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Zusammenfassung

Strahlenschutz hat im Forschungszentrum Karlsruhe eine lange wissenschaftliche und an-
wendungsorientierte Tradition. Anderungen in den Forschungsschwerpunkten haben auch
Auswirkungen auf den Themenschwerpunkt Strahlenschutz mit sich gebracht. Altersbedingte
Personalfluktuation lasst befurchten, dass in einiger Zeit die wissenschaftliche und prakti-
sche Kompetenz verloren geht. Aus diesem Grund hat die Hauptabteilung Sicherheit in den
letzten Jahren damit begonnen, Uber wissenschaftliche Kompetenzerhaltungsprogramme
Nachwuchswissenschaftlerinnen und —wissenschaftler, Doktoranden und Studenten an das
Aufgabengebiet heranzufuhren und aktiv Wissen zu Ubertragen. Die Ausbildung von Strah-
lenschutzingenieuren in Zusammenarbeit mit der Berufsakademie rundet diese Bemiihungen
des Forschungszentrums ab. Im vorliegenden Bericht werden die einzelnen Arbeitsschwer-
punkte und die bisher erzielten Ergebnisse zusammengefasst dargestellt.



Research in Radiation Protection
Abstract

Radiation Protection has a long scientific tradition and big experience in radiation protection
practice. Changes in the focus of the research program of the Forschungszentrum have in-
fluenced our activities in the field of radiation protection. Since older staff members experi-
enced in radiation protection already have or are going to retire in the near future, it is neces-
sary to run scientific education programmes in the field of radiation protection for post docs
and students. The Central Safety Department started several programmes in the last years.
In this report the results obtained so far are presented.
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1 Kompetenzerhalt im Strahlenschutz

Strahlenschutz hat in Karlsruhe eine lange wissenschaftliche Tradition. Politische Entschei-
dungen der letzten Jahre und ein falsches Grundverstandnis von den eigentlichen Aufgaben
des Strahlenschutzes haben mit dazu beigetragen, dass das Interesse an diesem Fachge-
biet stark gesunken ist und heute ein akuter Mangel an qualifiziertem Strahlenschutzpersonal
besteht. Das war nicht immer so. Das Forschungszentrum Karlsruhe hat in der Vergangen-
heit wesentlich zum heutigen hohen Wissensstand dieser Fachrichtung beigetragen. We-
sentlich war, dass es gelungen ist, das Erarbeiten von wissenschaftlichen Grundlagen an der
Universitat und dem heutigen Forschungszentrum Karlsruhe, das Ubertragen der gewonne-
nen Erkenntnisse in die Praxis und die Rickkopplung praktischer Erfahrung in die wissen-
schaftliche Arbeit mit einer qualifizierten Ausbildung zu kombinieren.

In Zusammenarbeit mit der Universitat Karlsruhe und der Berufsakademie Karlsruhe und mit
Unterstutzung des Umweltministeriums des Landes Baden-Wurttemberg und des Bundesmi-
nisteriums fir Bildung und Forschung werden in der Hauptabteilung Sicherheit des For-
schungszentrums mehrere Programme zum Kompetenzerhalt im Strahlenschutz durchge-
fuhrt. Nachwuchswissenschaftlerinnen und —wissenschaftler arbeiten unter Anleitung erfah-
rener Kollegen und unter Einbindung von Studenten, Diplomanden und Doktoranden auf den
Gebieten:

e Kernstrahlenmesstechnik und Spektrometrie,
e Radiochemie,
e externe Dosimetrie,

¢ Biokinetik sowie In-Vivo-Diagnostik radioaktiver Stoffe im Koérper und interne Dosi-
metrie sowie

e naturliche Strahlenexposition am Arbeitsplatz, in Wohnungen, in der Umwelt.

Eine aktive Beteiligung an der dualen Ausbildung von Strahlenschutzingenieuren an der Be-
rufsakademie Karlsruhe runden die Mallhahmen zum Kompetenzerhalt ab.

Der vorliegende Bericht gibt eine Ubersicht Uber die derzeit in den einzelnen Themen-
schwerpunkten durchgefiihrten Arbeiten einschliellich der Abschlussarbeiten unserer Stu-
denten.



2 Bestimmung von schwer nachweisbaren Radio-
nukliden in unterschiedlichen Materialien im

low(est)-level-Bereich

2.1 Radiochemische Analytik

2.1.1 Bestimmung von schwer nachweisbaren Radionukliden in unterschiedlichen
Materialien im low(est)-level Bereich - Trennverfahren

A. Bohnstedt, M. Pimpl

Im Rahmen eines Forschungsvorhaben werden Analysenmethoden zum Nachweis von Ra-
dionukliden in unterschiedlichen Matrices unter Berlicksichtigung von Zeit- und Kostenfakto-
ren erstellt.

In der Chemischen Analytik der Hauptabteilung Sicherheit/Uberwachung und Messtechnik
mussen fir die Emissions-/Immissions- und Arbeitsplatziiberwachung reine Alpha- und Beta-
Strahler onne Gamma-Komponente mit aufwandigen nuklidspezifischen Verfahren bestimmt
werden. Die dazu verwendeten chemischen Methoden der Nass- und Trockenveraschung
zum Matrixaufschluss und der Flussig-Flussig-Extraktion, Mitfallung und lonenaustausch-
Chromatographie zur Abtrennung von Matrix- und Spurenelementen sowie stérender Radio-
nuklide, zeichnen sich durch groRe Variabilitdt aus. Sie sind universell fur Probenmengen
von 0,1 bis 100 Gramm einsetzbar, trennen stérende Matrixelemente (z. B. Ca, Ba, Fe) gut
ab und der radiochemische Trennungsgang ist auf die gangigen nachzuweisenden bzw. ab-
zutrennenden Nuklide eingestellt. Allerdings ist ein relativ grofder Zeitaufwand und Einsatz
von Chemikalien nétig und die Handhabung der chemischen Verfahren ist nicht trivial.

Im Zusammenhang mit der Stilllegung und dem Rulckbau kerntechnischer Anlagen missen
zahlreiche Proben sowohl wiederholt von gleichen, aber auch von unterschiedlichen Materia-
lien, enthommen und auf ihren Gehalt an radioaktiven Stoffen untersucht werden. Wenn
durch diese Messungen nachgewiesen wird, dass der Gehalt an radioaktiven Stoffen unter
dem behérdlich vorgegebenen Grenzwert (Strahlenschutzverordnung vom 20.07.2001, An-
lage lll, Tab.1, Spalte 5 und 7) liegt, kbnnen die Materialien freigegeben werden.

