosimetern [34-40]
eine andere Optimierung des Energiekompensationsfilters bzw. des Auswerte-
verfahrens. Die in Abbildung 10 wiedergegebenen Ergebnisse einer erstmaligen
AKD-PTB-Vergleichsbestrahlung am Phantom zeigten auch hier beim Phosphat-
glas-Kugeldosimeter und dem neuen Flachglasdosimeter eine gute Ubereinstim-
mung zu den Sollwerten fiir verschiedene Photonenenergien und Strahlenein-
fallsrichtungen [53]. Es zeigte sich, daB das Phosphatglaskugeldosimeter die
neue Mefgrofle H'(10) in der Personendosimetrie oberhalb einer Photonenenergie
von 30 keV innerhalb 120 % energie- und richtungsunabhéangig anzeigt [58].

Abb. 10: AKD-PTB-Vergleichsbestrahlung 1985: Anzeige der Richtungs-Aqui-
valentdosis H'(10) fiir Personendosimeter am Phantom [53]
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Abschlieflend soll auf die besonderen Einsatzméglichkeiten des Phosphatglasdo-
simeters in der Personendosimetrie hingewiesen werden. Die heute empfohlene
Kombination von amtlicher Personeniiberwachung und Eigeniiberwachung be-
ruht auf den MeBméglichkeiten der bisher eingesetzten Filmdosimeter bzw. Stab-
dosimeter. Ein Phosphatglasdosimeter mit automatischer Auswertung bietet
grundsétzlich die Moglichkeit einer langzeitigen Personeniiberwachung mit bei-
spielsweise tdglichen bzw. monatlichen Zwischenauswertungen beim Anwender
und einer abschliefenden Kontrollmessung bei der amtlichen Mefistelle. Zu
welchen MefBunsicherheiten eine solche Kombinationsiiberwachung mit dem-
selben Dosimeter fiihrt, zeigt Abbildung 11 am Ergebnis eines entsprechenden
Laborversuches zwischen den Mefstellen der GSF, Neuherberg, und des KfK,
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Karlsruhe [54]. Die nach wiederholten Bestrahlungen und Eigenauswertungen
am Ende der Uberwachungsperiode durchgefilhrte Kontrollmessung durch die
jeweils unabhingige MeRstelle ergab eine bemerkenswert gute Mewertiberein-
stimmung fiir den Mittelwert von zehn Messungen.

Abb.11 GSF-KfK-Vergleichsmessung 1983: nderung des Ansprechvermo-
gens des Phosphatglas-Kugeldosimeters bei fortlaufender Dosisakku-
mulierung und Kontrollbestrahlung bei der unabhiangigen Mefstelle
fir den Mittelwert von 10 Messungen [54]
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2.3 Vergleich mit anderen Meflverfahren hinsichtlich Automatisierung

Vollautomatische TLD-Systeme, seit 1972 auf dem Markt und heute schon in
dritter Generation erhaltlich, bieten - abgesehen von systembedingten Fehler-
quellen - in Verbindung mit einer elektronischen Datenverarbeitung eine nahezu
optimale Losung fir die Routinedosimetrie. Auch in der Filmdosimetrie wurden
in den letzten Jahren der Filmentwicklungsprozess, die densitometrische Mes-
sung der Filmschwéarzung sowie das Offnen der Filme schrittweise automatisiert.

Das Fehlen moderner Auswerteautomaten fir Phosphatglasdosimeter fiihrte
dazu, daB das Photolumineszenzverfahren trotz seiner tiberzeugenden dosimetri-
schen Eigenschaften nicht in vergleichbarer Weise einsetzbar war.

So wurden beispielsweise bei der KfK-MeBstelle im Jahre 1963 etwa 2000
Glasdosimeter und im Jahre 1987 54 000 amtliche Glasdosimeter ausgemessen.
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Amtliche MefBstellen werten demgegeniiber bis zu 90 000 Filmdosimeter pro
Monat aus.

Tab. 2: Bereitstellung von Auswertegeraten
fir die Phosphatglasdosimetrie in der Routineiiberwachung

1961 Toshiba-Auswertegeriat FGD-3B und FD-1-Glaser
1962 Routinedosimetrie im KfK

1966 Umgebungsiberwachung im KfK

1967 Amtliche Personendosimetrie in der BRD

1967 Toshiba-Auswertegerit FGD-6

1972 Toshiba stellt Reader-Produktion ein

1972 Automatische Auswertung: 1. Versuch
(FH)
1978 Automatische Auswertung: 2. Versuch

(TT-Projekt KfK - Heist)
1984 Toshiba-Auswertegerdt FGD-8 mit UV-Laser

1987 Automatische Auswertung: 3. Versuch
(TT-Zusammenarbeit KfK - Toshiba Glass)

1988 Toshiba FGD-10-Prototyp betriebsbereit

3 Automatische Auswertung

Es war bereits frith erkannt worden, daf erst die automatische Auswertung von
Glasdosimetern die Vorteile des MeBverfahrens voll zur Geltung bringen wird.
Zwei Versuche zur Automatisierung der Glasdosimetrie zu Beginn bzw. Ende der
70er Jahre [23, 55] scheiterten jedoch, bevor funktionsfihige Auswertegerite
fertiggestellt werden konnten (siehe auch Tabelle 2).

Grundsitzlich neue Gesichtspunkte ergaben sich in den 80er Jahren, als lei-
stungsstarke Stickstofflaser auf den Markt kamen [41] und die Entwicklung
eines automatischen Auswertesystems mit einem neuen Flachglasdosimeter [38]
besonders aussichtsreich erschien. Innerhalb einer Technologie-Transfer-Zusam-
menarbeit zwischen KfK und Toshiba Glass wurde 1987/88 ein vollautomatisches
Auswertesystem mit gepulster UV-Laseranregung entwickelt, welches die Nach-
teile des bisherigen MeBverfahrens, namlich zu kleiner Photonenenergiebereich,
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zu hohe Vordosis, Notwendigkeit einer Glasreinigung, Offnen der Dosimeterkap-

selung von Hand, nicht mehr zeigt.

Abb.12: Gepulste UV-Laseranregung und automatische Ausmessung des
Flachglasdosimeters im Auswertegerét Toshiba FGD-10 [40]
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Abb. 13: Dasvollautomatische Glasdosimeter-Auswertegeriat Toshiba FGD-10

Das neue Toshiba Auswertegerat FGD-10 (Abbn. 12 und 13), als Prototyp zur Zeit
im Testeinsatz, erméglicht mit einem getrennten Kapsel- und Kartenglasmaga-
zin in Verbindung mit einer mikroprozessorgesteuerten Auswertung u. a.
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- die Automatisierung von Kapseléffnung, Dosismessung, Austausch von hoch-
dosisbestrahlten gegen geloschte Glaskarten sowie der laufenden Kalibrie-

rung,
- die kontinuierliche Magazinauswertung von 500 Dosimetern,

- die Speicherung der Personendaten fir 10 000 Dosimeter bzw. Personen in

einem On-line-Tischcomputer.

Das Flachglasdosimeter (Abb. 14), ausgestattet mit einem Barkode an der
AuBenseite der Kapselung und einem Lochkode an der Glaskarte, wird vor Off-
nung der Kapsel automatisch entriegelt. Die beidseitig angeordneten Flachfilter
aus 0,75 mm dickem Zinn und einem Plastikzwischenteil von 3 mm Breite wer-
den zur Herabsetzung der Richtungsabhéngigkeit durch seitliche Filter ergénzt.

Abb. 14: Flachglasdosimeter mit getrennter Kodierung von Kapsel und Glas-
karte. Allseitige Abdeckung mit perforierten Zinnfiltern [40]

Das neue Flachglasdosimeter mit gepulster UV-Laseranregung bietet folgende
dosimetrische Eigenschaften:

- Messung kleiner Dosen im Dosisbereich 0,01 - 0,1 mSv (Vordosis bei etwa 0,01

mSv),
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- Energie- und Richtungsunabhingigkeit der Dosisanzeige fir die Richtungs-
Aquivalentdosis H'(10) oberhalb einer Photonenenergien von 10 keV inner-
halb £10% fiir einen frontalen Strahlungseinfall bzw. +30 % fur einen
Strahlungseinfall innerhalb eines Konus von 60° bzw. fiir die Photonen-Aqui-
valentdosis oberhalb 25 keV innerhalb von * 15 % (siehe Abb. 15),

- durch automatische Anderung der Blende vor dem Photomultiplier und zwei
Messungen erhilt man gleichzeitig

(a) die Anzeige der Strahlenqualitit aus dem MeBwertverhiltnis M;/My
(siehe auch Abb. 16),

(b) die Anzeige verschiedener DosismeRgrofien, insbesondere der Richtungs-
Aquivalentdosis H'(10) an der Person oder der Photonendquivalentdosis
Hy frei in Luft,

(c) die Anzevige der effektiven Aquivalentdosis Hg sowie der interessierenden
Organ-Aquivalentdosen bei Ganzkorperbestrahlung fiir Strahleneinfalls-
richtungen aus dem vorderen Halbraum (sieche auch Abbildung 16 und
Tabelle 5),

- bei Uberschreiten von Dosisgrenzwerten: Analyse der Dosisverteilung im
Glasvolumen (Querprofil) hinsichtlich Strahlenqualitit und Strahleneinfalls-
richtung (Korperdosisabschitzung),

- bei Messungen im Glasbereich unterhalb der Glasoberflache konnte eine
Strahlung geringer Eindringtiefe erkannt und bei neutronenempfindlichen
Glasern eine bessere Gammadiskriminierung erwartet werden.

Welche Vorteile zeigen Glasdosimeter gegentiber TLD-Systemen? Ein TLD-De-
tektor kann nur einmal ausgemessen werden, so dafl zur Kontrolle des MeB-
wertes eine Registrierung und Datenspeicherung der Ausheizkurve erforderlich
wird. Der MeBwert des Glasdosimeters kann durch eine Kontrollmessung iiber-
prift werden. AuBerdem kann die MeRwertloschung bei 400 °C zur Uberpriifung
des strahleninduzierten MeBwertbeitrages herangezogen werden.
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Abb.15: Energieabhingigkeit des Ansprechvermégens des Flachglasdosime-
ters fur die Anzeige der Richtungs-Aquivalentdosis H'(10) am Phan-
tom und der Photonen-Aquivalentdosis Hy frei in Luft [40]
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Abb.16: Relatives Ansprechvermogen des Flachglasdosimeters fiir verschiede-
ne MeBgroBen bei automatischer Auswertung im Toshiba FGD-10-
Auswertegerit unter Verwendung des Auswertemodus M1 und M2
sowie fiir das MeBwertverhiltnis M1/M2 zur Anzeige einer Strahlen-
qualitdtin Abhéangigkeit von der Photonenenergie [59]
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Tab. 3 vergleicht die dosimetrischen Eigenschaften des Flachglasdosimeters mit
denen des bei KfK eingesetzten LiF-Dosimetriesystems Alnor hinsichtlich Dosis-
bereich, Chargenhomogenitit des Ansprechvermogens und der Voranzeige, Ener-
gieabhingigkeit, Fading sowie MeBunsicherheit bei der Messung einer Monats-
dosis von 110 uSv,

Tab.3:  Vergleich einer automatischen Auswertung von PL- und TL-Dosime-
tern im Toshiba FGD-10 und im Alnor-Dosacus-MefRsystem
. . . PLD- TLD-Syst
Dosimetrische Eigenschaften (F(}%}fit(()a)m (LiF:N{ gs’%x)l
Dosisbereich (mSv-Sv) 0,03-10 0,03-1
Chargenhomogenitit
Ansprechvermégen +2% +10 %
Vordosis (mSv) (0.0310,02) (0,06%0,03)
Statistische MeBunsicherheit
bei 110 pSv pro Monat 5% +10%
(Hpat+50 pSv= 110 pSv)
Energieabhangigkeit
.. 25 keV - 1,2 MeV 15 keV - 1,2 MeV
Hy frei in Luft +90 % 490 %
10keV-1,2 MeV 20 keV - 1,2 MeV
H'(10) am Phantom © © © ©
+10 % Faktor 2V
Fading bei 20° C -10 %/10 Jahre -20 %/1 Jahr

1) Ohne Energiekompensationsfilter

Wegen der besseren Langzeitstabilitat von Glasdosimetern wird bei erhéhten
Umgebungstemperaturen ein relativ geringeres Fading erwartet. Glasdosimeter
sind die stabilsten Festkorperdosimeter, die nach 10 Jahren Lagerung bei 20 °C
nur 10 % Fading zeigen [20]. Sie eignen sich daher wie kein anderes Dosimetrie-
system zur Messung einer Jahresdosis, u. U. auch einer Lebensalterdosis, fir die
zur Zeit wieder Grenzwerte eingefiihrt wurden [56].
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4 Zukiinftige Tendenzen der Personendosimetrie

Die Vorzige der automatischen Auswertung sowie die verbesserten dosimetri-
schen Eigenschaften des Flachglasdosimeters werden dem Glasdosimeter neue
Einsatzmoglichkeiten in der Personendosimetrie erschliefen. Das Phosphatglas-
dosimetriesystem des Jahres 1988 konnte durchaus das Dosimetriesystem der
Zukunft werden.

Eine solche Entwicklung wird heute durch erhéhte Anforderungen an die Strah-
Ienschutzﬁberwachungbbegﬁnstigt (siehe auch Tab. 4). Von Bedeutung sind hier
die Messung kleiner Dosen innerhalb der Personeniiberwachung sowie die Mog-
lichkeit zusitzlicher Aussagen tber die Strahlenexposition bei Verdacht auf
Uberschreiten der Grenzwerte.

So erfordert die Einfiihrung einer Lebensalterdosis von 400 mSv die Uberwa-
chung eines Jahresgrenzwertes von 10 mSv bei Personen, die ihre Lebensalters-
dosis bereits erreicht haben, Ein Jahresgrenzwert von 10 mSv entspricht etwa
dem doppelten Erwartungswert der natiirlichen und zivilisatorischen Strahlen-
exposition, die sich im wesentlichen aus den Beitridgen der terrestrischen Strah-
lung (1 mSv), einer internen Strahlenexposition der Lunge durch Radon und de-
ren Zerfallsprodukte (2 mSv) und der medizinischen Diagnostik (2 mSv) ergeben.
Hinzu kommt die angekiindigte Erhohung der Qualitéitsfaktoren durch die ICRP,
die schon in England zu einem Grenzwert fiir die mittlere effektive Aquivalent-
dosis von 15 mSv pro Jahr fithrte [60].

Tab.4:  Uberwachung des Grenzwertes von Hp in der Personendosimetrie
Lebensalterdosis H, max 400 mSv
Jahresdosisgrenzwert fur Hg,
nach StrlSchV/R6V 50 mSv/a
bei Erreichen von HE max 10 mSv/a
Betrag der natirlichen und
zivilisatorischen Strahlenexposition 5 mSv/a
Personendosimetrie

Betrag der Gesamtmeflunsicherheit
- derzeitige Anforderungen an

Film- und Glasdosimeter ) 0,4 mSv/Monat
- Flachglasdosimeter 0,1 mSv/Monat

1) zuldssige GesamtmefBunsicherheit fiir Kalibrierbestrahlungen und der kleinsten angezeigten
Dosis von 0,2 mSv
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Bei den zur Zeit eingesetzten, monatlich auszuwertenden Film- und Glasdosime-
tern betragt die zuldssige Gesamtmefunsicherheit an der unteren Nachweis-
grenze etwa 0,4 mSv pro Monat bzw. 2,56 mSv pro Jahr, Das neuentwickelte Phos-
phatglasdosimetriesystem wiirde diese MeBunsicherheit auf etwa 1/4 herab-
setzen und damit berufliche Strahlenexpositionen von weniger als 0,5 mSv/a
nachweisen,

Zur Abschitzung der Korperdosis sind andererseits zusitzliche Aussagen tber
die Strahlenexposition bei héheren Dosen wiinschenswert. Bei Verdacht auf
Uberschreiten von Grenzwerten kénnten nachmeBbare Angaben tber Strahlen-
qualitdat, Einfallsrichtung, Dosisverteilung im Glas, insbesondere aber die
Direktanzeige der interessierenden Organ-Aquivalentdosen zur Ermittlung von
Korperdosen herangezogen werden. Dies zeigen Abbildung 16 und Tabelle 5 am
Beispiel des neuen Flachglasdosimeters fiir die Aquivalentdosen in den interes-
sierenden Gewebeteilen und Organen [59].