Fur grofte Stickzahlen an Proben gleicher Matrixzusammensetzung besteht der Bedarf an
kostengunstigen und schnellen Analysenverfahren. Auf Grund der unterschiedlichen Grenz-
werte fur die Freigabeanalytik einerseits (Tabelle 1) und anderseits die Emissions- und Im-
missionstberwachung (Tabelle 2) ergibt sich fur die Freigabeanalytik die Mdglichkeit die zu
untersuchende Einzelprobenmenge auf wenige Gramm zu reduzieren. Dadurch kénnen auch
andere Matrixaufschlussverfahren, z. B. alternativ zum Nass- und Trockenaufschluss die
Mikrowellen-Aufschluss-Technik, und Trennmethoden fir kleine Probenmengen, z. B.
Extraktionschromatographie, getestet werden.



Probe- zu bestimmende | geforderte Nachweisgrenze Mindestmenge Pro-
Materialien Radionuklide (StriSchV, Anlage lll, Tab. 1) benmatrix flr Analyse
Bauschutt H-3, C-14,

Beton Sr-89/90 Sr-90: 2,0 [Bg/g] Sr-90: 0,1-0,3g
Stahl Fe-55/59, Ni-63 | Fe-55/59, Ni-63: 200 [Bqg/g] Fe-55/59: 0,01 g
Kunststoffe Th-, U-, Pu-, Th-, U-, Pu-, Ni-63: 0,01g
Holz Am/Cm- Isotope | Am/Cm-Isotope: 0,04 [Bg/g] |Aktiniden: 2,0 g

Ole

Tabelle 1:  Grenzwerte Freigabeanalytik

Probe-Materialien

zu bestimmende

geforderte Nachweisgrenze

Mindestmenge Proben-

Radionuklide nach REI 1993 (*1997) matrix flr Analyse
Filter H-3, C-14, Sr-90: 0,002 [Bg/m?] Sr-90: 100 - 300 m*
(Glasfaser, Cellulo- | Sr-89/90 Umgebungsluft -> bis
se) Th-, U-, Pu-, a-gesamt*: 0,0000037 [Bq/m®] | zu 1 g Filterbelegung

Wasser

(Grund-, Oberfla-
chen-, Nieder-
schlags-, Abwasser)

Boden und Gestein
Sediment

Pflanzen
Lebensmittel (tie-
risch und pflanzlich)

Am/Cm- Isotope

a-gesamt:

20.000 - 30.000 m*
Umgebungsluft —> bis
zu 1 g Filterbelegung

H-3: 10,0 [Bg/l]

H-3: 2-4ml

Sr-90*: 0,00007 [Bq/g]

Sr-90: 200 g

Sr-90:  0,00002 [By/g]

Sr-90: 20 — 50 g Asche

Tabelle 2:

Grenzwerte Emissions- und Immissions-Uberwachung

Ein weiterer Aspekt der Freigabe-Messungen ist die grole Anzahl an gleichartigen Proben
wodurch ’spezifische’ Trennverfahren angewendet werden kdnnen. Dabei werden diese Ver-
fahren auf bestimmte Matrices und nachzuweisende Radionuklide eingestellt und dadurch
eine Verklrzung und Vereinfachung des chemischen Trennungsganges erzielt. Diese Vor-
gehensweise eignet sich aber nur fir eine groRere Stlickzahl an gleichen Proben, da das
Anpassen der Methoden arbeitsaufwandig ist.

Nachfolgend wird die Entwicklung eines Trennungsgangs zum Nachweis der Elemente Ame-
ricium, Plutonium, Uran und Thorium in Bauschuttproben, die aus frei zu messenden Ge-
bauden kommen, dargestellt. Durch entsprechende Anpassung kann dieser auch fir Che-
mieschlammproben, die bei der betriebseigenen Abwasserbehandlung anfallen, verwendet

werden.




Trennungsgang zum Nachweis von Am, Pu, U und Th in Bauschutt- und Chemie-
schlammproben

Fir den Nachweis von Americium, Thorium, Uran und Plutonium in Bauschuttproben wurde
ein Trennungsgang erarbeitet, bei dem das Auflésen der Probenmatrix mittels Mikrowellen-
Aufschluss und die Nuklidabtrennung durch Extraktionschromatographie erfolgt. Anschlie-
Rend wurde das Verfahren fur Chemieschlammproben noch weiter modifiziert.

Mikrowellen-Aufschlussverfahren

Mikrowellen-Gerat

Das verwendet Mikrowellen-Gerat ist eine mikroPREP 1500 der Firma MWS Vertriebs
GmbH, die mit einem MR-10 HT Rotorarbeitsplatz HTV-75 versehen ist. Da einer der 10
HTV Behalter (V=100 ml; pmax=90 bar) mit der automatischen Temperatur-Kontrolleinheit
ATC CE-400 bestlickt wird, kénnen in den anderen Gefallen bis zu 9 gleiche Proben zur
selben Zeit aufgeschlossen werden. AuRerdem verflugt das System durch eine so genannte
Q/P-Sensorik Uber eine Druckkontrolle, wodurch die Dichtigkeit aller Behalter gleichzeitig
Uberwacht wird.

Aufschlussverfahren

Reale Bauschuttproben aus dem Rickbau des Mehrzweck-Forschungsreaktor des For-
schungszentrum Karlsruhe wurden mit verschiedenen Mikrowellen-Aufschluss-Vorschriften
fur Zement, Boden, Sand und Sandstein [Ale90, Roi95, Mar98, Mih99] bearbeitet. Da keine
der Vorschriften sofort zu dem gewunschten Ergebnis einer klaren Aufschlusslosung flhrte,
wurden diese durch weitere Saurezugaben bzw. Zeit- und Temperaturveranderungen [Kin88]
schrittweise modifiziert und getestet bis eine geléste Probe vorlag. Das weiter unten be-
schriebene Verfahren wurde sowohl fiir mehrere Bauschuttproben derselben Probenent-
nahmestelle als auch fur rdumlich verschiedene Entnahmestelle der Bauschuttproben erfolg-
reich angewendet. Zum Nachweis wurden unterschiedliche Proben mit Pu- und Am-Tracer
versetzt und sowohl mit dem herkémmlichen nasschemischen als auch mit dem neuen Mik-
rowellen-Verfahren aufgeschlossen und anschliefend Pu und Am mit den in der Gruppe
Chemischen Analytik etablierten Trenn- und Messverfahren nachgewiesen. Ein Vergleich der
Ausbeuteergebnisse zeigt eine gute Ubereinstimmung fiir beide Aufschlussverfahren:

1. nasschemischer Aufschluss: Pu 75 %-88 % und Am 21 %-30 %;
2. Mikrowellen-Aufschluss: Pu 90 %-97 % und Am 20 %-25 %:

Aufgrund der unterschiedlichen Matrixzusammensetzung bei Bauschutt und Chemie-
schlamm musste flr die Schlammproben das Mikrowellenaufschlussverfahren erneut ange-
passt werden. Hierzu wurde sowohl die Sdurezugabe als auch die Mikrowellenleistung vari-
iert bis ebenfalls ein zufriedenstellendes Ergebnis erreicht war.