Tab.5: Direktanzeige der Aquivalentdosis in interessierenden Geweben bzw.
Organen Ht mit dem Flachglasdosimeter im Toshiba FGD-10-Aus-
wertegerit fir frontale Strahleneinfallsrichtung unter Verwendung
eines konstanten gewebeabhangigen Konversionsfaktors

Gewebe/Organ T Konversionsfaktor Eninl

(Auswertemodus) ko, = [H1/H'(10)cs-137] (keV)
Augenlinse (M1) 1,12 23
Hoden (M2) 1,34 15
Brust (M1) 0,85 < 15
Hg (M2) ’ 0,71 23
Lunge (M2) 0,81 30
Haut (M1) 0,77 20
Ovarien (M2) 0,73 38
Rotes Knochenmark (M2) 0,42 45
H'(10) (M1) bzw. (M2) 1,000 <12

1) Energieabhingigkeit des Ansprechvermagens oberhalb einer Photonenenergie Eq i, inner-
halb + 30 % fiir 1 = k,-H'(10)

Die erhohten Anforderungen an die Strahlenschutziiberwachung eréffnen dem
Phosphatglasdosimetriesystem giinstige Perspektiven auch im Hinblick auf
TLD-Systeme mit vergleichbaren dosimetrischen Eigenschaften. Die erst in Ver-
bindung mit einer automatischen Auswertung zur Geltung kommenden beson-
deren Eigenschaften des Photolumineszenzverfahrens werden dem neuen Dosi-
metriesystem zum ldngst erwarteten Durchbruch verhelfen,
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Current Radiological Protection Issues in the UK
R. H. Clarke

National Radiological Protection Board,
Chilton, UK

Summary

The recent re-evaluations of the risks of radiation from the revised Japanese dosi-
metry have led to recommendations in the UK for new controls on exposures to
workers and members of the public. The reasons behind these recommendations
by NRPB is explained.

Much of the concern over exposures of members of the public in the United King-
dom relates to the alleged high incidence of childhood leukaemia around
operating nuclear plants. This issue will be described and the work of the Board
in investigating the possible link with environmental radiation is outlined.

Finally, the Board has just published its analysis of the possible health effects of
veterans of the UK atmospheric nuclear weapons tests in the 1950s and 1960s.
The outcome of this study is presented with an analysis of the results.

I'have chosen to speak on three live issues in the UK at present.

The first issue is the risk per unit dose figures and the position the Board has
taken in its advice. This has implications primarily for doses to workers but also
the public. Pursuing the question of the public, I want to review the situation
with regard to leukaemia around large nuclear installations in the UK. Then I
want to cover the long-term effects on the UK participants in UK atmospheric

nuclear weapon tests.

I start off, therefore, with the question as to what are the estimates of the risk of
fatal cancer following irradiation. As you well know, the dosimetry of the
Japanese survivors has been re-assessed over the last six years, with the result
that the risk factors derived are relatively insensitive to the assumed RBE of
neutrons - RBEs between 1 and 20 or 30 make little difference to the results.
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On the epidemiology side, there is an increased follow-up period now - data to
1985; there are corrections to the leukaemia data because early cases prior to
setting up the Cohort Study in 1950 were probably missed (we know from the
spondylitics that leukaemia appears within 1 or 2 years of irradiation); and some
corrections have been made for mis-diagnosis.

These factors were taken into account in the paper by Preston and Pierce, used by
ICRP as the basis of their Como Statement.

Table 1: Estimated lifetime risks (RBE =10, 104 Sv-1)

. Low dose
Basic risk risks ICRP
Leukaemia 120 40- 90 20
Non-leukaemia 1,620 540- 1,080 105

The basic risk of leukaemia amongst the Japanese is 6 times the ICRP 26 value.
The leukaemia excess in the Japanese seems to be over - an absolute risk model
appears to apply, so the leukaemia risk figures are based on deaths that have
occurred. For other tumours, Preston and Pierce used a straight relative risk
model which leads to very high estimates of risk - more than 10 times ICRP - al-
though the tumours have yet to occur because a large proportion of the Japanese
are still alive, This is the basis of much of the argument between different groups
interpreting the results. We decided to concentrate first on leukaemia.

Preston and Pierce used a non-linear dose response argument to obtain low dose
risk coefficients below the basic risk estimates. We are also aware that a case can
be made, for low LET radiation, that in a range of animal experiments risks at
low doses and low dose rates are lower than those at high dose and high dose
rates. We concluded that a factor of between 2 and 3 might apply. In the last two
weeks, the United Nations Scientific Committee on‘the Effects of Atomic Radia-
tion (UNSCEAR) met and figures they derive for a population of all ages seems to

support our conclusion,
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Table 2: Population risk estimates (10-4 Gy-1)

Additive Multiplicative
m
Leukaemia 70 100
Other cancers 220 940
Total 300 1,040

We concluded that for protection purposes, leukaemia risk figures are likely to be
at least 2 or 3 times higher than ICRP 26 figures, i.e. 40 to 60x10-4 Sv-1, We tried
to avoid the argument over whether the relative risk model applies to all solid
tumours by looking at the overall ratio of leukaemia to other cancers.

Fig. 1. Ratio of other cancers to leukaemia at
Hiroshima and Nagasaki
5F
aF
3F
Ratio
2}
1}
) ' - '
1950 1960 1970 1980

Year wrra D

There are some error bars, but the trend is clear. The ratio of other cancers to leu-
kaemia in the early 1980s is about 4:1. The DS 86 sub-cohort - those from whom
individual dose histories are now computed gives 3.4:1. You will recall from the
last slide that a ratio greater than 10:1 could be seen if the relative risk model
applies for all time. Data from the spondylitics, from the radiologists and others
suggest ratios of between 3 and 5.5:1, Only the radiologists were followed to ex-
tinction and gave 4.3, but it was not whole body irradiation. We decided that per-
haps a factor of 5 or 6 might apply.
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Table 3: Fatal cancer risk estimates, mSy-1

ICRP  (1977) 10-5, 1in 100,000
NRPB (1987)  3x10-5, 3in 100,000

So if leukaemia is 40-60, say 50, other cancers are about 250-300, giving totals of
300-350, cf. the ICRP value of 125; hence our view that fatal cancer risk factors
could rise by 2 or 3 and our rounding an average risk factor to 3x10-2 per Sievert.
We should note that hereditary risks which are not based on human data and are

therefore unchanged, become less significant.
What are the implications for workers and the public?

Because we assume linearity of dose and risk, we are immediately into the
argument of acceptable levels of risk. This is where there will be divergence of

different interpretations of the implications.
Fig. 2: Acceptance of risk

Increasing risk

Clearly acceptable Range in which Clearly
limits are set UNACCEPTABLE

For both workers and the public, a wide range of individual risk is accepted under
different circumstances. In the UK, industrial fatal accident risks vary between a
few 10-6 per year in shops and offices to over 10-4 per year in coal mining. These
figures conceal the higher risk sub-groups that exist in these broad categories.
Quarrying gives 4x10-4 and deep sea fishermen on UK registered vessels are
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9x10-4. There is no simple, single dividing line to distinguish between risks which
are clearly acceptable and those that are clearly unacceptable. There is a broad
range within which the dose limit is set. The process of the management of risk,
including setting dose limits, does not solely depend on the risk per unit dose, but

is a complex procedure involving judgements on many factors.

The Board has deliberately not specified new dose limits. We have drawn to the
attention of regulatory authorities the changes in risk, and advised them to start
discussions with Trades Unions and Employers so that they can act relatively
quickly when ICRP eventually makes its recommendations.

Table 4:  Annual risk of occupational exposure at 50
mSy-1

Old risk estimate 5x10-4, 1in 2,000
New risk estimate 1,5x10-3, 1in 700

Meanwhile we point out that the risk associated with continuous exposure at the
occupational dose limit of 50 mSv per year was 1 in 2000 per year and is now
about 1 in 700 per year. To assess the significance of this, we have relied on the
judgement of a Study Group of our Royal Society who, we think, probably have
reflected society's current views on risk tolerability - nothing to do with nuclear
matters specifically.

Table 5: Annual risk for workers (Royal Society Risk

Report)
Unacceptable 10-2, 1in 100
Acceptable 10-3, 1in 1,000

The Study Group concluded that, for someone of normal life expectancy, a con-
tinuing risk of 1in 100 per year was unacceptable - you would be almost certain to
die from that cause. At 1 in 1000 per year, they thought the risk may not be total-
ly unacceptable if the individual knows of the situation, enjoys some commen-
surate benefit, and everything reasonable has been done to reduce the risk. You
will remember that our occupational risk for continued exposure at the dose limit
is now greater than this 1 in 1000 figure.
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Table 6: NRPB advice for workers

Annual average dose 15 mSv
(Risk 1in 2000)

Therefore as long as the legal dose limits remain at their present levels, we em-
phasise that it is even more important to keep all exposures as low as reasonably
achievable, since continued exposure near the dose limits represents a level of
risk which verges on the unacceptable. This, in fact, is similar to the view ex-
pressed by ICRP in the Como statement.

As far as occupational exposure is concerned, we consider it would be prudent to
adopt some time-averaged restriction on individual doses. We feel that this
should ensure that working practices are adjusted in a way that will accommo-
date any future reduction in dose limits. We recommend that for the most exposed
groups of workers, individual exposures be so controlled as not to exceed an
average dose of 15 mSv per year - a risk of 1 in 2000 per year for continuous
exposure. This is the same maximum risk as previously and also corresponds to
an "investigation level” in the UK Ionizing Radiations Regulations 1985.

We specifically did not say how this average should be achieved. This is because if
we were too prescriptive - e.g. an age-related formula - it may have to be changed
if ICRP recommends, perhaps, a lower dose limit in a few years time. I do note,
however, NCRP has recommended 10 x Age mSv, and the German Federal
Radiation Council has argued that limits be reduced partly because of increased
risk factors and partly because German industry is twice as safe as 10 years ago.
They conclude that the limit should be 10 mSv a-1,

AsIsaid before, our advice should be seen as giving an early warning to industry
to give them time to take measures to reduce exposures in anticipation of some
tightening from ICRP.
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Table 7:  Annual risks for the public (Royal Society
Risk Report)

Unacceptable 104, 1in 10,000
Probably acceptable 10-5, 1in 100,000

What about members of the public? Again we turn to our Royal Society Study
Group Risk Report whose judgement was that there is a widely held view that few
people would commit their own resources to reduce an annual risk of death that
was already as low as 1 in 100,000. If, however, there are grounds for suspecting a
real risk, at an annual level of 1 in 10,000, they felt that the imposition of that
risk is likely to be challenged.

It seems, therefore, that a reflection of the Society's present view is that an un-
acceptable imposed risk will be at an annual level between 1 in 10,000 and 1 in
100,000 per year.

Table 8: Annual risk of public exposure at 1 mSv y-!

Old risk estimate 10-5, 1in 100,000
New risk estimate 3x10-5, 1in 33,000

We have previously recommended that, for practical purposes, the dose limit for
members of the public should be 1 mSv per year and should be applied in all
circumstances. Continued exposure at 1 mSv per year gave a risk of 1 in 100,000
per year on the old risk estimates and 3 in 100,000 per year on the new risk
estimates.

This means that continued exposure at 1 mSv per year again probably verges on
the unacceptable.

Table 9: NRPB advice for public

Annual dose 0.5 mSv for a single site
(Risk 1 in 70,000)
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The Board therefore advised regulatory departments that doses to the most high-
ly exposed groups from effluent discharges should be so controlled as not to exceed
0.5 mSv per year for a single site. This should ensure that critical group doses are
less than 1 mSv per year.

Both for workers and the public, the Board believes that because exposures will
be kept as low as reasonably achievable, most doses will be well below the Board's
target levels. We are not saying what is ALARA, we are setting upper limits to
risk.

Of course, the main preoccupation with radiation in the environment in the last 4
or 5 years has been leukaemia clusters around nuclear sites.

Our work began in 1984, following television allegations of an excess incidence of
childhood leukaemia at Seascale, close to the Sellafield reprocessing plant - some
of you heard me talk about that previously. Let me remind you here, on a map of
Great Britain, where Sellafield is.

No sooner than we had assessed doses to the children of Seascale, allegations were
made of excess leukaemias in Thurso next to Dounreay fast reactor, and then of
an excess near the Atomic Weapons Establishment at Aldermaston.

Starting with Seascale, we had to calculate doses and risks from all pathways, in-
cluding natural radiation, medical and fallout sources

Fig. 3: Annual dose equivalent for children
born in 1950
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as well as from Sellafield discharges.

Fig. 4.
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Table 10: Fatal leukaemias in Seascale children and
young persons to age 20 (1945-1980)

Observed

Expected (UK national statistics)
Predicted - all radiation sources
Predicted - Sellafield discharges

4

0.5
0.1
0.016

Starting with Seascale, of the 4 fatal leukaemias in under 20-year olds, compared
with 0.5 expected on national statistics, we predicted 0.1 from all radiation
sources and 0.016 from Sellafield discharges. I do not want you to immediately
increase the predicted figures because we have said risk factors are increasing.
This is because we had anticipated this to some extent in our studies, and for
children and the fetus we use risk factors up to 6 times the old ICRP figures.

The average risk to a child was estimated to be 1 in 75,000 and we do not believe
our risk estimates were too far wrong because we currently predict 17% of all
childhood leukaemias are due to natural bnackground radiation - if it caused

100%, we still coult not account for all the cases.
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Table 11: Results of study

Number of radiation-induced leukaemias
predicted in 1225 children and young persons
in Seascale from Sellafield discharges
toage 2015 0.016

: The average risk to an individual is about
1in 75,000

People therefore began looking at the dosimetry. There was a feeling that there
must be a nuclide and a pathway we had missed. We had to investigate unusual
pathways, e.g. measuring duse in houses for its activity content. We measured
caesium in people in Seascale - finding levels below those we predicted; we found
measurements that had been made on people in the 1950s and 1960s; we looked at
environmental samples; and we looked at autopsy data. As these investigations
eliminated hypothesis after hypothesis, people began to dismiss low LET radia-
tion and ask more questions about plutonium and whether there had been greater
releases than reported and whether the observed risks could be explained in
terms of the RBE of a-particles. We have therefore been looking more at

plutonium.

The autopsy data are useful in showing the integrated intakes of plutonium, and
the levels measured from people living around Seascale, not known to have been
occupationally exposed, are of the order of 10s of mBq which corresponds to
annual doses of the order of 20 pSv, depending on whether we look at marrow or
liver. The individuals generally died of cardiovascular disease. In comparison
with the predicted values, it is clear we overestimate contents in femur and liver
and underestimate in lung and tracheobronchial lymph nodes. The reason is that

Pu intakes are primarily by ingestion of local sea-foods - molluscs, and the
estimated intake rates were probably too high for the individuals whose bones we
have. For inhalation, we assume transportable forms of plutonium which, while
maximising the marrow dose, underestimate lung and lymph node content.
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So we began looking at the high LET component of doses and we see that they
account for less than 10% of the risk in Seascale and most of that risk comes from
naturally-occurring a-emitters. The doses are low and confirmed by autopsy data
and the next question was the RBE - it is well-known that RBEs of over 100 are
found. Well, we must be careful about RBE because it is a ratio to low LET radia-
tion for which the dose-response curve seems generally curvilinear.

For all fatal leukaemias in Seascale to be due to the high LET component would
require a quality factor of 50,000 - far in excess of any reported RBE. There is no
reason to suspect that the as from the natural nuclides have any different effect
on cells than artificial, but there is the question of where the nuclides sensitive

cells are, especially in the fetus.

A new light on the Seascale leukaemias is that of 1546 children born between
1950 and 1980 and who attended school in Seascale, but were not born there;
there were no cases of leukaemia (0.8 expected). Of 1068 born in Seascale, 5
leukaemias were found, including 1 in an individual who had moved away. So the

excess only appears in children born in Seascale.

As1said, while this was going on, there was the reported cluster of leukaemias in
Thurso.

Table 11: Calculated radiation leukaemias in 4550
children born in Thurso 1950-1984

Source Number
Dounreay 0.004
Sellafield 0.0009
Fallout 0.04
Medical 0.03
Natural 0.3

The Board was again asked to assess doses and risks, as had been done for Sea-
scale. Here there was a 3 times larger child population so that natural back-
ground was predicted to give rise to 0.3 cases. In fact, 5 leukaemias were reported
between 1979 and 1984 within 12.5 km of the plant, although I must say that the
same author using different distances and time periods had previously published
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showing no excess. The Dounreay contribution to total dose and risk is 1% com-
pared with 16% at Seascale from Sellafield. Discharges from Dounreay were more
than 10 times less than Sellafield. ‘

So we have much reduced doses and an excess of leukaemia. Estimated dose equi-
valents from discharges are less than 10% of those from fallout and the high LET
component from Dounreay discharges gives less than 10% of the dose from fallout
- the same nuclide being principally responsible (239Pu gives over 80% of
Dounreay doses of high LET). So here we have the same nuclide in discharges and
fallout and there was no wave of childhood leukaemias in the late 1960s, as might
be expected from fallout if the theory that it was the high LET component in
Sellafield discharges and Dounreay.

Then came Aldermaston and Burghfield.

Fig. 5: Locations of nuclear sites
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Let us get the geography clear in our minds. Burghfield is on the outskirts of
Reading, and Aldermaston is midway between the towns of Newbury, Reading
and Basingstoke. Here the most marked excess of leukaemia for West Berkshire
and North Hampshire was in the 0-4 year olds. You will note the goal-posts kept
moving Seascale was under 20-year olds in a 30-year period; Dounreay excess




occurred more when restricting to 5 years 1979-1984 and choosing 12.5 km rather
than 10 or 25. Now we have 0-4 years. We note the Oxford and Wessex region,
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which contains the Harwell establishment, did not have an excess.

I mention Harwell because atmospheric discharges from Harwell have been
greater than from Aldermaston and Burghfield. In fact, Burghfield appears only
to release 3H, and if you look in detail at doses from high and low LET radiation
from the sites, you will see that doses from Burghfield discharges are minute, and
comparing 1965 with 1980 and fallout with discharges, the risk from theses sites
is very small. At Aldermaston (dose at a few km) the doses from 239Pu discharges
are a tiny fraction of fallout. If we look at the geographical incidence of childhood

Table 12: Comparison of doses to RBM for 1-year-old

AERE

Year LET AWRE ROF Fallout Natural
1965 |H (pGy) 0.000009 |- 0.00008 0.22 7.2

L (pGy) 0.005 - 0.6 250 840
Total (pSv) 0.005 - 0.6 260 990
1980 |H (pGy) 0.000005 0 0.0002 0.004 7.2
L (pGy) 0.01 0.000004 0.014 27 840
Total (pSv) 0.01 0.000004 0.018 27 990
Fig. 6: Leukaemia incidence ratios at ages 0-4

o2

< 1.0
EE > 1.0 not significant

ksl > 1.0 significant

HRPB
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leukaemias by electoral wards. I have marked in yellow the wards where the

incidence is greater than 1 but not statistically significant, and pink which is
statistically significant. There were cases over the years 1972-1985 and yellow
areas generally had 1 case, pink areas 2 cases. This was the basis for linking to
Aldermaston. In fact, the pink areas are close to Burghfield - 3H discharges only
and in the suburbs of Reading.

I think what this illustrates is that, while there are excesses of childhood leu-
kaemias in the vicinity of the sites, it is difficult to see the connection with en-
vironmental radiation. The levels of discharge vary by many orders of magnitude,
yet the leukaemia excess does not reflect these differences; it only varies by a
small factor. When high LET radiation is especially considered, the natural
nuclides give greater doses than discharges. If 239Pu is considered, doses from
fallout are generally greater than from discharges other than at Seascale and
there was not a surge of childhood leukaemias following the fallout deposition in
the late 50s and early 60s.

Yet at Sellafield, the fact that the leukaemias are amongst those born there
seems to point to something in childhood, and near Reading it was 0-4 year olds. It
is possible we are missing something to do with irradiation of the fetus - location
of cells at risk? Is there anything to do with parental exposure; certainly the
fathers of all the Seascale cases worked at Sellafield. We have not yet found out if
fathers of children in Thurso or Reading worked at Dounreay or Aldermaston,
and if the children were born in those areas. We clearly need some more case
control studies to establish if there is any link.

Radiation in the environment then brings me to discuss the results of the Board's
study into the health of the UK participants in atmospheric nuclear weapons
tests. The report has just been published and the story started with a TV pro-
gramme in 1983 when MOD asked the Board to undertake the study as a result of
concerns expressed by self-identified participants that the tests may have had
some effect on their health, The study was not easy to carry out as no complete list
of participants was available,

As a result of consulting well over 100,000 records of various kinds, and checking
and cross-checking to eliminate errors, to explain discrepancies and to ensure no
groups had been overlooked, some 22,000 individuals were identified as having
participated. Because the servicemen were selected, young and fit, a straight
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comparison with national statistics was not adequate so, in parallel, a control
group needed to be set up which had a similar history of military service in the
tropics, etc., but whose members had not been present at any weapons test.

Identification of Royal Navy participants proved to be simpler than the other
Services because of ships ledgers which maintain records of crew. Army archives
caused the most problems as no records had been kept to show who might have
participated. However, Royal Engineers were mainly involved and systematic
searches of their records proved possible, and together with Army personnel iden-
tified in ships records and various other "tricks”, a list of participants was
established.

I will gloss over the many problems the staff had in tracing individuals, but
suffice it to say that 99.6% were traced to 1st January 1984,

Table 12: Observed deaths in participants and controls

Test participants Controls Relative risk
w
Neoplasms 406 434 0.96
Other non-violent 828 854 1.00
Accidents/violence 321 291 1.07
Unknown 36 28 -
All causes 1,591 1,607 1.01

The observed deaths turned out to be similar in participants and controls - some
1600 had died by the cut-off date. The numbers who died of neoplasms, non-
violent deaths (heart disease), accidents or unknown causes were all similar. So
the first conclusion seems to be that participation in the tests has not had de-
tectable effect on life expectancy or total probability of getting cancer so far.

When the authors looked at Standardised Mortality Ratios - which compare
deaths with those in the general population - the SMR for all neoplasms was 80 - a
demonstration of the "healthy worker” effect - and the controls were similar, Dif-
ferences did arise when you looked at particular cancers and I list some inte-

resting ones here.
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Table 13: Standardised mortality ratios for neoplasms

Test participants Controls Ratio
All 80 83 0.96
Leukaemia 113 32 3.45
Multiple myeloma 111 0 ®
Prostate 76 188 0.38
Trachea, 65 81 0.82
bronchus, lung

SMRs for leukaemia and multiple myeloma were significantly raised in the
participants and exceptionally low in the controls, leading to an SMR ratio or
relative risk that is 3.45 for leukaemia and infinite for multiple myeloma since
there were no cases in the controls. I have included prostate because in the US
tests and UKAEA studies, that was mentioned as occurring - it is not a problem
here; I also note that apparently participants smoked less than the controls be-
cause the SMRs for lung cancer etc. are so much lower. So the second conclusion is
that somehow there were small hazards of leukaemia and multiple myeloma, and
the third is that participants smoked less.

This evidence relating to leukaemia and multiple myeloma is confusing. Some of
the difference is likely to be due to a chance finding of unusually low levels in the

controls.

However, the types of leukaemia found elevated are those which are elevated
following high levels of radiation, and the chronic lymphatic leukaemias are no-
where near as in excess as the acute and chronic myeloids and acute lymphatic.
The authors have undertaken quite a lot of detective work to see if they can see

which subgroup, if any, the excesses occur in.
First, there seems no difference between the three Services.

Let us look at those known to have been exposed to radiation identified by MOD,
employed by AWRE or directly involved in Maralinga - some 2314. Here the
SMRs for all neoplasms and leukaemia are low - multiple myeloma is higher.
There was no significant trend of leukaemia with increasing dose. The greatest
number of individuals were those at a major test or directly involved in minor
trials at Maralinga where Pu was dispersed in tests of weapons accidents (no
fission explosion). In these 15,211, leukaemia was still less than average. Another
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group of 1503 could be identified as men unlikely to have been exposed to more
radiation then the general public. These were people who left before the ex-
plosion. Finally, some 5633 men were not in groups B or C, i.e. they were not
present at a major test, nor were they involved in minor trials at Maralinga, but
they could not be positively identified as unlikely to have received any dose at all.
This group has the highest leukaemia incidence.

Table 1: SMRs for different test participants.

All . Multiple
’ Number neoplasms Leukaemia myeloma
W

A. Exposed 2,314 64 75 102
B. At test 15,211 76 95 78
C. Not exposed 1,503 90 78 0
D.NotinBorC 5,633 88 181 250
All participants 22,347 80 113 111

When we look at the relative risk between participants and controls, the highest
levels are in the “other participants” group where the statistical significance is
most marked. Multiple myelomas give infinite ratios except for group C which
had no cases.

No features could be found in group D to identify why they may have had the
highest relative risks. All three Services were represented and equal proportions
had visited Christmas Island and Maralinga after the tests.

So where are we. Participants seem to exhibit more leukaemia and multiple mye-
loma than expected; the types of leukaemia are those associated with exposure to
ionising radiation; yet the greatest excess came in those not present at major tests
or trials; the distribution of leukaemias is not forward peaked in time, as would be
expected after a dose of radiation. Other cancers show no particular features and
inclusion of non-fatal cases made no difference to the conclusions. We think we
have to continue the follow-up in another 10 years. We would expect another 30
leukaemias by then.
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Concluding Remarks

I have looked at three issues which at present are of great interest to the radio-
logical protection community in the United Kingdom:

Revised estimates of the risk associated with radiation exposure

The clustering of childhood leukaemias near large nuclear installations

Health of the veterans of atmospheric testing of UK nuclear weapons

There is no doubt that the estimates of the risks following exposure to ionising
radiation at high doses and high dose-rates are significantly higher than was
previously thought. It is necessary, however, to make some estimate of risks at
low doses and low dose-rates in order to set dose limits. The evidence that I have
presented on the risks of leukaemia to the Japanese atomic bomb survivors indi-
cates a necessity for considering some form of reduction in dose limits. We are
currently consulting with employers and trade unions and have suggested an
interim occupational dose averaging 15 mSv per year.

There have been several reports of clusters of childhood leukaemias around
nuclear installations in the UK, I have demonstrated that comprehensive assess-
ments of doses and risks undertaken by Board staff, which include environmental
and human measurements, have failed to show how there could be a link between
environmental radiation and these childhood leukaemias. There are still unre-
solved questions about irradiation of fetal tissues and whether parental
irradiation has a role in the causation.

For the veterans of the atmospheric weapons tests, although generally the health
of the veterans is better than that of the average population, again a small excess
number of leukaemias is seen. We conclude that so far there does not seem to be
any effect on overall health, but there seems to be something curious with leu-
kaemia, especially since the cases mainly occurred amongst those not known to
have been exposed to radiation.

A theme running through all of these issues has been the incidence of leukaemia.
It is leukaemia that is reported around nuclear installations and amongst test
veterans. More recently, there are claims that exposure to non-ionising electro-
magnetic fields also is a cause of childhood or even adult leukaemias, Perhaps
instead of pursuing more and more dosimetry, we might study the disease of leu-
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kaemia to see if a better understanding of that gives us a new interpretation of
the leukaemias we see elsewhere, and are currently attributing to radiation, both
ionising and non-ionising.
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Betrachtungen zum Strahlenkrebsrisiko:
Epidemiologische Beobachtungen und Extrapolationsmodelle
W. Jacobi

Gesellschaft fir Strahlen- und Umweltforschung mbH
Institut fir Strahlenschutz

Der Vortrag liegt nicht schriftlich vor
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Molekulare Basis der biologischen Strahlenwirkung
H. Dertinger

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Hauptabteilung Sicherheit/Biophysik

Zusammenfassung

Im Laufe der Evolution hat die lebende Zelle zahlreiche Mechanismen ent-
wickelt, die ihr einen wirksamen Schutz vor den Folgen einer Bestrahlung oder
chemischen Schiadigung des Erbgutes bieten. Zu diesen passiven und aktiven
Prozessen gehoren neben der Organisationsstruktur der genetischen Information
(Chromosomen) vor allem spezifische und unspezifische Scavenger fiir freie Radi-
kale,sowie aktive enzymatische Reparaturprozesse der DNA, Daneben hingt die
Strahlenresistenz einer Zelle auch von ihrem Differenzierungszustand ab. Nach
neueren Ergebnissen scheint die Strahlung auch das zellulare Differenzierungs-
muster zu beeinflussen,

Molecular Basis of Radiation Action

Summary

During evolution, the living cell has developed highly efficient mechanisms to
cope with the consequences of radiation or drug induced genetic damage. Among
these passive and active processes are redundancy and biological organization of
genetic information (chromosomes or non-coding DNA regions), scavengers of
free radicals, enzymatic repair of DNA, and intercellular communication. In
addition, radio-resistivity of cells depends on their degree of differentiation.
According to recent findings, radiation may also interfere with cellular differen-
tiation via the membrane signal-transduction pathway.
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1 Einleitung

Die molekulare Basis der Strahlenwirkung ist seit vielen Jahren Gegenstand
intensiver Untersuchungen. Der Antrieb hierfur resultiert nicht nur aus dem
Problem des biologischen Strahlenrisikos, sondern in hohem Mafe auch aus der
medizinischen Strahlenanwendung bei der Therapie bosartiger Tumoren.
Handelt es sich beim Strahlenrisiko um die Erkenntnis der Wirkung kleiner
Strahlendosen im Hinblick auf eine mogliche Erzeugung von Krebs oder gene-
tischer Schidigungen, so steht bei der Strahlentherapie die absichtliche Zer-
storung von malignem Gewebe und insbesondere die Ursache fiir die hohe Strah-
lenresistenz mancher Tumoren im Vordergrund des Interesses.

In diesem Beitrag werden die wichtigsten zelluldren und molekularen Aspekte
der Strahlenwirkung vorgestellt. Im Vordergrund des Interesses soll dabei die
Frage stehen, tber welche Prozesse die Zelle als kleinste biologisch autonome
Funktionseinheit ihre Strahlenempfindlichkeit reduzieren kann. Obgleich ohne
Zweifel die aus der Schiadigung des Erbmolekiils DNA resultierenden, meist
negativen Strahlenwirkungen von vorrangiger Bedeutung fur den Strahlen-
schutz sind, wird im letzten Kapitel auch die nicht DNA-abhdngige Wirkung von
Strahlung angesprochen und damit die Briicke geschlagen zu moglicherweise bio-
positiven Strahleneffekten.

2 Theoretische und tatsachliche Strahlenempfindlichkeit der Zelle

Bevor ich auf die molekularen Mechanismen eingehe, mochte ich zunéchst ein-
mal die Frage beantworten, woher wir iiberhaupt wissen, daf} es solche Mechanis-
men gibt und in welchem Ausmap sie die Zelle vor der Strahlung "schiitzen”.

Hierbei gehen wir von der Erkenntnis aus, dafp die DNA das fur alle negativen
Strahleneffekte wichtigste Zielmolekil der Strahlung ist. Biologische Schéaden,
wie reproduktiver Zelltod, genetische Verdnderungen am Erbgut (Mutationen)
oder die Umwandlung einer Zelle in eine Krebszelle (Transformation) lassen sich
auf Treffer (Ionisationen) an der DNA zurtickfiihren.