Anleitung Mikrowellenaufschluss Bauschutt

Probe:
1. Schritt

Chemikalien:

Mikrowellenleistung:

2. Schritt

Chemikalien:

Mikrowellenleistung:

Anleitung Mikrowellenaufschluss Chemieschlamm

Probe:
1. Schritt

Chemikalien:

Mikrowellenleistung:

2. Schritt

Chemikalien:

Mikrowellenleistung:

1 g Einwaage

15 ml HNO; (65 %)
6 m HCl (32 %)
SmIHF (48 %)
1000 W
1000 W

700 W 30 min

10 min

7 min

160 °C
210°C
210 °C

15 ml H;BO; (geséttigte Losung)

1000 W
700 W

10 min

15 min

1 g Einwaage

10 ml HNO; (65 %)
1 ml H,0, (100/0)

5mlI HNO; (65%)
6 m HCl (32 %)
SmIHF (48 %)
800 W
1000 W
700 W 40 min

15 min

7 min

160 °C
160 °C

Gasentwicklung
abwarten

160 °C
210 °C
210 °C

7 ml H;BO3; (gesattigte Losung)

600 W
800 W

10 min

15 min

160 °C
160 °C



Am, Pu, Th und U-Trennungsgang

Extraktionschromatographie

Bei der Extraktionschromatographie ist die Selektivitat eines organischen Extraktionsmittels
der Flussig-FlUssig-Extraktion mit der Schnelligkeit der Chromatographie, d.h. viele Wech-
selschritte zwischen stationarer und mobiler Phase, kombiniert. Die flr unterschiedliche Auf-
gabenstellungen kauflich zu erwerbenden Extraktionschromatographie-Materialien (Eichrom
Industries Inc., Darien/lllinois — USA) enthalten ein der Aufgabenstellung angepasstes selek-
tives, organisches Extraktionsmittel, das auf ein inertes Tragermaterial aufgetragen ist. Dort
bleibt es auf Grund von Adsorptions- und Kapillareffekten haften und bildet die stationare
Phase. Die mobile Phase ist die wassrige, haufig saure Probenlésung, die die zu extrahie-
renden lonen oder Verbindungen enthalt. Die Trennung verschiedener Metallionen und Me-
tallionenverbindungen ist auf Grund der ungleichen Verteilung der verschiedenartigen Spe-
zies in der stationaren, organischen Phase und der mobilen, wassrigen Phase mdglich.

Trennungsgangentwicklung an Bauschuttproben

Die kommerziell erhaltlichen Extraktionschromatographie-Saulen (z. B. TRU-Resin, UTEVA-
Resin, TEVA-Resin u.a.) sind nicht spezifisch fur die Abtrennung eines Elements (z. B. U,
Th, Am, Pu, Np, Tc), sondern kénnen durch die Variation der Sduren (meistens Salpetersau-
re oder Salzsaure) und der Saurestarke bzw. durch Nutzung eines Aussalzeffekts (z. B.
Ca?*, Fe*, SO,%) und wassriger Komplexbildner (z. B. Oxalséure) unterschiedlich angewen-
det werden [Hor93, Hor95, Max97]. Auch ein und dasselbe Element kann durch diese Varia-
bilitdt auf verschiedenen Saulen (z. B. Uran auf TRU und UTEVA Resin) abgetrennt werden.
Dadurch ergibt sich die Moglichkeit einen Trennungsgang sowohl! auf die Probenmatrix als
auch auf die nachzuweisenden Elemente abzustimmen [Dul01, Pil00]. Nachfolgend wird ein
Trennungsgang (Abbildung 1) vorgestellt, bei dem erst die Hauptmenge der chemisch gelos-
ten Probenmatrix entfernt wird und anschlieRend die nachzuweisenden Radionuklide von-
einander getrennt werden.

Zuerst wurde der Trennungsgang in einzelnen Teilschritten und mit Tracerldsungen, die nur
jeweils ein Nuklid enthielten, getestet. Nach der Abtrennung wurden die Messpraparate
durch Elektroplattierung hergestellt und in einem o-Spektrometer gemessen (Ausbeute:
Th: 34 - 39 %; U: 70 - 92 %; Am: 75 - 94 %; Pu 75 - 85 %). Anschlief’iend wurde der Gesamt-
trennungsgang mit Mischtracerldsungen von vier Nukliden ausprobiert (Ausbeute: Th: 35 —
52 %; U: 70 — 101 %; Am: 80 — 95 %; Pu 78 — 89 %).

Dieser Trennungsgang wurde dann auf Bauschuttproben, denen Am-, U-, Th- und Pu-Tracer
zugesetzt worden waren, angewendet. Vorher wurde das Probenmaterial sowohl durch
nasschemische als auch durch Mikrowellen-Aufschliisse in Losung gebracht. Die dabei er-
zielten Ausbeuten (1. nasschemischer Aufschluss und Trennungsgang Ausbeute: Th: 35 —
48 %; U: 71 - 107 %; Am:16 - 25 %; Pu: 77 - 85 % und 2. Mikrowellen-Aufschluss und Tren-
nungsgang Ausbeute: Th: 61 - 89 %; U: 37 - 63 %, Am: 8 - 25 %; Pu: 77 - 94 %) sind zwar
mit den vorherigen Ergebnissen vergleichbar, aber es konnte keine saubere Trennung der
Elemente erreicht werden d. h. bei der Messung im Alpha-Spetrometer entstanden Spektren,
die mehr als einen Peak enthielten. Dieses flhrt dann bei Freimess-Proben, die Kontamina-
tionen aufweisen, zu Problemen bei der Auswertung der Spektren, da pro Element neben
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dem Peak des Tracernuklids auch noch ein bis mehrere Peaks unterschiedlicher Energien
fur die nachzuweisenden Nuklide auftreten.