Die Beantwortung der gerade aufgeworfenen Frage nach der Existenz zelluldrer
Strahlenschutz-Mechanismen erfordert zundchst die Abschatzung der "theore-
tischen” Strahlenempfindlichkeit des DNA-Molekiils. Die fiur eine Primérioni-
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sation auf der DNA nétige Energie betriagt im Mittel etwa 60 eV [Der 69]. Wiirde
jedes 60-eV-Ereignis zum Reproduktivtod einer Zelle mit der DNA-Masse M (pg)
fithren, so 148t sich errechnen, daf hierfiir im Mittel folgende Abtétungsdosis D
(mSv) aufzuwenden wire [Der 69]:

D=96/M

Bei Zugrundelegung einer DNA-Masse fiir eine menschliche Zelle von ca. 10 pg
ergibe dies eine mittlere Zell-Abtétungsdosis von etwa 1mSv.

Die aus experimentellen Dosis-Wirkungsbeziehungen fiir genetisch normale
menschliche Zellen bestimmten Werte bewegen sich zwischen 1 und 2 Sv und
liegen damit um den Faktor tausend iiber dem errechneten Wert. Demnach
verfligt die Zelle iiber wirksame Faktoren und Mechanismen, die verhindern, daf
das Gros der DNA-Defekte zur biologischen Wirkung gelangt. Gabe es diese
Mechanismen nicht, so miiften wir woméglich jede Réntgenaufnahme mit dem
Leben bezahlen.

3 Zellulidre ”Strahlenschutz-Faktoren”

Wir kennen heute eine Reihe passiver und aktiver Faktoren, von denen im
folgenden jedoch nur die wichtigsten behandelt werden kénnen.

a. Biologische Organisation der Erbinformation

Die obige Gleichung besagt, dap die Strahlenempfindlichkeit einer Zelle grund-
sétzlich mit steigendem DNA-Gehalt zunehmen sollte. Die stillschweigende Vor-
aussetzung hierbei ist allerdings, dap die DNA genetisch homogen und zusam-
menhéngend, d. h. nicht in kleinere unabhingige "Treffbereiche” fragmentiert
ist. Dies trifft fiir hohere Lebewesen, bei denen die DNA auf einzelne Chromo-

somen verteilt ist, nicht zu.

Die Erkenntnis, daf die Art der biologischen Organisation einen Einflup auf die
Strahlenempfindlichkeit hat, geht aus Klassifizierungsversuchen hervor, die be-
reits in den sechziger Jahren unternommen wurden [Der 69]. Hierbei ergaben
sich Gesetzméfigkeiten zwischen der Strahlenempfindlichkeit und Parametern
der genetischen Organisation wie Ploidie, sowie Chromosomen-Zahl bzw. -Volu-




-120 -

men, die einen Anstieg der spezifischen zelluldren Strahlenresistenz mit zuneh-
mendem biologischen Organisationsgrad erkennen lassen. Aus heutiger Sicht
konnte auch die Erkenntnis, daf ein grofer Teil der menschlichen DNA keine er-
kennbare genetische Information besitzt, fir die Strahlenresistenz einer Zelle
von Bedeutung sein, Es erscheint einsichtig, dap Treffer in nicht-codierenden Be-
reichen der DNA biologisch wirkungslos bleiben.

b. Eliminierung (Scavenging) radiolytisch erzeugter Radikale

Eine weitere wesentliche Voraussetzung bei diesen Uberlegungen ist, dap die
Strahlenschiden durch direkte Ionisationen am DNA-Molekiil entstehen. Grund-
sétzlich kann die Strahlenenergie jedoch auch in der Umgebung der DNA, ins-
besondere in Wassermolekiilen absorbiert werden. Hierdurch kommt es tber die
Radiolyse des Wassers zur Bildung von sehr reaktionsfihigen freien Radikalen,
insbesondere des Hydroxyl-Radikals (OH). In Anwesenheit von Sauerstoff ent-
steht auferdem das Superoxid-Radikal [Der 87]. Diese Radikale konnen nicht
~ nur die DNA, sondern auch andere zellulire Strukturen, insbesondere Membra-
nen schadigen, falls diese ungeschutzt in waflriger Losung bestrahlt werden.

Trotzdem ist ihr Beitrag zur DNA-abhéngigen Strahlenschddigung einer Zelle
wahrscheinlich gering [Der 69, Der 87], denn gerade infolge ihrer hohen Realkti-
vitdt ist die Wahrscheinlichkeit, von anderen Molekiilen in der Zelle abgefangen
zu werden, sehr grof. Besonders SH-Gruppen tragende Molekile (Glutathion)
sowie spezifische intrazellulare Scavenger (z. B. die Superoxid-Dismutase fir das
Superoxid-Radikal) machen den iiberwiegenden Teil dieser Radikale unschéadlich
und unterbinden so in vivo die Schiddigung wichtiger zellularer Strukturen.

Ergéanzend sei hierzu angemerkt, daf die in einer Zelle vorhandenen Scavenger
sicher nicht spezifisch dazu dienen, die Zelle vor der Strahlung zu schiitzen.
Radikalfanger ebenso wie DNA-Reparaturenzyme benotigt die Zelle auch im
"strahlungsfreien Alltag”, um sich z. B. gegen chemische Noxen und insbeson-
dere gegen die Gefahren des Sauerstoffs und seiner aktivierten Folgeprodukte zu
verteidigen [Der 87].

c. Enzymatische Reparatur von DNA-Schaden

Ein wichtiger Teilaspekt der zelluldren Strahlenresistenz ist die enzymatische
Reparatur von (Strahlen-)Schdden an der DNA. Bei der Fiille der auf diesem
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Gebiet vorliegenden Ergebnisse kann im Rahmen dieses Beitrages allerdings nur
global auf diese Problematik eingegangen werden.

Der oben angegebene Wert von 60 eV pro mittlerem Ionisationsereignis an der
DNA darf nicht tber die faktische Komplexitit des physiko-chemischen DNA-
Schadigungsmusters hinwegtauschen. Bedingt durch die stochastische und unse-
lektive Natur der Strahlenwirkung gibt es keinen einheitlichen DN A-Schadens-
typ, sondern vielmehr ein komplexes Schadensspektrum. Die ionisierende Strah-
lung unterscheidet sich hier grundlegend von der UV-Strahlung oder DNA-
schadigenden chemischen Agenzien, bei denen in der Regel definierte Substrate
far die Reparaturenzyme vorliegen, etwa Addukte oder Vernetzungen.

Man kann die DNA-Schiden nach Bestrahlung grob einteilen in Einzel- bzw.
Doppelstrangbriiche der DNA-Doppelhelix, Basenschdden und Crosslinks, wobel
innerhalb dieser Klassen eine erhebliche molekulare Inhomogenitit vorliegt. Be-
sonders eingehend ist die Enzymatik und Kinetik der Reparatur von Strang-
brichen untersucht, die sich in mehreren, zum Teil aufeinanderfolgenden
Schritten vollzieht. Der einfache Ligations-ProzeB verlauft sehr rasch (Halb-
wertszeit wenige Minuten). Fur die biologische Funktionsfdhigkeit der repa-
rierten DNA entscheidend sind Rekombinationsprozesse, bei denen es unter
anderem zum Austausch beschadigter DNA-Abschnitte durch unbeschadigte
Stucke kommt.

Es ist noch nicht endgiiltig geklért, ob bei der Reparatur von Strahlenschaden
Prozesse beteiligt sind, die, 4hnlich wie bei der Einwirkung von UV oder chemi-
schen Noxen, durch das Agens Strahlung selbst induziert werden, und, ebenso
wie dort, fehlerhaft arbeiten (SOS-Funktionen).

Die grofe Bedeutung der Reparaturprozesse wurde bei der Untersuchung von ge-
wissen reparaturdefizienten Mutanten (z. B. bestimmte CHO-Mutanten) offen-
bar, die eine hohe Strahlensensibilitit zeigen. Durch Ubertragung von DNA aus
intakten Zellen revertieren diese mutierten Zellen wieder zum Normalzustand,
d. h. sie gewinnen die Strahlenresistenz und das Reparaturvermogen des Wild-
typs zurtck (Abb.1). Manche Mutanten (z.B. Ataxia Telangiectasia) weisen
neben einer hohen Strahlensensibilitit zugleich eine starke Tendenz zur mali-
gnen Entartung auf,
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Uberlebenskurven und DNA-Doppelstrangbruch-Reparatur von
mutanten Zellen Chinesischer Hamster (CHO) nach y-Bestrahlung
[Wei 85].

a. Uberlebenskurven (Kolonietest) fiir Wildtyp (flache Kurve),
Mutante mit Reparatur-Defekt (steile Kurve) und verschiedene
Clone (Revertanten), die nach Transfektion der Defekt-Mutante mit
menschlicher DNA selektioniert wurden (Symbole).
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b. Prozent reparierter Doppelstrangbriche nach 100 Gy y-Bestrah-
lung als Funktion der Reparaturzeit fir Wildtyp (offene Kreise),
Defekt-Mutante (offene Dreiecke) und Revertante (ausgefillte Sym-
bole, gestrichelte Linie)
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d. Interzellulare Kommunikation bei gewebemapiger Zellorganisation

Die tiberwiegend an kultivierten Zellen gewonnenen Ergebnisse tber die zellu-
lare Strahlenempfindlichkeit erlauben nicht ohne weiteres eine Aussage dart-
ber, wie sich eine Zelle verhilt, wenn sie zum Zeitpunkt der Bestrahlung Be-
standteil eines differenzierten Gewebes ist. Der Grund liegt in der Tatsache, daf
herkémmliche Zellkulturen entweder tiberhaupt keine gewebsmafige Zellorga-
nisation erlauben (Einzelzell-Suspensionskulturen), oder die Fahigkeit somati-
scher Zellen zur Bildung eines Gewebes nur unzureichend unterstiitzen (zwei-
dimensionale Zellanordnung in einem Monolayer). In den meisten praktischen
Bestrahlungssituationen konstituieren die exponierten Zellen ein Gewebe bzw.
Organ. Sowohl fiir den Strahlenschutz wie auch fiir die Strahlentherapie ist des-
halb die Kenntnis der "realen” Strahlenempfindlichkeit einer Zelle im Gewebe-
verband von unmittelbarer Bedeutung.

Um den Gewebeeinflup auf die zelluldre Strahlenempfindlichkeit zu studieren,
verwenden wir seit einigen Jahren dreidimensional kultivierte Zellen, soge-
nannte Multizell-Spharoide. Abbildung 2 zeigt, zur Illustration, das histologische
Schnittbild eines Sphéroiden aus Zellen eines menschlichen Cervix-Carcinoms.

Abb. 2 Mikrotom-Schnittbild eines HELA-Zellsphiroiden von ca. 0,3 mm
Durchmesser

Bestrahlt man Zellen sowohl als Monolayer als auch als Sphéroide, so beobachtet
man in vielen Fillen eine erhebliche Zunahme der zelluldren Strahlen-
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resistenz in Sphiroiden gegeniiber dem Monolayer (Abb. 3). Diese als "Kontakt-
Resistenz” bezeichnete Strahlenresistenz ist - darauf deuten neuere Unter-
suchungen in unserem Labor hin - wahrscheinlich die Folge eines zellularen Dif-
ferenzierungsprozesses. Hierfiir spricht, daf diese Art von Strahlenresistenz nur
dann beobachtet wird, wenn die Zellen die Fahigkeit zur direkten interzelluldren
Kommunikation iiber die sogenannten Gap Junctions besitzen [Der 81, Der 84/1].
Dieses interzelluldre Porensystem spielt bekanntermafen eine fundamentale
Rolle bei der Gewebe-Differenzierung [Der 84/1].

Abb. 3 Uberlebenskurven (Kolonietest) von Monolayern (ML) und Sphéroi-
den (SPH) y-bestrahlter Ratten-Carcinomzellen.

]

§¢ 4
1 BICR / MIR-K
iy é‘. \+
U.IE + \
EN/ + *
) TNO f
ol N N
i ML .é
- . ——DOSE/ Gy N
0.001 e e e

0 5 10 15 20 25

Obwohl die molekularen Mechanismen der Kontakt-Resistenz noch nicht véllig
aufgeklart sind, so dokumentiert dieses Phinomen, das auch in soliden Tumoren
in vivo beobachtet wird [Der 84/2], eine zusitzliche Moglichkeit fir die Zelle, auf
Gewebeniveau ihre Empfindlichkeit gegentiber Strahlung weiter zu reduzieren.
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4 Nicht-DNA-abhingige Strahlenwirkungen

Auch wenn das "Dogma” der Strahlenbiologie, wonach die DNA das wichtigste
kritische Strahlentarget ist, auf gesicherten Erkenntnissen fuft, so kann nicht
ausgeschlossen werden, daf es auch Strahlenwirkungen gibt, die nicht durch
Treffer in der DNA verursacht werden. Als derartiger Strahleneffekt muf bei-
spielsweise die kiirzlich beobachtete voribergehende Erhohung (Verdoppelung)
der intrazellularen Synthese von cyclischem Adenosin-Monophosphat (cAMP),
unmittelbar nach der Bestrahlung von kultivierten Zellen mit einer Dosis von
nur 0,15 Sv, gewertet werden [Rae 83]. Hierbei ist besonders bemerkenswert, daf3
uber eine Dosis, bei der sich experimentell keine genetischen Wirkungen (z. B.
Mutationen oder Chromosomen-Aberrationen) mehr nachweisen lassen, ein
starkes biochemisches Signal induziert wird.

Beim cAMP handelt es sich einen sog. sekundéren zellularen Botenstoff, der tiber
eine Kette von teilweise bekannten Reaktionen Zellfunktionen (z. B. Teilungs-
aktivitdt und die Aktivitidt bestimmter Enzyme) und damit das Differenzie-
rungsmuster einer Zelle dndert. Die besondere Bedeutung dieses Befundes liegt
in der Tatsache, daf die Synthese des cAMP an der Innenseite der Zellmembran
erfolgt. Die Strahlung bewirkt hier also einen dhnlichen Effekt, wie er bei der
Wechselwirkung von beta-adrenergischen Hormonen mit spezifischen Rezepto-
ren auf der Zellmembran auftritt.

Auch wenn uber die Art der Wechselwirkung von Strahlung mit der Zell-
membran zur Zeit kaum mehr als spekuliert werden kann, so 14t dieser Befund
erahnen, daf die Bestrahlung grundsétzlich einen hormonéhnlichen Differenzie-
rungsprozef in der Zelle auslésen kann., Obwohl das auf diese Weise induzierte
spezifische Differenzierungsmuster von einer Reihe zuséatzlicher Faktoren und
nicht zuletzt vom Typus der bestrahlten Zelle abhéangt, so miissen die Konse-
quenzen fur die Zelle keineswegs negativ sein, ebensowenig wie dies bei Hormon-
wirkungen der Fall ist. Es erscheint deshalb gerechtfertigt, in diesem moglichen
"Differenzierungsdruck” kleiner Strahlendosen eine der Ursachen fiir soge-
nannte "bio-positive” Strahlenwirkungen (Radiation Hormesis) zu sehen.
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5 SchluBbemerkungen

In den ersten vier Kapiteln wurde offenkundig, dap genetisch normale Zellen
iiber hochst wirksame Mechanismen zur Eliminierung von DNA-Schiaden und
zur Erhohung der Strahlenresistenz verfiigen. Die Ergebnisse des letzten Kapi-
tels belegen jedoch, dap dies nur ein Aspekt der biologischen Strahlenwirkung
ist. Einen nicht minder wichtigen und interessanten Gesichtspunkt markieren
die Konsequenzen der Strahlenwirkung im Bereich der Zellmembran. Vor dem
Hintergrund der cAMP-Befunde erscheint grundsitzlich eine verstirkte Erfor-
schung der Strahlenwirkung auf diesen sogenannten zelluliren Signal-Trans-
duktionspfad wiinschenswert. Da bekannt ist, dap beispielsweise das cAMP-
Signal auch den Zellkern (DNA) erreicht, so lassen sich hieraus weitreichende
Konsequenzen fiir die Zellfunktion erwarten. Ahnliches gilt wahrscheinlich auch
fir die Auswirkungen der interzellularen Kommunikation.

Dieser Sektor der Strahlenwirkung ist hinsichtlich seiner Folgen fiir die Zelle
grundsétzlich verschieden von dem biologischen Wirkungsspektrum, das aus der
direkten Schidigung der DNA resultiert und stellt ohne Zweifel eine wichtige
Ergidnzung unseres Wissens iiber die biologische Strahlenwirkung dar.
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Zur in vivo-Messung von Transuranen
Hans-R. Doerfel

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Hauptabteilung Sicherheit/Dosimetrie

Zusammenfassung

Die Entwicklung von Verfahren zur in vivo Messung von Transuranen begann im
Kernforschungszentrum Karlsruhe vor nahezu 30 Jahren mit dem Bau von
hochempfindlichen Teilkérperziahlern, Anfangs wurden Grofiflichenproportio-
nalzéhler mit speziellen Antikoinzidenztechniken verwendet, spiater Phoswich-
Detektoren. Auf der Basis der gewonnenen Erfahrungen wird zur Zeit eine neuer
Teilkorperzdhler mit Germanium-Teleskopdetektoren entwickelt. Das Ziel dieser
Entwicklung ist der direkte Nachweis der Transurane in den dosisrelevanten
Korperbereichen bzw. die direkte Bestimmung der resultierenden Korperdosis.

In Vivo Measurement of Transuranium Radionuclides

Summary

In the Karlsruhe Nuclear Research Centre the development of techniques for in
vivo detection of transuranium radionuclides started about 30 years ago with the
construction of high sensitive partial body counters. At first large area pro-
portional counters with special anticoincidence techniques were used, later they
were replaced by phoswich detectors. Based on experiences collected in the last
years a new partial body counter is now under construction using Germanium
telescope detectors. Objective of developments is the direct assessment of
transuranium body burdens in the dose relevant tissues and the direct estimation
of resulting doses, respectively.
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1 Einleitung

Der berufliche Umgang mit Transuranen stellt auflerordentlich hohe Anforde-
rungen an den Strahlenschutz. Einerseits handelt es sich bei den meisten Trans-
uranen um Alpha-Strahler mit sehr hoher Radiotoxizitat, andererseits sind ge-
rade diese Isotope im Koérper nur sehr schwer nachweisbar. Die hohe Radiotoxi-
zitat beruht in erster Linie darauf, daB inkorporierte Transurane zum Teil uber
Jahrzehnte an der Knochenoberfldche abgelagert werden und dort infolge der
Alpha-Strahlung eine hohe lokale Strahlenexposition bewirken. So fihrt bei-
spielsweise eine Aktivitdtsdeposition von nur 1 Bq Pu-239 im Skelett zu einer
langfristigen Knochendosis von etwa 1 mSv pro Jahr, Beim Umgang mit Trans-
uranen mussen daher besondere Schutzmafinahmen getroffen werden, damit In-
korporationen jeglicher Art vermieden werden, AuBBerdem miissen hochempfind-
liche Mefverfahren bereitgestellt werden, damit im Fall von zwischenfalls-
bedingten Inkorporationen auch sehr geringe Aktivitatsdepositionen im Koérper
nachgewiesen werden kénnen.

Zur Inkorporationsiberwachung stehen verschiedene Verfahren zur Verfiigung.
Man kann die Aktivitat direkt im Korper messen (in vivo Messung), man kann
sie aber auch bereits vor dem Eintritt in den Korper messen (Raumluft- bzw.
Atemluftiberwachung) oder nach dem Austritt aus dem Korper (Ausscheidungs-
messung). Die in vivo Messung der Transurane basiert auf dem Nachweis der den
Alpha-Zerfall begleitenden charakteristischen Rontgenstrahlung, wéhrend bei
den anderen beiden Mef3verfahren die Alpha-Strahlung direkt gemessen werden
kann. Aus diesem Grund ist die in vivo Messung der Transurane im allgemeinen
nicht so empfindlich wie die Ausscheidungsmessung oder die Raumluftmessung.
Die in vivo Messung hat allerdings gegentiber den beiden anderen Verfahren den
entscheidenden Vorteil, daBl die Aktivitit direkt im Korper gemessen wird und
daher auch eine unmittelbare Abschétzung der zu erwartenden Kérperdosis mog-
lich ist.

2 Meflverfahren

Die Mefiverfahren orientieren sich hauptsichlich an den beiden Isotopen Pu-239
und Am-241. Plutonium-239 emittiert - wie auch die meisten anderen Plutonium-
Isotope und die wichtigsten Curium- und Californium-Isotope - aufler der charak-
teristischen Rontgenstrahlung keine hinreichend intensive Photonenstrahlung.
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Plutonium-239 nimmt allerdings eine gewisse Sonderstellung ein, da die Intensi-
tat der charakteristischen Rontgenstrahlung bei diesem Isotop vergleichsweise
gering ist. Aus diesem Grund gehért Pu-239 zu den am schwierigsten zu messen-
den Transuranen. Americium-241 gehort dagegen zu den wenigen Transuranen,
die aufler der charakteristischen Réntgenstrahlung auch eine relativ intensive
Gamma-Strahlung emittieren und daher vergleichsweise einfach zu messen sind.
Die beiden Isotope Pu-239 und Am-241 stellen folglich zwei Extremfille dar, die
den Rahmen fiir die in vivo Messung aller Transurane abstecken.

Die charakteristische Rontgenstrahlung von Pu-239 setzt sich aus drei Kompo-
nenten mit Energien von 13,6 keV, 17,2 keV und 20,2 keV zusammen. Bei 100
Zerfallen von Pu-239 werden im Mittel 4,5 Réontgenquanten erzeugt. Bedingt
durch die niedrige Energie wird ein groBer Teil der Quanten bereits im Korper
absorbiert, so daf} selbst bei Inkorporationen in Héhe der zuldssigen Grenzwerte
auflerhalb des Korpers im allgemeinen nur extrem niedrige Strahlenintensitiaten
nachgewiesen werden konnen. So tritt beispielsweise bei einem Pu-239-Lungen-
depot in Héhe des Grenzwertes von 600 Bq (Lung burden) nur ein Réntgenquant
pro Minute durch eine Fliche von 100 cm2 im Bereich des Thorax. Hieraus
ergeben sich sehr hohe Anforderungen an die Meftechnik. Zum einen mufl man
zum Nachweis dieser Strahlung spezielle Detektorsysteme benutzen, die im
Energiebereich der Réntgenstrahlung von Plutonium einen méglichst hohen
Wirkungsgrad und gleichzeitig einen extrem niedrigen Nulleffekt haben. Zum
anderen mufl man mit diesen Detektorsystemen so nahe wie méglich an die Akti-
vitatsdeposition im Kérper herangehen, das heiit man muf} gezielte Teilkorper-
messungen durchfiihren.

2.1 Proportionalzihler

Die Entwicklung von Detektorsystemen zur in vivo Messung von Plutonium be-
gann im Kernforschungszentrum vor etwa 30 Jahren. Bereits im Jahre 1961
wurde von Kiefer und Maushart der erste Plutonium-Teilkorperzdhler vorge-
stellt /1/. Hierbei handelte es sich um eine kastenférmige Anordnung von vier
flachen quadratischen Proportionalzihlern. An der Stirnseite des Kastens befand
sich eine Offnung von 12 ¢cm x 12 c¢m, in die der Arm der zu untersuchenden
Person eingefiihrt werden konnte. Zur Reduzierung des Nulleffekts waren die
Zahler auflen von vier Antikoinzidenz-Schutzzihlern umgeben. Nach Kalibrie-
rung der Detektoranordnung mit einem Arm-Phantom aus Plexiglas ergab sich
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eine untere Nachweisgrenze von 0,74 kBq Pu-239 in den Armknochen. Dies
entspricht nach heutigen Kenntnissen einer Aktivitdt von etwa 7,5 kBq Pu-239
im Gesamtskelett. Gemessen an den Grenzwerten war die MeBanordnung
demnach relativ unempfindlich, in der Konzeption war sie jedoch ihrer Zeit weit
voraus, da sie die Plutoniumaktivitdt unmittelbar im dosisrelevanten Gewebe -
nédmlich im Skelett -- erfassen konnte.

Abb. 1: Der erste KfK-Lungenzihler zur in vivo
Messung von Plutonium mit dreistufigen
GroBflachenproportionalzahlern

In den folgenden Jahren ging man im Kernforschungszentrum dazu tber, die
Plutoniumaktivitiat am Eintrittsort - ndmlich in der Lunge - zu messen. Dort ist
die Aktivitdt noch auf einen relativ kleinen Bereich begrenzt, so daf} prinzipiell
eine wesentlich hohere MeBempfindlichkeit erzielt werden kann. Im Jahr 1964
wurde der erste von Kiefer und Maushart im Kernforschungszentrum ent-
wickelte Plutonium-Lungenzihler (Abb. 1) vorgestellt [2]. Hierbei wurden zwei
dreistufige Grofiflichenproportionalzidhler mit einer Fensterfliche von jeweils 15
cm x 30 ¢m benutzt. Die mittlere Stufe der Zahler diente jeweils zum Nachweis
der Rontgenstrahlung, wihrend die untere und die obere Stufe der Zahler als
Antikoinzidenz-Schutz betrieben wurden. Auf diese Weise wurde nicht nur - wie
bei dem zwei Jahre zuvor entwickelten Teilkorperzihler - die aus dem Auflen-
raum stammende Stérstrahlung diskriminiert, sondern es wurde dariber hinaus
auch die von der zu untersuchenden Person selbst emittierte Storstrahlung
unterdrickt. Dadurch wurde im Energiebereich der Rontgenstrahlung von
Plutonium ein fiir damalige und heutige Verhaltnisse einmalig niedriger Null-
effekt erzielt. Bezogen auf die Fensterfliche der Zahler war der Nulleffekt min-
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destens um den Faktor drei niedriger als bei allen anderen damaligen Detektor-
entwicklungen in England, Frankreich und den USA (Tab. 1).

Zur Kalibrierung des Karlsruher Detektorsystems wurde in eine minnliche
Leiche eine mit Pu-239 dotierte Lungennachbildung eingesetzt. Nach dieser
Kalibrierung ergab sich eine untere Nachweisgrenze von etwa 0,44 kBq Pu-239
in der Lunge bei einer Mefzeit von 30 Minuten. Diese Nachweisgrenze war signi-
fikant kleiner als alle seinerzeit mit anderen Proportionalzidhlern erreichten
Werte (Tab. 1,) und sie konnte bis heute auch von anderen Detektorsystemen
noch nicht wesentlich unterboten werden. Insofern gehéren die Proportional-
zéhler auch heute noch prinzipiell zu den empfindlichsten MeRanordnungen zur

in vivo Messung von Plutonium,

Tab.1: Zusammenstellung von Proportionalzihlern zur in vivo Messung
von Plutonium

Autor Taylor [3] | Lansiart (4] Ehret [2] Ramsden [5]

Zshlgas A/CH4 Xe/CHy ACH4 Xe/CH4
(2 at)

Fensterfliache
(empf.) in ecm 150 250 2 x 450 60
Antikoinzidenz-
Schutzzihler nein nein ja nein
Nulleffekt/Fenster-
flache in ipm/cm?2 1,7 3,2 0,45 6,5
Kalibrierung in vivo Quelle Leiche Phantom
Mef3zeit in min 100 60 30 50
Nachweisgrenze
in kBq Pu-239 2,0 0,74 0,44 1,1

Die praktische Erprobung zeigte allerdings sehr schnell, dal die Proportional-
zahler nur bei Inkorporationen von Transuranen mit bekannter Isotopen-
zusammensetzung eingesetzt werden kénnen - und dies ist in der Praxis selten
der Fall. So tritt Plutonium im kerntechnischen Arbeitsbereich praktisch immer
zusammen mit Am-241 auf, Die charakteristische Rontgenstrahlung von Am-241
hat nahezu die gleiche Energie wie die der Plutonium-Isotope und kann daher
nicht spektroskopisch separiert werden. Erschwerend kommt hinzu, daf die
Réntgenstrahlung von Am-241 eine zehnmal so groBe Emissionswahrscheinlich-
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keit wie die Rontgenstrahlung von Pu-239 hat und daher auch bei kleinen Aktivi-
tatsanteilen bereits einen signifikanten Spektrumsbeitrag liefert. Zur Separie-
rung dieses Beitrags mufl der Aktivititsanteil von Am-241 moglichst genau be-
kannt sein. Aus diesem Grund sollte stets eine explizite Messung des Aktivitéts-
anteils von Am-241 tber die Gamma-Strahlung bei 60 keV durchgefithrt werden.
Bedingt durch das duflerst geringe Ansprechvermogen fir 60-keV-Photonen ist
dies mit Proportionalzédhlern jedoch nicht moglich.

2.2  Phoswich-Detektoren

Eine Losung der Probleme zeichnete sich Anfang der siebziger Jahre ab, als die
Phoswich-Detektoren auf den Markt kamen. Diese Detektoren bestehen im allge-
meinen aus einem dinnen Nal(Tl)-Kristall zum Nachweis der niederenerge-
tischen Photonenstrahlung und einem vergleichsweise dicken CsI(T1)-Kristall,
der sowohl als Anti-Compton-Schild fiir den Nal(T1)-Kristall als auch zum Nach-
weis der hoherenergetischen Strahlung dient (Abb. 2), Mit diesen Detektoren, die
sich insbesondere im Energiebereich zwischen 10 und 70 keV durch eine sehr
hohe Ansprechwahrscheinlichkeit und einen sehr niedrigen Nulleffekt auszeich-
nen, schien eine spektroskopische Separierung der Plutonium-Komponente von
der Am-241-Komponente zumindest prinzipiell moglich zu sein. Aus diesem
Grund wurden die Proportionalzidhler des Karlsruher Lungenzihlers Mitte der
siebziger Jahre durch Phoswich-Detektoren ersetzt (Abb. 3). Dabei wurde in Kauf
genommen, dafl das Energieauflosungsvermégen der neuen Detektoren wesent-
lich schlechter ist als das der alten. Dies wird durch die Abbildung 4 verdeutlicht,
in der die Spektren beider Detektorsysteme fir ein definiertes Plutonium-
Lungendepot gegeniibergestellt sind. Wihrend im Spektrum des Proportional-
zéhlers die drei Linien der charakteristischen Rontgenstrahlung von Plutonium
noch deutlich aufgelost sind, zeigt sich im Spektrum des Phoswich-Detektors nur
ein breiter Uberlagerungspeak. Bedingt dadurch ist die Peakseparierung in den
Spektren der Phoswich-Detektoren wesentlich schwieriger als in den Spektren
der Proportionalzihler.,

Etwa zeitgleich mit der Installation der Phoswich-Detektoren wurde auch ein
neues Kalibrierverfahren fiir Plutonium-Depositionen in der Lunge bereitge-
stellt. Bei diesem Verfahren wurde zunichst der Wirkungsgrad fir eine defi-
nierte Plutonium-Deposition in einem behelfsmédBigen Lungen-Phantom be-
stimmt und danach mit Hilfe von speziellen halbempirischen Korrektionsformeln
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auf die jeweiligen Korperproportionen des Probanden umgerechnet. Dieses Ver-
fahren war allerdings noch mit erheblichen Unsicherheiten behaftet. Bessere Er-
gebnisse wurden in anderen Laboratorien mit in vivo Kalibrierungen erzielt, bei
denen von einer Referenzperson ein Aerosol mit einem Plutoniumsimulator und
einer Markierungssubstanz inhaliert wurde. Als Plutoniumsimulator diente
dabei ein kurzlebiges Radionuklid mit einem dhnlichen Photonenspektrum wie
Pu-239 (z. B, Pd-103) und als Markierungssubstanz ein kurzlebiges Radionuklid
mit durchdringender Gamma-Strahlung (z. B. Cr-51), Nach der Inhalation wird
zunichst der Wirkungsgrad fiir das Photonenspektrum des Plutoniumsimulators
bestimmt.