- —>
aufgeschlossene Probe geldst in A l
10 ml 3 M HNO3 — 0,5 M AI(NO3)3,
+ 0,5 g NaNO,, erwarmen U
l T -4ml9 MHCI —» Thorium
E -20ml 5 M HCI
\%
A -18ml 0,01 M HCI = Uran
; -5ml 3 M HNO4
U -2x5ml3MHNO3
-20ml 0,1 M NH4HC,0, .5 ml 2 MHNO;
-5ml2MHNO;3; -0,2 M NaNO,
T -5ml0,5M HNO;
l R
: U | -3mi9MHCI Americium/
Eluat eindampfen, -20ml 4 M HCI Curium
mit HNO3, H,O,, HCI abrauchen, 10 m1 0.1 M NHAHC-O
- vt 4 2Y4
in 10 ml 3 M HNO3 - 0,5 M AI(NO3)3, | —» —  Pplutonium

+2ml 0,6 M Fe(NH,SO3),
+ 200 mg Ascorbinséure, erwarmen

Abbildung 1: Trennungsgang fur Th, U, Am und Pu

Der Effekt der Verschleppung von Elementen in unterschiedliche Trennfraktionen hangt von
der Menge an inaktiver Matrix in den Bauschuttproben ab. Da zur Einhaltung der Grenzwerte
fur die Freigabe (Tabelle 1) eine Mindestprobenmenge bei der Analyse Vorraussetzung ist,
wurde versucht, eine bessere Abtrennung der Matrix durch Verdopplung des ersten Abtrenn-
schritts (1. TRU-Saule in Abbildung 1) zu erzielen. Das bedeutete anstelle von 0,7 g TRU-
Resin 1,4 g Resinmaterial einzusetzen. Aber auch dieses konnte eine Verschleppung der
Elemente nicht ganz verhindern.

Als nachste Mdoglichkeit wurde eine klassische Flissig-Fllssig-Extraktion mit TOPO (Tri-n-
octylphosphinoxid) als organisches Extraktionsmittel zur Abtrennung des Hauptanteils an
Matrix getestet. Hierbei gibt es verschiedene Wege der Rickextraktion aus der organischen
Phase, z. B. mit Ascorbinsdure, Ammoniumfluorid etc. Diese erwiesen sich jedoch alle als
stérend im Extraktionschromatographie-Trennungsgang und es konnte auch bei dieser Me-
thode keine vernlinftige Trennung der Elemente erreicht werden. Ein zusatzlicher Fallungs-
schritt im Gesamtverfahren, um die Fllssig-FlUssig-Extraktion mit der Extraktionschroma-
tographie kombinieren zu kénnen, bedeutet aber auch entsprechend mehr Zeit und Material-
kosten.

Daher wurde erneut die Matrixabtrennung mittels noch groRerer TRU-Resin-Saulen (2 g)
untersucht und es konnte fir eine Tracer-Mischlésung Ausbeuten von 56 % fir Thorium und



Uber 90 % fir Americium, Uran und Plutonium erzielt werden. Auf Grund dieser zufrieden-
stellenden Werte wurde das neue Verfahren auch auf Chemieschlammproben, fir die Uran-
und Plutoniumaktivitaten zu bestimmen waren, angewendet.

Chemieschlammproben

Ein Gramm des getrockneten Chemischlamms wurde mittels Mikrowellenaufschluss (Anlei-
tung s. 0.) in Lésung gebracht und dann der Hauptteil der Matrix auf einer 2 g TRU-Saule
entfernt. Dazu mussten bei diesem Schritt des Extraktionschromatographie-Trennungsgangs
(siehe Abbildung 1) die Sduremengen entsprechend erhdht werden — 10 ml anstelle der 5 ml
Portionen 3 M HNO3z und zum Eluieren 55 ml 0,1 M NH4HC,0,4. AnschlieRend wurde ent-
sprechend der Vorschrift weiter gearbeitet. Sowohl fir Uran als auch fur Plutonium konnten
gute Ergebnisse erreicht werden ( Ausbeute U: 57 — 89 %, Pu: 47 — 86 %).

2.1.2 Entwicklung einer Methode zur Bestimmung von Uran in Boden, Gestein und
Klarschlamm in pulverformigen Proben mittels energiedispersiver Rontgenflu-
oreszenz

S. Tachlinski, M. Pimpl

Um in Umweltproben eine Erhdhung Urangehalts natirlichen Ursprungs oder eine Erhéhung
dieses Gehaltes z.B. durch Kontamination oder Immission zu prifen, werden davon repra-
sentative Proben genommen und analysiert. Aufgabe dieser Diplomarbeit (S. Tachlinski,
Berufsakademie Karlsruhe) war die Erstellung von Messmethoden, die eine moglichst emp-
findliche Uranbestimmung in Boden-, Gestein- und Klarschlammproben mittels energie-
dispersiver Rontgenfluoreszenz (EDRFA) ermdglichen. Die zu untersuchende Probe wird
dabei durch Bestrahlung mit Rontgenstrahlen zur Emission von Fluoreszenzstrahlung ange-
regt. Anhand der Fluoreszenzstrahlung ist eine selektive Elementbestimmung der Elemente
von Na bis U in einem Analysevorgang nebeneinander moglich (Abbildung 2).

Vorteile der Réntgenfluoreszenzanalyse (RFA) gegentber anderen Analysemethoden sind
die vielen gleichzeitig damit erfassbaren Elemente und deren Gehaltsbereiche, hohe Prazisi-
on, geringer Zeit- und Arbeitsaufwand, sowie die zerstorungsfreie Analyse einer Probe. Sie
zeichnet sich durch einen geringen Arbeitsaufwand in der Routine aus, ist einfach zu bedie-
nen, erfordert fur Pulverproben keine aufwendige Probenvorbereitung und ist, nach einmali-
ger Kalibrierung, leicht rekalibrierbar. Sie ist sehr vielseitig, erlaubt die Analyse von verschie-
denen Probenarten und ermdglicht mit ihrer kurzen Messzeit von 15 Minuten einen hohen
Probendurchsatz.