Abb. 2: Aufbau eines Phoswich-Detektors
(Harshaw Type 32 MBSH 1M/5B-X)
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Dieser Wirkungsgrad wird dann auf das Spektrum der Roéntgenstrahlung von
Pu-239 umgerechnet, Dieses Verfahren wurde allerdings in Karlsruhe nicht an-
gewandt. Anfang der achtziger Jahre kam eine kommerzielle Version des vom
Lawrence Livermore Laboratory entwickelten Torso-Phantoms auf den Markt.
Bei diesem Phantom kénnen sowohl die Kérperproportionen als auch das Ver-
héaltnis der Fett- und Muskelgewebeanteile in einem weiten Bereich variiert
werden. Man kann daher mit diesem Phantom den individuellen Wirkungsgrad
mit mindestens ebenso hoher Genauigkeit bestimmen wie mit der in vivo Kali-
brierung. Voraussetzung ist dabei allerdings, daB die Gewebestrukturen im Be-
reich des Thorax des Probanden mit einem geeigneten Ultraschallgerit bestimmt
und die Strukturen des Phantoms entsprechend angepafit werden,
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Abb. 3: Der KfK-Lungenzihler zur in vivo
Messung von Plutonium mit Phoswich-
Detektoren

.l

Abb. 4: Vergleich der Spektren des
Proportionalzdhlers und des
Phoswich-Detektors fir ein
Pu-239-Lungendepot

PHOTONENENERGIE N keV

0 5 10 5 20 25 30 35 W
10 | 40

174k
sk 4
05 1 20,5 keV 2o

TN ]
AN L

J‘/ {HARSHAW }
o — j [\ 04
0,05 j 0,2
F A’L PROPORTIONALZAHLER

0,02 } \ { NORMALVERSION)

IMPULSE PRO KANAL

IMPULSE PRO  keV

0,00 L = 0,04
o 20 40 60 80 100 120 140 160

KANALNUMMER

Abbildung 5 zeigt die anhand von Kalibriermessungen mit dem Lawrence-
Livermore-Phantom fiir verschiedene Brustwandstarken und verschiedene Fett/
Muskel-Gewebeverhiltnisse ermittelte untere Nachweisgrenze der beiden Phos-
wich-Detektoren des Karlsruher Lungenzihlers. Die Nachweisgrenze bezieht
sich hierbei auf ideale Meflbedingungen, d. h. (a) das Plutonium ist homogen in
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der Lunge verteilt, (b) auler Plutonium und der natirlichen Radioaktivitat be-
finden sich keine radioaktiven Stoffe im Korper, (¢) zur Spektrumsauswertung
steht ein geeignetes Vergleichsspektrum zur Verfiigung und (d) die Mefgeo-
metrie von Vergleichs- und Kalibriermessung wird genau reproduziert. Sind alle
diese Voraussetzungen erfiillt, so liegt die untere Nachweisgrenze zwischen etwa
0,1 kBq Pu-239 bei sehr schlanken Personen und etwa 1 kBq Pu-239 bei sehr
korpulenten Personen. Diese Werte liegen in der gleichen Groflenordnung wie die

von anderen Autoren fiir Phoswich-Detektoren publizierten Nachweisgrenzen
(Tab. 2).

Abb.5: Untere Nachweisgrenze des Phos-
wich-Lungenzihlers fiir homogene
Pu-239-Lungendepositionen nach
Kalibrierung mit dem Lawrence-
Livermore-Phantom
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Tab.2: Zusammenstellung von Phoswich-Detektoren zur in vivo Messung
von Plutonium

Autor Tomlinson [6]] Clemente [7] LoBner[8] Sharmal[9]
Detektoranzahl 2 1 1 1
Durchmesser
in cm 12,5 12,5 12,6 20
Kristallstiarke 1 NaI(T1) 0,5 NaI(T1) 2 CsI(T1) 3 Nal(T1)
in mm 51 CsI(T?) 51 CsI(T1) 51 Nal(T1) 51 CsI(T1)

in vivo
Kalibrierung Phantom/ Phantom Phantom in vivo
Mefzeit in min 33 33 ? 40
Nachweisgrenze
in kBq Pu-239 0,37 0,15 0,19-0,93 0,22-1,5
3 Beispiele aus der Praxis

3.1 Plutonium-Inkorporationen

Mit dem Karlsruher Lungenzihler wurde bisher nur in einem einzigen Fall eine
Plutonium-Inkorporation direkt nachgewiesen. Es handelte sich dabei um einen
Probanden, der im Jahr 1983 bei einem Zwischenfall im Ausland mit Plutonium
und Am-241 kontaminiert wurde. Die Abbildung 6 zeigt als Beispiel das iiber der
Lunge des Probanden gemessene Nettospektrum im Vergleich zu einem entspre-
chend angepafiten Spektrum des Lawrence-Livermore-Phantoms fiir ein Lungen-
depot von 280 Bq Am-241. Im Bereich des Photopeaks der Gamma-Strahlung von
Am-241 bei 60 keV stimmen beide Spektren sehr gut tiberein, so dafl man davon
ausgehen kann, daf} die Phantom-Messung die Am-241-Komponente im gesam-
ten Energiebereich gut wiedergibt. Die Differenz zwischen beiden Spektren sollte
daher im wesentlichen die Plutonium-Komponente darstellen. Wie allerdings aus
Abbildung 7 hervorgeht, hat das Differenzspektrum im Bereich zwischen etwa 30
keV eine negative Komponente. Als Ursache fiir diese negative Komponente
stellte sich nach umfangreichen Untersuchungen heraus, dafi der bei etwa 48
keV liegende Riickstreu-Peak der Gamma-Strahlung von Am-241 bei der Phan-
tommessung grofler als bei der Probandenmessung war. Die negative Kompo-
nente kann daher quasi durch einen negativen Riickstreu-Peak angenéhert
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werden, Die Plutonium-Komponente, die in der gleichen Weise wie die Am-241-
Komponente durch Anpassung eines mit dem Lawrence-Livermore-Phantom ge-
messenen Spektrums ermittelt wurde, entspricht einer Lungenaktivitat in Héhe
von etwa 2,3 kBq Pu-239. Dieser Wert ist etwa filnfmal so grofl wie die unter
idealen Meflbedingungen ermittelte untere Nachweisgrenze der Mefanordnung
(Abb. 5). Bei Beriicksichtigung des zihlstatistischen Fehlers, des Fehlers bei der
Peak-Separierung und des Kalibrierfehlers ergibt sich fiir die Plutoniumaktivi-
tdt ein Gesamtfehler von etwa 50 bis 70%. Bei einem isotopenreinen Plutonium-
Lungendepot in dieser Héhe wiirde man dagegen nur mit einem Gesamtfehler in
Hohe von 20 bis 30 % rechnen. Dies macht deutlich, daB bereits sehr geringe
Am-241-Aktivititsanteile - im vorliegenden Fall waren es etwa 10 % - den Fehler
bei der in vivo Messung von Plutonium massiv in die Hohe treiben kénnen.

Es ist daher in den meisten Fillen, in denen Plutonium zusammen mit Am-241
inkorporiert wurde, wesentlich zweckméaBiger, die Plutonium-Kérperaktivitatin-
direkt iber die Am-241-Korperaktivitit zu bestimmen. Die aus dem unterschied-
lichen Stoffwechselverhalten von Plutonium und Americium resultierenden Feh-
ler sind - zumindest in den ersten Jahren nach der Inkorporation - sicher kleiner
als die bei der direkten Plutonium-Bestimmung zu erwartenden Fehler.

Abb. 6: Beispiel fir eine mit dem Phoswich-Lungenzéihler
nachgewiesene Plutonium/Americium-Inkorporation:
Probandenspektrum im Vergleich zum Am-241-Phan-
tomspektrum
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Abb.7: Beispiel fir eine mit dem Phoswich-Lungenzahler
nachgewiesene Plutonium/Americium Inkorporation:
Probandenspektrum (Abb. 6) nach Abzug des Am-241-
Phantomspektrums im Vergleich zum Pu-239-Phan-
tomspektrum
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3.2 Americium-Inkorporationen

Diein vivo Messung von Am-241 ist vergleichsweise einfach, da die auf die Akti-
vitat bezogene Impulsrate der Phoswich-Detektoren bei Am-241 nahezu 500 mal
so grof} wie bei Pu-239 ist. Hinzu kommt, dafl die Kérperproportionen bei Am-241
bei weitem keinen so groBen Einflul auf die Kalibrierfaktoren haben wie bei Plu-
tonium. Auch konnten die Verfahren zur Spektrumauswertung so weit verbes-
sert werden, daf} die untere Nachweisgrenze im Laufe der Zeit bis auf etwa 4 Bq
Am-241 reduziert werden konnte. Eine entscheidende Hilfe war hierbei der Auf-
bau einer Bibliothek von etwa 1000 Referenzspektren von Personen, die keinen
Umgang mit Transuranen haben. Aus dieser Bibliothek konnte anhand der
Korperproportionen und des natiirlichen K-40-Gehalts der Probanden stets ein
reprasentatives Vergleichsspektrum generiert werden.

Nach dem Unfall von Tschernobyl hat sich jedoch die Situation sehr verindert.
Bedingt durch die signifikante Céasium-Korperaktivitat in der Bevélkerung ist
die Referenzspektren-Bibliothek bis auf weiteres wertlos. Hinzu kommt, dafi der
Photopeak der Gamma-Strahlung von Am-241 gerade zwischen dem Photopeak
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der charakteristischen Rontgenstrahlung von Cdsium und dem Maximum des
Streustrahlungskontinuums der Phoswich-Spektren liegt. Dadurch wird die
Peak-Erkennung auferordentlich erschwert und die Nachweisgrenze auf etwa 50
Bq Am-241 angehoben.

In dieser Situation mufiten anliBlich einer Am-241-Kontamination in einem ex-
ternen Forschungsinstitut insgesamt 129 Personen systematisch untersucht wer-
den. Fiir diese Untersuchungen wurde das Verfahren zur Spektrumsauswertung
zunéchst notdurftig und danach im Laufe der Zeit stdndig besser an die durch
Tschernobyl verdnderten MefBbedingungen angepafit. Dadurch konnte schlief3-
lich die Nachweisgrenze wieder auf etwa 25 Bq Am-241 gesenkt werden [10].

Bei den Untersuchungen mufite bertiicksichtigt werden, dafy die Am-241-Aktivi-
tdt auf die Lunge und die pulmonalen Lymphknoten sowie auf Leber und Skelett
verteilt sein kann. Zur selektiven Bestimmung der Aktivitit in diesen Bereichen
wurden vier MeBpositionen definiert, in denen die Detektoren jeweils symme-
trisch iber dem Kopf, der Lunge, der Leber und den Knien des Probanden ange-
ordnet sind.

In diesen Mefipositionen wurde das Detektorsystem fiir alle in Betracht kommen-
den Nukliddepositionen im Kérper kalibriert. Hierfiir wurden das Lawrence-
Livermore-Phantom und verschiedene Schidel-, Thorax- und Knie-Phantome
vom New York University Medical Center benutzt. Aufgrund der ersten Unter-
suchungen lag die Am-241-Kérperaktivitdt bei etwa 85 % der gemessenen
Personen unter der Nachweisgrenze. Bei 11 Personen wurden Werte zwischen 25
und 50 Bq gemessen, bei 6 Personen Werte zwischen 50 und 100 Bq und bei 3
Personen Werte zwischen 100 und 200 Bg.

Um zu einer Dosisabschitzung zu gelangen, wurde in einem ersten Schritt die
Aktivitdtsverteilung auf die Leber und auf das Skelett ermittelt. Hierfir wurden
alle Falle herangezogen, fiir die jeweils ein kompletter Satz von Messungen in
allen Mefpositionen vorlag. Bei Vernachlissigung der Fille, bei denen die Akti-
vitatsverteilung durch therapeutische Mafinahmen méglicherweise beeinflufit
war, ergab sich ein mittleres Aktivitatsverhéltnis von nahezu 1. Dies entspricht
den alteren ICRP-Modellen von 1979 [11], steht jedoch in Widerspruch zu den
neueren ICRP-Modellen von 1986 [12], nach denen die Leberaktivitiat nur 60 %
der Skelettaktivitit ausmacht. In einem zweiten Schritt wurde die biologische
Halbwertszeit der Am-241-Aktivitit in der Lunge bestimmt. Dabei wurde die im
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ersten Schritt ermittelte Aktivitdtsverteilung als Randbedingung benutzt. Hier-
bei ergab sich zunichst eine mittlere Halbwertzeit von etwa 200 d. Weitere
Untersuchungen ergaben jedoch Hinweise darauf, dal die Lungenaktivitédt in
zwei Fraktionen mit unterschiedlichen biologischen Halbwertzeiten vorliegt.
Etwa 80 % der deponierten Aktivitdt wird wahrscheinlich mit einer biologischen
Halbwertszeit von weniger als 100 d und der Rest mit einer biologischen Halb-
wertszeit von mehr als 500 d abgebaut.

Es zeigte sich, dafl die ICRP-Modelle in diesen konkreten Fillen nicht ohne weite-
res ibernommen werden kénnen. Bei geeigneter Anpassung der Modellpara-
meter konnte allerdings in nahezu allen untersuchten Fillen eine gute Konsi-
stenz zwischen den MefBlergebnissen und den Modellrechnungen erzielt werden.
Mit Hilfe des angepafiten Modells konnte dann schlieflich auch eine Abschét-
zung der zu erwartenden Knochendosen vorgenommen werden. Dabei ergaben
sich in den meisten Fallen Werte unterhalb der Grenzwerte der Strahlenschutz-
verordnung. In einigen Fillen wurden Knochendosen zwischen dem ein- und
zweifachen der Grenzwerte abgeschitzt. Uberschreitungen des zweifachen
Grenzwertes wurden nicht gefunden.

4 SchluBlfolgerungen

Die Untersuchungen haben insbesondere gezeigt, daf eine zuverlédssige Ermitt-
lung der inneren Strahlenexposition von Am-241 erst nach Bestimmung der
Aktivitdtsdeposition im dosisrelevanten Kérpergewebe - ndmlich im Skelett -
moglich ist. Alle anderen MefBverfahren wie z. B. die Messung der Aktivitat in
den Ausscheidungen oder auch die Messung der priméren Aktivitdtsdeposition in
der Lunge lassen nur indirekte Schliisse auf die zu erwartende Strahlenexposi-
tion zu. Diese indirekten Schlisse basieren auf standardisierten Modellvorstel-
lungen und sind daher unter Umsténden mit sehr grofen Fehlern behaftet. Inso-
fern ist es von grofler Bedeutung, dafl die Stoffwechselmodelle speziell in Hinblick
auf die Expositionsbedingungen im kerntechnischen Arbeitsbereich weiterent-
wickelt werden,

Auflerdem ist es von Bedeutung, daf} die Verfahren zur in vivoMessung der
Transurane im Skelett noch weiter verbessert werden. Und hier schlief3t sich der
Kreis zu den ersten Anfingen von Kiefer und Maushart aus dem Jahr 1961,
denen damals bereits klar war, daB das Ziel der Inkorporationsmessung stets die
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Bestimmung der Aktivitdt im kritischen Organ sein sollte. Folgerichtig bauten
sie auch als erstes ein Detektorsystem zur Bestimmung der Plutoniumaktivitat
im Skelett. Damals wie heute sind die verfiigbaren Detektorsysteme allerdings
zu unempfindlich, um eine Plutonium-Exposition unterhalb der Grenzwerte im
Skelett direkt messen zu kénnen, Was jedoch das Am-241 angeht, so ist heute
bereits eine Exposition von weniger als 25 % der Grenzwerte mefbar.