Nachteil der RFA ist eine starke Abhangigkeit von der Probenmatrix. Weiteren Einfluss auf
das Messergebnis haben die KorngréRe und deren Verteilung, die Feuchtigkeit der Probe
und Oberflachenrauhigkeit. Bei der Analyse von Uran ist vor allem Rubidium ein besonders
zu beachtendes Stdrelement, welches bei der Kalibrierung bis zu einem Gehalt von 100 ppm
bericksichtigt wurde.
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Abbildung 2: Spektrum von Uran in Boden (Blau: Bodenprobe mit 4 ppm Uran; Gelb: Boden-
probe mit 348,6 ppm Uran)

Die erstellten Messmethoden eignen sich zur Bestimmung des Urangehalts in pulverférmi-
gen Proben aus Boden, Gestein, Seesand und Proben ahnlicher Matrix (z. B. Klarschlamm,
Schlacke). Zu analysierende Proben werden, je nach Korngrofie des Aufgabeguts, mit einem
Backenbrecher oder einer Schwingmuhle pulverisiert und in Messbehalter (sog. Messkuivet-
ten) Uberfihrt. Der qualitative Nachweis von Uran ist ab einer Konzentration von 1 ug Uran
pro Gramm Probenmaterial moglich. Die Nachweisgrenze bei der quantitativen Bestimmung
von Uran in Boden, Gestein und Seesand liegt bei etwa 12 ug Uran pro Gramm Probenmate-
rial. In Proben, deren chemische Zusammensetzung den eben genannten Matrizes sehr ahn-
lich ist (z. B. Klarschlamm), liegt die Nachweisgrenze fir die quantitative Uranbestimmung
bei etwa 20 yg Uran pro Gramm Probenmaterial. Die Unsicherheit der gemessenen Uran-
konzentration nimmt mit steigender Urankonzentration in der Probe ab, flir mehr als 50 ug
Uran pro Gramm Probenmaterial betragt sie bei der matrixspezifischen Analyse etwa 5 %.

Die erstellten Methoden zur Bestimmung des Urangehalts in pulverférmigen Proben von Bo-
den, Gestein, Seesand und Proben ahnlicher Matrix (z. B. Klarschlamm, Schlacke) kénnen
erganzend zu anderen Messverfahren, wie z.B. der Radiochemie oder der Gamma-
Spektrometrie angewendet werden. Wenn die Probenmatrix mit der RFA bestimmt wurde,
kann damit der Analysengang optimiert und anhand der Abschatzung der Urankonzentration
kann die Einwaage den geforderten Nachweisgrenzen entsprechend angepasst werden. Bei
der Gamma-Spektrometrie ist es moglich, anhand der Matrixzusammensetzung die mathe-
matische Effizienzkalibrierung zu vervollstandigen. Eine weitere mégliche Anwendung der
RFA ware die Selektion von Proben mit erhéhter Urankonzentration aus einer Reihe von
Proben. Da zur Analyse der Probe mit der RFA nur eine sehr kurze Messzeit nétig ist, kann
durch die Reduzierung der Probenzahl fur ein weiteres, aufwandigeres Verfahren der Ar-
beitsaufwand erheblich reduziert werden.



2.2 Physikalische Messverfahren
2.2.1 Optimierung einer aktiven Abschirmung fur die Gammaspektrometrie

S. Ledermann (Fachhochschule Coburg), Chr. Wilhelm

Die Low-Level-Gammaspektrometrie ist ein Teilgebiet der Gammaspektrometrie, die sich mit
der Messung von sehr geringen Probenaktivitdten beschaftigt. Das praktische Anwendungs-
gebiet liegt in der routinemafligen Messung der Spuren gammastrahlender Radionuklide in
Lebensmitteln, Umweltproben, Abwassern und im menschlichen Korper zum Zwecke des
Strahlenschutzes.

Als Instrument hierflr dient das Germanium-Gammaspektrometer, welches ein exzellentes
Energieauflésungsvermogen und eine gute Nachweiswahrscheinlichkeit fir Photonen auf-
weist und zudem noch relativ einfach zu handhaben ist. Trotz des hohen Auflésungsvermo-
gens, gibt es immer noch relevante Signale, die kaum noch vom Untergrund zu unterschei-
den sind. Im Rahmen einer Diplomarbeit (S. Ledermann, FH Coburg) war ein aktives Ab-
schirmverfahren zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhaltnisses zu realisieren.

Im aufgenommenen Spektrum werden die Nutzsignale von anderen Signalen Uberlagert, die
nicht aus der Probe selbst stammen, sondern aus Zerfallsprozessen in der Umgebung oder
aus kosmischen Ereignissen, wie in der nachfolgenden Abbildung dargestellt ist.

Zu den kosmischen Ereignissen zahlen zum einen Vorgange, die in der Sonne stattfinden
und zum anderen Supernova-Explosionen, Aktivitdten in Galaxienkernen und Neutronen-
sterne. Beim Eintritt von Teilchen (die aus diesen kosmischen Ereignissen resultieren) in die
Erdatmosphare entstehen daraus vornehmlich Myonen (die mit Elektronen verwandt sind)
und Neutronen. Aufgrund der sehr hohen Energien kénnen diese Myonen und Neutronen
eine Reihe von Folgereaktionen nach sich ziehen, die sich dann auch auf das betrachtete
Gammaspektrum auswirken.

Im Spektrum sieht man nicht nur die Aktivitat aus der untersuchten Probe, sondern auch
z. B. Signale, die in einer Kette von Ereignissen auf eine Supernovaexplosion zurickzufuh-
ren ist, die sich vor Millionen von Jahren am anderen Ende der Milchstral’e ereignet hat.
Damit man relevante Nuklide aus der Probe schon in geringer Konzentration oder kirzerer
Messzeit zuverlassig nachweisen kann, ist es unabdingbar, die Untergrundeffekte zu redu-
zieren. In der Vergangenheit wurde dies bereits realisiert, indem die Messanordnung mit
Plastikdetektoren umgeben wurde. Bei Registrierung von hochenergetischen Teilchen durch
diese Detektoren wurde ein Signal generiert, dass die Auswertung von Messwerten in einem
gewissen Zeitintervall untersagt. Somit konnten Ereignisse ausgeblendet werden, die nicht
aus der Probe stammen.

Das Problem war jedoch, dass viele von diesen Ereignissen gar nicht zum Detektor selbst
gelangten und auf diese Weise unndétig Totzeit erzeugt wurde.
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Abbildung 3: Einflisse der Untergrundbeitradge auf das Gammaspektrum

Im Verlauf dieser Arbeit wurde die bestehende Messanordnung so konfiguriert, dass nur
dann Signale ausgeblendet werden, wenn sie zeitgleich in den umgebenden Plastikdetekto-
ren und im Germaniumdetektor registriert wurden. Die Zahl der Vetoimpulse konnte um ei-
nen Faktor 55 verringert werden.

Des Weiteren wurden jetzt noch Effekte berucksichtigt, die durch Neutronenreaktionen her-
vorgerufen wurden, indem die Messanordnung mit einer Schicht aus Paraffin umgeben wird.
Paraffin eignet sich wegen dem hohen Anteil an Wasserstoffatomen sehr gut zum Abbrem-
sen von schnellen Neutronen. Die Abschirmung der Anordnung ist in der nachfolgenden
Abbildung 4 dargestellt.

Abbildung 4: Messanordnung mit Paraffinbldcken
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Durch den Einsatz von Paraffin und der neuen Schaltung Iasst sich die Untergrundreduktion
von bislang 47,0% auf 48,8% erhdhen. Zukunftige Entwicklungen kénnten dahin gehen, die
optimale Dicke der Paraffinschicht zu bestimmen und die Zeit des Koinzidenzfensters (gibt
an, wie viel Zeitversatz zwischen Signal in den Plastikdetektoren und dem Germaniumdetek-
tor sein darf) anzupassen.

2.2.2 Aufbau eines mobilen Detektors zur Messung des Myonenflusses

I. Swillus, Chr. Wilhelm

Das physikalische Messlabor des Forschungszentrum Karlsruhe betreibt ein Gam-
maspektrometrielabor, in dem auch Messungen von sehr geringer Probenaktivitat (Low-
Level-Messungen) durchgefuhrt werden. Hier kommt es auf einen sehr geringen Untergrund
wahrend der Messungen an, die bereits durch verschiedene Malihahmen optimiert wurden.

Der Groldteil des Untergrundes entsteht durch die sekundare Komponente der kosmischen
Strahlung, insbesondere durch kosmische Myonen. Deswegen ist es interessant, den Myo-
nenfluss am Standort der Messgerate zu kennen.

Myonen gehdren formal zu den Leptonen, sind einfach positiv geladen und haben eine Ru-
hemasse, die dem 207-fachen eines Elektrons entspricht. Die Energieverteilung der Myonen
auf Meereshohe erstreckt sich iber mehrere GréRenordnungen bis in einen Bereich von weit
Uber 100 GeV.

Es ist es prinzipiell moglich Myonen Uber Cherenkoveffekt nachzuweisen (Studienarbeit
I. Swillus, Berufsakademie Karlsruhe).

Im Verlauf einer Diplomarbeit (I. Swillus, Berufsakademie Karlsruhe) wurde ein Detektorsys-
tem aus einer mit Wasser gefillten, handelsiblichen Thermoskanne aufgebaut, auf die ein
Photomultiplier aufgebracht wurde, um das entstehende Cherenkov-Licht zu detektieren.

Fliegt ein Myon durch die mit destilliertem Wasser gefiillte Kanne 16st dieses einen Lichtblitz
im Wellenlangenbereich zwischen 290 nm und 600 nm aus, der dann vom Photomultiplier
registriert wird und in ein elektrisches Signal umgewandelt wird. Diese Signale werden ver-
starkt und im Vielkanalanalysator einer Impulshéhe zugeordnet. Das so entstehende Spekt-
rum ist in nachstehender Abbildung 5 zu sehen.

Das Impulshéhenspektrum ist mit und ohne Wasser in der Thermoskanne aufgenommen
worden, um zu zeigen, dass die durch Cherenkov-Licht erzeugten Signale eine andere Im-
pulshéhe haben, als die Signale, die durch Untergrundrauschen der Elektronik und des Pho-
tomultipliers entstehen. Durch die unterschiedlichen Impulshéhen ist es mdglich die Signale
zu unterscheiden und auch zu trennen. Damit hat sich gezeigt, dass das Detektorsystem
zum Nachweis von Myonen geeignet ist.
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Abbildung 5: Impulshéhenspektrum. Aufgenommen mit dem Thermoskannendetektor mit und
ohne Wasserflillung bei einer Spannung von 1670 V und einer Messzeit von
1000 s

Im Verlauf der Arbeit wurde die fiir die Vorversuche verwendete NIM-Elektronik durch eine
Standardelektronik ersetzt. Das Messsystem kann nun in einem Koffer transportiert und mit
einem herkdmmlichen Netzanschluss betrieben werden.

Weiterhin sind Messungen an verschiedenen Stellen in Gebauden, sowie eine Optimierung
der Zahlausbeute durch den Einsatz von verschiedenen Medien in der Thermoskanne ge-
plant. Auch eine Vergleichsmessung mit dem Myonendetektorsystem MUDOS der Physika-
lisch Technischen Bundesanstalt wird derzeit angestrebt, um die vom Messsystem angezeig-
te Rate in einen Myonenfluss ® zu kalibrieren.

2.2.3 Validation and automation of a gamma spectrometric analysis method for
natural occurring radionuclides in different materials (NORM)

O. Marzocchi (Student of University of Bologna), Chr. Wilhelm

Analyses of NORM material with gamma spectrometry become more and more important.
The time needed now in the lab for a full analysis is up to two hours. The aim of the project is
a substantial reduction of the time required for analyses of NORM samples (Master Thesis
O. Marzocchi University of Bologna).

With the current analysis procedure, a big amount of user interaction is required in all the
major steps because the standard routines are suboptimal when applied to NORM samples.
The spectra of NORM samples are characterized by the presence of many energy lines, of-
ten overlapping, and of a continuum level not flat. As result, the software with its peak locate
and peak area calculation algorithm is not able to discern and to fit all peaks correctly and
the user has to heavily work on the peak results. This is a time consuming process because
it requires to go back and forth between different applications and windows, each one not
optimized.
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To solve this problem, the software analysis sequence has been changed and a new soft-
ware based on standard routines of the Canberra Genie software is currently under devel-
opment. The counting procedure has been kept unchanged.

The new analysis sequence uses a different approach to find peaks in the spectrum, so it's
able to find more peaks without user interaction. The concept is the following: instead of
marking peaks only where the algorithm is able to find them, we mark peaks also wherever
there could be an energy line (a library of energy lines is needed). The key discovery is that
discarding non-existent peaks is more accurate than finding peaks by analyzing the spec-
trum. A list of important peaks has also been included and is automatically shown, in order to
be sure that no key peaks are missed (Abbildung 6).

The new software will group all the functions needed during the sample analysis into a uni-
fied interface and will use a custom routine for the peak identification (the step where peaks
in the spectrum are assigned to nuclides listed in an external library).

The interface is designed to always give the user every data he needs, without having to
cycle windows and/or applications. In each step of the analysis, the user is also able to go
back to the spectrum, to check the original data and to correct the fitting. In addition, in the
last step a graphical display of the activities of the nuclides of each decay chain is shown,
previously calculated by hand (Abbildung 7 and Abbildung 8).