Zur weiteren Verbesserung der in vivo-Messung der Transurane wird im Kern-
forschungszentrum zur Zeit im Rahmen eines vom Bundesumweltministerium
geforderten Forschungsvorhabens ein neuer Teilkorperzdhler mit speziellen
Germanium-Teleskopdetektoren aufgebaut [13]. Bei diesen Detektoren handelt
es sich um ein Halbleiter-Analogon der Phoswich-Detektoren. Sie bestehen je-
weils aus einem flachen Low-Energy-Germaniumkristall und einem unmittelbar
dahinter angeordneten groBen koaxialen Germaniumkristall. Fir den neuen
Teilkoérperzahler werden sieben Teleskopdetektoren verwendet, die zur weiteren
Nulleffektreduzierung in einem gemeinsamen Plastik-Szintillationsdetektor ein-
gebettet sind. Vor den Strahleneintrittsfenstern der Teleskopdetektoren befindet
sich jeweils ein dinner Proportionalzihler, mit dessen Hilfe die Beta-Strahlung
und die Compton-Elektronen aus der Umgebung eliminiert werden sollen. Mit
diesem neuen Teilkérperzahler sollte es méglich sein, ein weiteres Stiick auf dem
von Kiefer und Maushart im Jahr 1962 vorgezeichneten Weg voranzukommen.
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Strahlenschutzmedizinische Probleme
aus der Sicht der Berufsgenossenschaften
K. Renz

Berufsgenossenschaft der Feinmechanik und Elektrotechnik,
Institut fiir Strahlenschutz

Die Berufsgenossenschaft hat vielfaltige Aufgaben, die der Verhiitung und der
Entschadigung von Arbeitsunfillen und Berufskrankheiten dienen. Die Um-
setzung dieser Aufgaben erfordert die Anwendung des Wissens sehr unter-
schiedlicher Fachgebiete. Damit ist eine Institution in der Regel tberfordert,
denn sie kann nicht von Amtes wegen allwissend sein. Sie ist auf Hilfe von auflen
angewiesen,

Das schwierige, komplexe Gebiet des Strahlenschutzes ist ein Paradebeispiel.
Hier iiberschneiden sich naturwissenschaftliche, technische und medizinisch-bio-
logische Fragestellung. Wenn man sinnvolle Strategien und Mafinahmen der
Pravention, der Ersten Hilfe und der medizinischen Behandlung entwickeln will,
ist man auf die Unterstiitzung von Experten angewiesen. Es sei mir gestattet,
einen der uns beratenden Experten besonders hervorzuheben,

Herr Professor Kiefer hat uns viele Jahre lang in den unterschiedlichsten Be-
ratungsgremien mit Rat und Tat zur Seite gestanden. Sein umfassendes Wissen
und sein groBer Schatz an Erfahrungen verbunden mit einem unbestechlichen
Sinn fur die Realitat haben uns haufig weitergeholfen, wenn es anfing schwierig
zu werden. Herr Prof. Kiefer hat wesentlich dazu beigetragen, Losungen fur
unsere Probleme zu finden und sie dann in die Praxis umzusetzen. Die
Berufsgenossenschaft der Feinmechanik und Elektrotechnik und der chemischen
Industrie danken Herrn Prof. Kiefer sehr fiir seine Mithilfe und Unterstitzung
bei der Wahrnehmung ihrer Aufgaben im Strahlenschutz. Es war die
Problematik der Versorgung von Strahlenunfillen, die Herrn Prof. Kiefer bereits
Anfang der siebziger Jahre mit der Berufsgenossenschaft zusammenfihrte. Es
galt eine Konzeption zu entwickeln, die es erméglichte, im Ernstfall die
erforderliche medizinisch-naturwissenschaftliche Hilfe zur Verfigung zu haben.

Dem gegentiber stand die sehr geringe Wahrscheinlichkeit fiir das Eintreten
eines schweren Strahlenunfalles, dank des konsequenten Strahlenschutzes in der
Bundesrepublik. Es sollte ein System geschaffen werden, das einerseits die
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notwendigen Voraussetzungen erfillte und andererseits nicht zu aufwendig war.
Die wichtigste Voraussetzung war, Einrichtungen zu haben, die in der Lage sind,
Vorkommnisse mit ionisierender Strahlung méglichst rasch richtig zu beurteilen
und danach die weiteren Maflnahmen einzuleiten.

Solche Einrichtungen gab es in der Bundesrepublik, in den Kernforschungs-
zentren und auch anderswo. Sie hatten aber naturgemé4f andere Aufgaben und
mufiten fir die Mitwirkungen bei der Versorgung von Strahlenunfillen erst
gewonnen werden. Das war keineswegs selbstverstdndlich. Es hat in der Tat
einige Zeit gedauert, bis diese Konzeption der Regionalen Strahlenschutzzentren
realisiert werden konnte, die dem Merkblatt "Erste Hilfe bei erhohter
Einwirkung ionisierender Strahlen” zugrunde liegt.

Heute stehen acht regionale Strahlenschutzzentren zu Verfiigung:

- das Kernforschungszentrum Karlsruhe

- die Gesellschaft fir Strahlen- und Umweltforschung Neuherberg/Miinchen

- Schwabinger Krankenhaus in Miinchen

- die Universitiatskliniken Homburg/Saar

- die Kernforschungsanlage Jiilich

- die MedizinischeHochschule Hannover

- das Allgemeine Krankenhaus St. Georg in Hamburg

- das Universitdtsklinikum Steglitzin Berlin

In Wirzburg entsteht derzeit eine neue Einrichtung im Rahmen der Nuklear-
medizin, die als weiteres Regionales Strahlenschutzzentrum in Frage kommen
wird.

Maflgebend fir die Auswahl der Regionalen Strahlenschutzzentren war und ist

das dort vorhandene Fachwissen und die apparative Ausstattung. Alle Zentren
verfiigen Uber erfahrene Fachleute auf dem Gebiet der Strahlenmedizin, des
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physikalischen und radiochemischen Strahlenschutzes. Die Zentren fungieren
als Leitstellen fur alle Fragen einer strahlenschutzmedizinischen Beratung,
Versorgung und Uberwachung. Sie schlieBen vor allem die Liicke zwischen der
Ersten Hilfe am Unfallort und nachfolgenden klinischen Untersuchungen oder
stationarer Behandlung bis hin zur Einweisung in die Spezialabteilung der
Berufsgenossenschaft Unfallkliniken Ludwigshafen. Um ihre Aufgabe zu
erfillen, sollen sie selbst oder im Zusammenwirken mit anderen Stellen in der
Lage sein, die erforderlichen MaBnahmen zur Aufklarung einer Strahlenwirkung
und die erforderlichen strahlenschutzirztlichen Mafinahmen durchzufiihren.

Inzwischen sind die Regionalen Strahlenschutzzentren zu einer Institution
geworden. Sie haben sich im praktischen Einsatz bewahrt,

Glicklicherweise muBten sie sich bisher nicht mit wirklich schwerwiegenden
Strahlenunféllen befassen. Sie werden jedoch relativ haufig mit Vorkommnissen
konfrontiert, bei denen Exposition und gesundheitliche Auswirkungen unklar
sind. In der Regel konnen diese Fialle ohne grofle Schwierigkeiten aufgeklart und
beurteilt werden.Schwierigkeiten bereitet dagegen die Aufkldrung eines Falles
wie er im vorangehenden Bericht des Herrn Dr. Doerfel beschrieben wird.

Bei unklaren Kontaminationssituationen kann es erforderlich werden, eine
grofle Zahl von Mitarbeitern vorbeugend zu untersuchen. Sollen 130 Personen
kurzfristig auf eine Alphastrahler-Inkorporation untersucht werden, so stof3t
man schnell an die Grenzen der verfiigharen Kapazitit, insbesondere bei den
Ausscheidungsanalysen. Beim Am-241 war es tber die 60 keV-Strahlung
moglich, ein Screening mit dem Teilkérperzahler durchzufihren. Danach mufiten
nur noch bei etwa einem Fiinftel der Betroffenen zusitzlich Ausscheidungs-
analysen durchgefithrt werden. Vier dieser Personen wurden in der medizini-
schen Abteilung des Kernforschungszentrums einer DTPA-Therapie zur Aus-
scheidungsintensivierung unterzogen.Diese MaBnahme zeigt einen unerwartet
guten Effekt, obwohl der Inkorporationszeitpunkt wahrscheinlich ldnger als ein
Jahr zurucklag.

Im giinstigsten Fall konnte eine Reduzierung der Folgedquivalentdosis um 40%
erzielt werden. Das in der Leber deponierte Am-241 konnte nahezu vollstandig
entfernt werden
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Beispielhaft war auch der Einsatz der Regionalen Strahlenschutzzentren nach
den Ereignissen von Tschernobyl. Personen, die aus Rufiland zurickkamen,
wurden mefltechnisch untersucht und vorsorglich strahlenschutzarztlich betreut.
Bei denjenigen, die sich in der Nidhe von Tschernobyl aufgehalten hatten, wurden
zum Teil erhebliche Kontaminationen festgestellt, die zunéchst beseitigt werden
mufiten.

Das Zusammenwirken der Berufsgenossenschaften mit den Strahlenschutzzen-
tren und insbesondere mit dem Kernforschungszentrum Karlsruhe fithrte dazu,
daf} die deutschen Firmen unverziiglich ihre Mitarbieter aus den Gebieten um
Tschernoby!l zurickzogen. Erst nach eingehenden Untersuchungen durch
Mitarbeiter des Kernforschungszentrums vor Ort in Ruflland nahmen die Firmen
ihre Arbeiten in den betroffenen Gebieten wieder auf.

Fir die Berufsgenossenschaften war es dariber hinaus wichtig, die
Strahlenexpositionen derjenigen zu erfassen, die sich in den kritischen Tagen
Ende April / Anfang Mai 1986 in der Néihe von Tschernobyl aufhielten. Mit Hilfe
der Regionalen Strahlenschutzzentren konnten wir eine grofle Zahl von
MefBwerten iiber die inkorporierten Aktivitdten an den verschiedenen kritischen
Orten zusammenstellen.

Es zeigte sich, daB die Expositionen nicht so hoch lagen, wie anfangs zu
befiirchten war. Die hochste mittlere Exposition stellten wir bei Personen fest,
die sich in Mozyr, etwa 100 km nordwestlich von Tschernoby! entfernt,
aufgehalten hatten. Abbildung 1 bezieht sich auf I-131 als Leitnuklid. Die
mittlere Folgedquivalentdosis fiir Mozyr wurde mit 2 mSv abgeschétzt. Der
maximale Einzelwert wurde in Gomel mit tiber 7 mSv festgestellt. Die duflere
Bestrahlung diirfte nach Abschatzungen aus Karlsruhe und Julich im Hoéchstfall
zu einer Dosis von 1 mSv gefiihrt haben. Damit liegt die maximale Gesamtdosis
allenfalls bei 10 mSv.
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I-131-AKTIVITATSZUFUHR BEI RUCKREISENDEN

AUS DEM GEBIET UM TSCHERNOBYL
(ZAHLENANGABEN IN kBq)
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Abb. 1:

[-131-Aktivitatszufuhr bei Riickreisenden aus dem Gebiet um
Tschernobyl aufgrund von Messungen in verschiedenen
Ganzkorperzihlern des Kernforschungszentrum Karlsruhe nach
Rickkehr in die Bundesrepublik Deutschland
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Die Berufsgenossenschaften miissen damit rechnen, dafl bei spateren Erkrankun-
gen dieses Personenkreises ein Zusammenhang mit der Exposition in der Nahe
von Tschernobyl auf die vorhandene Dokumentation stiitzen.

Die Anerkennung von Erkrankungen als Berufskrankheiten, die von der Berufs-
genossenschaft entschadigt werden, ist ein generelles Problem. Dies gilt in beson-
derem MafBle auch fir die Anerkennung der Berufskrankheit Nr. 2402, "Er-
krankungen durch ionisierende Strahlen”. Die Berufsgenossenschaft darf nur
anerkennen, wenn der Zusammenhang mit der beruflichen Tatigkeit
wahrscheinlich und die berufliche Exposition wesentliche Ursache ist. Dies
entspricht den Prinzipien der gegliederten Sozialversicherung mit den
unterschiedlichen Zustandigkeiten der Krankenversicherung, der
Rentenversicherung und der Unfallversicherung. An den Nachweis des kausalen
Zusammenhanges der Erkrankung mit der beruflichen Tatigkeit werden deshalb
besondere Anforderungen gestellt. Problematisch ist zumeist die medizinische
Begutachtung, die den ursdchlichen Zusammenhang zwischen Exposition und
Erkrankung feststellen soll. Bekanntlich ist ein strahleninduzierter Tumor von
einem spontan entstandenen nicht zu unterscheiden.

Der Gutachter hat zu beurteilen, ob die aufgetretene Krankheit durch eine Strah-
lenexposition induziert sein kann, und falls dies bejaht wird, die Wahrschein-
lichkeit abzuschétzen, mit der die aufgetretene Erkrankung auf die ermittelte

Strahlenexposition zurtickzufihren ist.

Dem Gutachter standen bisher insbesondere die Veroffentlichungen der Inter-
nationalen Strahlenschutzkommission zur Risikoabschiatzung sowie die zu-
sammenfassende Darstellung des BEIR III-Reports zur Verfigung. Neuerdings
kann er sich auch auf die radioepidemiologischen Tabellen der amerikanischen
National Institutes of Health stitzen (2). Sie geben an, mit welcher
Wahrscheinlichkeit eine Krebserkrankung durch eine vorausgegangene
Exposition versursacht wurde.

Noch nicht in diese Tabellen eingeflossen sind die neuen Ergebnisse der japa-
nischen Studien an den Uberlebenden von Hiroshima und Nagasaki. Daraus
werden auch Anderungen der errechenbaren Verursachungswahrscheinlich-
keiten resultieren.
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Die Tabellen geben die Wahrscheinlichkeit (PC-Probability of Causation) fur die
strahlenbedingte Entstehung einer Krebserkrankung in Abhéngigkeit von der
Dosis, dem Alter zum Zeitpunkt der Exposition, vom zeitlichen Abstand der
Erkrankung nach der Exposition und vom Geschlecht an. Aufgrund der differen-
zierten Darstellung insbesondere der zeitlichen Zusammenhédnge zwischen
Exposition und Erkrankung sowie der Altersabhangigkeit erhdlt man z. T. eine
erheblich hohere Verursachungswahrscheinlichkeit als bei der Abschétzung
unter Verwendung der pauschalen ICRP-Risikofaktoren.

Das Beispiel "akute Leukdmie von Mannern” (Abbildung 2) soll dies verdeut-
lichen. Die Darstellung gibt den Zusammenhang zwischen Verursachungswahr-
scheinlichkeit und Latenzzeit bis zum Auftreten der Krankheit wieder. Tritt bei
einer einmaligen Exposition von 0,1 Gy nach etwa 2 Jahren bei einem
zwanzigjahrigen Manne eine akute Leukdmie auf, so ist die Wahrscheinlichkeit
dafiir, dafl diese Exposition die Ursache ist, ca. 40%. Das ist eine relativ hohe
Verursachungswahrscheinlichkeit. Die Forderung, dafl die berufliche Exposition
wesentlich fir die Erkrankung ist, ist nahezu erfillt. Bei einem vierzigjahrigen
Mann liegt dagegen ein Maximum der Verteilung nunmehr bei etwa einem
Drittel dieses Wertes.

Die Verursachungswahrscheinlichkeit aus diesen Tabellen kann dem Gutachter
natlrlich nur zur Orientierung dienen. Letztlich liegt es an ihm, wie er alle
Aspekte des Einzelfalles und die Unsicherheiten der Abschitzung bewertet.
Abgesehen von den Unsicherheiten, die sich aus den zugrundeliegenden
Untersuchungen und Modellen ergeben, ist die Ubertragung der Tabellen auf
eine andere Population, wie z. B. die der Bundesrepublik Deutschland,
problematisch. Unterschiede der Krebsmorbiditit miissen bertcksichtigt
werden.