The new routine for peak identification bypasses the standard Genie functions and compares
directly the list of peaks of the spectrum with the energy lines listed in a nuclide libray. The
software development is still ongoing. At the time being, the user interface has been choosen
and optimized and the coding has started.
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Abbildung 6: Flow chart of the software structure.
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Abbildung 7: The screenshot shows the main window, with the spectrum always visible in the
upper right part, the report on the bottom right and the buttons for the different
actions on the left.
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Abbildung 8: The screenshot is the nuclide identification window, where the final results
about found nuclides are shown on the left, peaks used for each nuclide identi-
fication are shown on the right and the decay chains equilibrium are plotted on
the bottom. As usual, the user can go back to the peak fitting with the first but-
ton.
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3 Dosimetrie in gemischten Neutronen/Photonen
Strahlungsfeldern

F. Becker, S. Nagels, B. Burgkhardt,

Am Forschungsreaktor TRIGA (Training Research Isotopes General Atomics) der Johannes
Gutenberg Universitat Mainz laufen Voruntersuchungen einer Bor-Neutroneneinfang-
Therapie (BNCT = Boron Neutron Capture Therapy) zur Behandlung von Lebermetastasen.

Bei der BNCT wird dem Patienten ein mit Bor angereichertes Medikament appliziert, das sich
bevorzugt an Tumorzellen anlagert. Das natlrliche Isotop B-10 besitzt einen ungewoéhnlich
hohen Wirkungsquerschnitt flir den Einfang thermischer Neutronen, wobei die aus der Reak-
tion "°B(n,a)’Li entstehende kurzreichweitige Strahlung gezielt die Tumorzellen zerstort.

Thermische Neutronen produziert der TRIGA Reaktor, ein Schwimmbeckenreaktor, der aus-
schlielich fir die Forschung, Ausbildung und Isotopenproduktion eingesetzt wird. Der Reak-
tor verfigt Uber eine geeignete groRRvolumige Bestrahlungseinrichtung, die so genannte
thermische Saule [Kre05].

Fur die Therapie missen die Strahlungsfelddaten genau bekannt sein, die Bestrahlungsbe-
dingungen optimiert und die verschiedenen Komponenten der Strahlendosen fur das Organ
zuverlassig ermittelt werden.

Bei der Bestrahlung am TRIGA treten bei der Bestrahlung nicht nur die Neutronen auf, auch
ein Photonenanteil ist bei der Bestimmung der Dosis zu bertcksichtigen.

3.1 Kalibrierung von CaF,:Tm-Detektoren mit Energiekompensationfilter im
PTB-Referenzfeld fur thermische Neutronen

F. Becker, S. Nagels, B. Burgkhardt, R. Béttger (PTB)

Beim Einsatz von Thermolumineszenzdetektoren (TLD) des Typs TLD-300 (CaF,:Tm) zur
Bestimmung des Dosisanteils von Photonen in gemischten Photon-Neutronfeldern ist auch
die Kenntnis des Ansprechvermdgens Ry, fur thermische Neutronen wichtig. Damit kann
beim Einsatz zur Photonendosismessung der Messwertanteil durch die thermischen
Neutronen subtrahiert werden, der bei den hohen Neutronenfluenzen nicht mehr zu
vernachlassigen ist. Wird der Detektor mit Energiekompensationsfiltern eingesetzt,
interessiert auch deren Einfluss auf das Messergebnis hinsichtlich Abschirmung und einer
maoglichen Aktivierung durch thermische Neutronen.

Diese Untersuchungen wurden in der Neutronen-Bestrahlungseinrichtung Geesthacht
(GeNF: Geesthacht Neutron Facility) durchgefihrt. Das von der PTB betriebene
Neutronenreferenzfeld besitzt einen sehr geringen Gammauntergrund und einen praktisch
vernachlassigbaren Anteil an epithermischen Neutronen [Kre05].
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Der Neutronenreferenzstrahl, mit ~10® Neutronen/s bei einem Targetstrahlfleck von
~30 x 30 mm?, hat eine inhomogene Fluenzverteilung. Daher werden im Allgemeinen zu
bestrahlende Targets (z. B. auch Dosimeter) auf einer Flache von ~30 x 30 cm? ,gescannt®.
Dadurch ist die effektive Neutronenfluenz noch geringer, so dass bislang das
Anprechvermégen Ry, fiir TLD-700(’LiF)-Detektoren bei einer Langzeitbestrahlung iiber
Nacht genau bestimmt, fur die TLD-300 aber nur eine obere Grenze fur das
Ansprechvermdgen (Ry, < 3,510 mGy+cm?) angegeben werden konnte [Bur06]. Bei einer
im FriGhsommer durchgefihrten Messung wurde der Targetstrahlfleck auf 10 mm
Durchmesser verkleinert und das TLD-300 ohne Scan lber Nacht bestrahlt. Dies ergab fiir
die héhere Neutronenfluenz einen Wert fir Ry von 3,2:10"" mGyscm? Bei dieser
Untersuchung wurden auch 2 mm dicke Zinnkapseln der Universitat Mainz eingesetzt. Fur
die Messwerterh6hung durch die Zinnaktivierung konnte ein Ansprechvermdgen von
Rsn = 2,9410"" mGyscm? ermittelt werden. Zum Vergleich wurde in der gleichen Position
auch ein TLD-700-Detektor bestrahlt, der die gleiche Gréfke von 3 x 3 x 1 mm? hatte wie das
TLD-300 und fir den im vorangegangenen Experiment Ry, bereits bestimmt wurde. Das
unter Verwendung der Neutronenfluenz fir den 10 mm-Targetstrahlfleck ermittelte Ry, wich
um 30 % vom vorher bestimmten ab. Zur Abklarung konnte in einem weiteren vor kurzem
durchgefuhrten Experiment die Scanflache erstmals verkleinert werden. Die Auswertung
dieser Daten ist zum Zeitpunkt dieses Berichtes noch nicht abgeschlossen.

3.2 Optimierung der Energiekompensationsfilter und Verbesserung des
Messverfahrens fur TLD-300

A. Herzenstiel, S. Nagels, F. Becker, B. Burgkhardt

Zur Bestimmung des Dosisanteils durch Photonen in einem gemischten Photonen-
Neutronen-Strahlungsfeld eignen sich Thermolumineszenzdetektoren TLD-300 aufgrund des
geringen Ansprechvermoégens fur thermische Neutronen besonders gut. Die TLD-300, die
aus Thulium dotierten Calciumfluorid (CaF,:Tm) bestehen, haben den Nachteil einer Uber-
empfindlichkeit fur weiche Photonenstrahlung.

Ein erster Schritt war die Ermittlung eines geeigneten Energiekompensationsfilters zur Re-
duzierung dieser Uberempfindlichkeit. Ein weiterer Schritt bestand darin, im Rahmen einer
Zusammenarbeit mit der Universitdt Mainz und dem Forschungszentrum Karlsruhe Test-
messungen zum Dosisanteil der Photonen in der thermischen Saule des TRIGA Reaktors
durchzufiihren (Projektarbeit A. Herzenstiel, Berufsakademie Karlsruhe).