Bei allen Einschrankungen ist es aber aus der Sicht der Berufsgenossenschaften
sehr winschenswert, die Radioepidemiologischen Tabellen fortzuschreiben und
sie an bei uns vorliegende Gegebenheiten anzupassen. Dieser Aufgabe hat sich
die Strahlenschutzkommission beim Bundesumweltministerium angenommen,
Die Berufsgenossenschaft geht davon aus, dafl die radioepidemiologischen
Tabellen durch Fortschreibung im Laufe der Zeit zu mehr Sicherheit bei der
Entschadigung von Berufskrankheiten durch ionisierende Strahlen fithren

werden.,
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Abb. 2: Wahrscheinlichkeit des Auftretens akuter Leukidmie nach einer
einmaligen Exposition von 0,1 Gy als Funktion der Zeit nach der
Exposition fur 20 bzw. 40 Jahre Expositionsalter
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Panel-Schluflwort
H. Kiefer

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Hauptabteilung Sicherheit

Liebe Strahlenschutzkolleginnen und -kollegen - wenn ich mich hier umsehe,
koénnte ich fast ”liebe Freunde” sagen -,

nachdem ich kurz vor dem Abschlufl meines aktiven Berufslebens als Strahlen-
schiitzer stehe und hier das SchluBwort habe, méchte ich doch einen Vergleich
wagen zwischen den Anfingen des kerntechnischen Strahlenschutzes 1956 bei
uns und heute. Was hat sich gedndert? Salopp kénnte man formulieren: 1956
hatten wir noch Angst vor der Strahlung, heute nur noch vor den BuBigeldern.

Ist das nun ein Fortschritt? Damals wuBte man zwar viel iber die Wirkung ioni-
sierender Strahlung, viel mehr als iber die Wirkung anderer Noxen, denen der
Mensch ausgesetzt ist, aber die Repaireffekte waren beispielsweise noch nicht
entdeckt. Es gab eine gute Dosis- und Dosisleistungsmessung fir hohere Dosen,
also fir medizinische Anwendungen; dank Prof. Wachsmann - wir haben ja die
Freude, daB er heute unter uns weilt - eine organisierte tiberregionale Filmdosi-
metrie zur Personeniiberwachung vor allem in der Medizin. Aber die MeBtechnik
fir geringe Aktivitidtskonzentrationen, fiir die Energiespektroskopie zur Nuklid-
identifizierung, Voraussetzung jeder Immissionsiiberwachung und Inkorpora-
tionsiiberwachung steckte noch in den Kinderschuhen, ahnlich wie die Neutro-
nendosimetrie. Wir muflten anfangs unseren Radiochemikern beibringen, daf3
das Pipettieren radioaktiver Losungen mit dem Mund so, daB nichts in den
Korper gelangt, keineswegs eine von uns anerkannte Kunstfertigkeit darstellt.
Wozu gibt's technische Hilfsmittel. Unsere Physiker reduzierten nach dem Ge-
setz des Abstandes und der Abschirmung ihren Nulleffekt am Arbeitsplatz in den
Baracken hier im Wald dadurch, daB sie die teilweise dicken Strahlenquellen so
geschickt hinter Baume plazierten, daB3 der Nulleffekt an ihrem Labortisch tat-
séchlich sank. Auch das war nicht gerade lege artis. DaB Strahlenschutz Geld
kostet, war auch noch nicht ins allgemeine Bewuftsein gedrungen. Als mir unser
juristischer Geschéftsfihrer das Geld fiir den ersten Strahlenmefplatz genehmi-
gen muflte, kam er sich zweifellos wie Micenas vor, der einen jungen, vielleicht
sympathischen, aber wenig hoffnungsvollen Dichter erstmals zu sich zum Mahle
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lud. Es gab keine Strahlenschutzgesetzgebung - die Rontgenverordnung schliefle
ich hier aus -, wir richteten uns am internationalen Stand aus, also letzten Endes
an ICRP. Dafiir hatten wir ein klares Ziel, namlich den Schutz des Menschen und
seiner Umgebung und trugen dafiir auch die volle Verantwortung.

Heute plagt uns die Ver- und Uberregelung des Strahlenschutzes, die den Be-
troffenen zwar die Verantwortung, nicht aber den notwendigen Handlungsspiel-
raum fiir einen jeweils der Situation bestens angepafBiten Strahlenschutz 14ft.
Den aktuellen Stand der wissenschaftlichen und meBtechnischen Entwicklung
mit Zukunftsperspektiven haben wir heute ja in den hervorragenden Vortrégen
gehort. Es ist die Seite, die uns als Wissenschaftler Spafl macht, sozusagen die
Butter auf dem Brot des Strahlenschutzes.

Es gibt aber auch andere Seiten, Diirfen wir den Strahlenschutz so isoliert be-
trachten, wie es zur Zeit ublich ist? Wie sieht es mit der Optimierung im
weitesten Sinne aus? Wer gibt uns eigentlich das Recht - ich meine hier nicht den
Gesetzgeber -, zur Reduzierung desselben Gesundheitsrisikos fiir den Schutz vor
emittierten radioaktiven Stoffen ungleich mehr Mittel auszugeben als fir den
Schutz vor emittierten nicht radioaktiven Substanzen? Ist es beispielsweise sinn-
voll, Bevolkerungsdosen in Entwicklungslandern zu reduzieren, die durch
Abgabe von Kr-85 bei uns entstehen, wenn mit den Mitteln fiir eine mogliche
Rickhaltung ein ungleich groflerer Nutzen in diesen Landern durch medizinische
Prophylaxe, etwa Impfungen, erreicht werden kénnte? Oder im kleinen bei uns.
Warum féllt die Lungendosis durch Rn-Folgeprodukte im Uranbergwerk unter
die Strahlenschutzverordnung, nicht aber im FluBlspatwerk? Von den Bevolke-
rungsdosen in Wohnungen will ich gar nicht reden. Und damit bin ich wieder
beim Thema: Novellierung der Strahlenschutzverordnvung, die ich aus drei
Grinden zur Zeit fir unglicklich halte:

1. Der Zeitpunkt ist viel zu spat. Zehn Jahre nach Anderung des Standes der
Wissenschaft, also Erscheinen von ICRP 26, konnte man nur dann an-
passen, wenn man damit nicht die Anpassung an die nédchsten Grundlagen-
empfehlungen der ICRP in 2 bis 4 Jahren blockieren wiirde, wie das in der
Praxis der Fall sein wird. Der Justizminister spielt bekanntlich bei so kurz
aufeinander folgenden Novellierungen nicht mit. Besser wire jetzt ein vom
Atomgesetz unabhéingiges, umfassendes Strahlenschutzgesetz vorzube-
reiten, konform mit den anderen Liandern der EG, das als wissenschaftliche
Grundlage die zu erwartenden ICRP-Empfehlungen enthilt und méglichst
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im selben Jahr in Kraft tritt. Am besten wire allerdings ein Strahlen-
schutzgesetz, welches die ganze EG umfaft,

2. Der Perfektionismus treibt an manchen Stellen unwahrscheinliche Bliten.
Beispiel: die Referenzperson zur Ermittlung der Strahlenexposition in § 45,
SSVO. Wahrend alle internationalen Strahlenschutzempfehlungen auch
unsere Grenzwerte der Jahresaktivitatszufuhr mit Luft und Wasser in der
Strahlenschutzverordnung auf den Eigenschaften einer fiir die Bevolkerung
reprisentativen Person beruhen, unserem "Reference-Man” nach ICRP, sie
erinnern sich: 70 kg schwer, 1,70 m grof}, wird hier eine zusatzliche Refe-
renzperson eingefiihrt, fiir die - ich zitiere "Die verwendeten Zahlen fur die
Referenzperson ”(z. B. Lebensmittelverzehr, 1000 h Aufenthalt im Sedi-
ment)” sind in jeder Hinsicht konservativ und decken daher alle denkbaren
Personengruppen ab”. Das wére genauso, wie wenn ein Kleiderkonfektio-
nér eine Anzuggrofle herstellen wiirde, in die auch der Léngste und Dickste
noch hineinpafit, passen wiirde dieser Anzug aber niemanden. Die Folge
sind stark erhohte Anforderungen an die UberwachungsmefBtechnik, ohne
dafl damit eine wesentliche Dosisreduktion verbunden ist. Das Problem
wire Uber Emissionsmessungen und dem daraus resultierenden Median-
wertes der Dosis der umwohnenden Bevolkerung sauber losbar gewesen,
wobel man sich dann nur noch tber einen Sicherheitsfaktor zu einigen
gehabt hatte.

3. Die fehlende vollstindige Harmonisierung mit den Grundnormen der Euro-
pdischen Gemeinschaft. Hier geht es um unsere Glaubwurdigkeit. Da die
deutsche Beviolkerung weder mehr noch weniger strahlenempfindlich sein
durfte als unsere Nachbarn, miifite man davon ausgehen, dal unsere Regie-
rung mehr zum Schutz unserer Bevolkerung tut als die Regierungen unse-
rer Nachbarlander. Das glaubt man aber einem Lande nicht, das keine Ge-
schwindigkeitsbeschrankungen auf Autobahnen kennt, das die Zwangs-
iodierung von Kochsalz nicht einfiihrt und das sich auch gegentiber dem
Rauchen sowie dem Alkoholkonsum relativ groBziigig verhalt. Man wird
uns politischen Opportunismus vorwerfen, wie wir ihn auf Landerebene bei
der Einfihrung von unterschiedlichen Iodgrenzwerten nach Tschernobyl
zur Gentige erlebt haben.

Was wir Strahlenschiitzer aber brauchen wie die Luft zum Atmen ist Glaub-
wirdigkeit. Glaubwiirdigkeit ist die Voraussetzung [iir das Vertrauen zwischen
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Uberwachten und Uberwachern. Und Vertrauen, nicht die Kontrolle, ist die
Basis des Strahlenschutzes, Wir sollten deshalb auch in Zukunft zum Schutz des
Menschen und seiner Umwelt das Notwendige durchzusetzen versuchen, das
Uberzogene aber abwehren.
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Sina GmbH
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Kaspar

Kaufmann
Keller
Kiefer
Kiefer
Kiefer
Kiefer
Klar

Kleinfeld
Kluge
Knedlitschek
Koelzer

Kolb

Konig
Konig
Korting
Krafft
Krause
Krauf3
Krauss
Kreiner
Kreisel
Kronmaiiller
Krug-Krause
Kriger
Kibler

Kunz

Lachmann
Langguth
Ledermann
Lee
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Ministerium fir Umwelt
Baden-Wiirttemberg

Kernkraftwerk Leibstadt AG
Universitat Tibingen

Universtitat Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Universitiat Genf

Berufsgenossenschaft fiir Gesund-
heitsdienst und Wohlfahrtspflege

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernkraftwerk Isar II
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Physikalisch Technische Bundes-
anstalt

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Robert Bosch GmbH
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Deutsches Krebsforschungszentrum
FAG Kugelfischer KG

Hessische Landesanstalt fiir Umwelt
Universitat Karlsruhe

Deutsches Krebsforschungszentrum
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Gewerbeaufsichtsamt Stuttgart,
Strahlenschutz

Landesanstalt fiir Umweltschutz
Rheinland-Pfalz

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Environmental Division, Chang-
Noom, Korea
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Lessle
Linhart

Linke
Lohoff
Loida
Maier
Maisch
Maringer
Maushart
Maushart
Mehl
Melcher
Merwitz
Metzger
Metzke

Michel
Miska

Modreker
Mohr
Méohrle

Mohrmann

Miller
Miiller

Mundt
Nagel
Nahrath

Narrog
Nast

Neider

Nemecek
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Kernforschungszentrum Karlsruhe

Hessisches Landesamt fiir Umwelt-
schutz

Hamburgische Elektrizitatswerke
St. Katharinenhospital Stuttgart

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Daimler Benz AG

Labor Prof. Dr. Berthold
Labor Prof, Dr. Berthold

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Technischer Uberwachungsverein
e. V. Bayern

Universitat Hannover

Ministerium des Innern und fur
Sport

Kraftanlagen Heidelberg AG
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Baden-Werk AG

Rheinisch-Westfalisches
Elektrizitatswerk

Gesellschaft fiir Reaktorsicherheit
mbH

Hahn-Meitner-Institut
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Ministerium fur Umwelt
Baden-Wirttemberg

Ministerium fiir Umwelt
Baden-Wirttemberg

Landesbergamt
Baden-Wiirttemberg

Bundesanstalt fiir Materialpriiffung
Labor Prof. Dr. Berthold
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Neu

Neuburger
Niebergall

Nill
Nobbe
Nolte

Nuss

Oberhausen
Paffrath

Pagliosa

Papadopoulos

Pisler-Sauer

Pawlik
Pfeifer
Pfeiffer
Pfotzer
Piesch
Pimpl

Prinz

Radziwill
Raskob
Reddmann
Reichert

Reinecke
Renz

Ribbat
Riedel
Riedl

Riehn

-161 -

Landesanstalt fiir Umweltschutz
Baden-Wirttemberg

Landesbergamt Baden-
Wiirttemberg

Universitat Tibingen
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Physikalisch-Technische Bundes-
anstalt

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Universitit des Saarlandes

Rheinisch-Westfalisches
Elektrizitatswerk

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Harshaw Chemie GmbH

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Fachinformationszentrum Energie,
Physik, Mathematik GmbH

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe
SINA AG, Pforzheim

Physikalisch-Technische Bundes-
anstalt

Berufsgenossenschaft der Fein-
mechanik und Elektrotechnik

Hochtemperatur Reaktorbau GmbH

Minchner Apparatebau fir
elektronische Gerate GmbH

Hessisches Ministerium fiir Umwelt
und Reaktorsicherheit
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SIS

Rininsland
Ritz

Ritz

Rober
Rogge
Roos

Rosenbaum
Rosenstock

Sadri
Sarbin

Sargent
Schaffler

Schellhase

Schieferdecker

Schindewolf
Schink
Schmidkunz

Schmidt
Schmidt
Schmitz
Schnadt

Schneider

Schneider-
Kiihnle

Schober
Schreyer

Schuhbeck

Schultz
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Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Stadtische Kliniken Offenbach

Ministerium fiir Umwelt und
Gesundheit Rheinland-Pfalz

Ministerium fir Arbeit, Gesundheit
und Soziales Nordrhein-Westfalen

Fraunhofer Institut fiir Natur-
wissenschaften

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Klinikum Ludwigshafen

Bayrisches Staatsministerium fir
Landesentwicklung und Umwelt-
fragen

Brown Boveri Reactor
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernkraftwerk-Betriebsgesellschaft
mbH

Wiederaufarbeitungsanlage
Karlsruhe

Hessische Landesanstalt fur Umwelt
- AuBlenstelle Darmstadt

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Technischer Uberwachungsverein
e. V. Rheinland

Rheinisch-Westfilisches
Elektrizitatswerk

Brown Boveri (ABB)

Technischer Uberwachungsverein
e. V. Stuttgart

Institut fiir Strahlenhygiene des
Bundesgesundheitsamtes
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Schwall
Schwarz
Schwarz

Schwarzl

Schweizer
Sehr
Seitz

Siwek

Spang
Stauber
Steinhauer
Strack
Tachlinski
Thomas
Trauboth
Trippe

Ugi

Urban
Vilgis
Vogt

Wachsmann

Wagner
Wagner
Weibezahn

Weimar

Weller

Weyhe
Wicke
Wickert
Wilker
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Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernkraftwerk ISARI

Deutsche Gesellschaft fiir Wieder-
aufarbeitung von Kernbrennstoffen
mbH

Berufsakademie Karlsruhe

Berufsgenossenschaft der Fein-
mechanik und Elektrotechnik

Ministerium fir Umwelt Baden-
Wirttemberg

Siemens AG

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Gesellschaft fiir Reaktorsicherheit
mbH

Universitdt Freiburg
Alkem GmbH
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Ministerium fiir Umwelt Baden-
Wiirttemberg

Landwirtsschaftliche Unter-
suchungs- und Forschungsanstalt,
Bezirksverband Pfalz

Buchler GmbH
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Kernforschungszentrum Karlsruhe
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Zehner
Zieger
Ziegler

Zimmermann
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Preussen Elektra

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Ministerium fir Umwelt
Baden-Wirttemberg