Abbildung 9: Verwendete Zinnkapseln als Energiekompensationsfilter
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Geeignete Zinn- und Wismutfilter verschiedener Dicke wurden als Energiekompensationsfil-
ter eingesetzt, um die Photonenenergieabhangigkeit fur CaF,: Tm-Detektoren im Hinblick auf
den Einsatz in der Bor-Neutroneneinfang-Therapie zu optimieren.

Neben 2 mm dicken Zinnkapseln der Universitat Mainz (siehe Abbildung 9) wurden 1,5 mm
und 2,5 mm dicke Zinnfilter sowie ein 1 mm dicker Wismutfilter bei der Bestrahlung einge-
setzt und deren Photonen-Ansprechvermdgen R im Energiebereich mit der gefilterten Ront-
genstrahlung (DIN A-Serie) von 17 keV bis 247 keV und Cs-137 Photonenstrahlung
(662 keV) ermittelt.

Durch Kombination des Ansprechvermdgens der verschiedenen Materialien mittels eines
Algorithmus der gewichteten Summe konnte die optimale Filterkombination fir eine weitge-
hend energieunabhangige Anzeige ermittelt werden.

Das beste Ergebnis lieferte die Energiekompensation durch 1,5 mm Zinn und 1 mm Wismut;
hier ist das Ansprechvermdgen fur Energien > 30 keV nahezu konstant und die Abweichung
des Ansprechvermdgens vom Wert 1 kleiner als 10%. (siehe Abbildung 10, links). Leider ist
Wismut ein sehr sprédes Material und dadurch schlecht zu bearbeiten.

1,5mm Sn -1 mm Bi Zinnkapsel - Freiluft

1 Z i M—I
08
0,6 /x
04 0,4
02 J 0,2
1 100 1000 10 100 1000
Energie in keV

Ansprechvermégen R
Ansprechvermégen R

Energie in keV

Abbildung 10: Photonen-Ansprechvermogen R als Ergebnis der Energiekompensation durch
1,5 mm Sn und 1 mm Bi bzw. durch Freiluft und 2 mm Zinnkapsel

Deshalb ist in Betracht zu ziehen, die Kombination Zinnkapsel — Freiluft einzusetzen, mit der
bei einer Abweichung des Ansprechvermdgens vom Wert 1 mit + 20 % auch ein gutes Er-
gebnis erzielt werden kann (Abbildung 10, rechts).

Zum Test der Energiekompensationsfilter wurden Messungen der optimierten Detektoren am
Forschungsreaktor TRIGA in der thermischen Saule in Freiluft und in einem Phantom durch-
gefuhrt. Es wurden die TLD-300 in das Plexiglasphantom eingebracht oder in eine Plexiglas-
scheibe mit verschiedenen Abschirmungen gelegt. Ein 9 cm dicker Wismutblock diente zur
Abschirmung des Gammauntergrundes des Reaktors. Die Plexiglasscheibe wurde einmal
mit und einmal ohne Wismutblock bestrahlt.

Die Ergebnisse ohne Phantom sind in Abbildung 11 dargestellt. Durch den Wismutblock wird
der Photonenanteil in der thermischen Saule um etwa 30 % verringert. Im Vergleich mit den
Photonendosis-Messwerten der TLD-300 ohne Energiekompensationsfilter (als Freiluft auf
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der Abszisse bezeichnet) liegen die Dosiswerte mit Energiekompensationsfilter (E-komp) um
5 % bzw. 15 % tiefer (Filterkombination von 2 mm-Zinnkapsel + ohne Filter bzw. 1,5 mm Zinn
+ 1 mm Wismut).

So betragt zum Beispiel die Luftkerma K, fir Freiluft 45,1 mGy, mit der ersten Filterkombina-
tion 43,1 mGy und mit der zweiten 38,9 mGy. Es ist also mit einem kleinen Anteil weicher
Photonen in der thermischen Saule auch hinter dem allerdings nur in Strahlrichtung wirksa-
men Wismutblock zu rechnen. Wegen der GroRRe der verwendeten Filter lagen die Detekto-
ren bei den Messungen jedoch mindestens 2 cm auseinander, worauf zum Teil der Unter-
schied der Ergebnisse der beiden Filterkombinationen zurtickzufuhren ist. Die Messungen
sollten mit einer kompakteren Filterkombination wiederholt werden, damit beide Filter anna-
hernd das gleiche Strahlenfeld sehen. Erst dann Iasst sich auch klaren, ob der zuséatzliche
Einsatz von Wismutfiltern am TLD-300 eine Verbesserung der Photonendosisbestimmung in
der thermischen Saule ermdglicht.
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Abbildung 11: Ermittelte Dosiswerte (Luftkerma Ka) der Bestrahlung mit und ohne Wismut-
block (mit Bi bzw. ohne Bi). Mit Freiluft sind die Messungen ohne Filter ge-
meint, Energiekompensationsfilter wird als E-komp abgekirzt

Bei einem weiteren Versuch wurden Detektoren mit und ohne Zinnkapsel von 2 mm Wand-
starke in ein Plexiglasphantom eingebracht. Es konnte der Photonen-Dosisverlauf nach Kor-
rektur der Zinnaktivierung und des Restansprechvermdgens der TLD-300 durch thermische
Neutronen und der Energiekompensation mit einer Unsicherheit von kleiner 15 % ermittelt
werden. In Tabelle 3 sind fur die Messung mit der Zinnkapsel nicht nur das Photonendosis-
ergebnis K, pn,, sondern auch der unkorrigierte Messwert K,; und die zu subtrahierenden Do-
sisanteile K, und K, sn, induziert durch die thermischen Neutronen, aufgelistet. Fur die TLD-
300 ohne Filter wird nur das Photonendosisergebnis K,p, angegeben. Aus beiden Photo-
nendosisresultaten ergibt sich nach Anwendung des Algorithmus der Energiekompensation
das Endergebnis K, pn. Der Neutronenfluss wurde hier mit Goldfolienaktivierung bestimmt.
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mit Zinnkapsel ohne Zinn- Energie-
kapsel kompensation
Phantomtiefe | K,; Kath Kasn Kapn Kapn Kapn
[mm] [MGy] | [mGy] | [mGy/Smin] | [mGy] [mGy] [mGy]
0,0 391 1,30 4,09E-03 | 37,84 40,07 38,12
27,5| 40,3 1,18 3,72E-03 | 39,17 40,91 39,38
1150| 31,3| 0,80 2,52E-03 | 30,52 34,16 30,96
202,5| 20,5| 042 1,32E-03 | 20,12 22,27 20,39
230,0 16,6 | 0,30 0,95E-03 | 16,29 16,64 16,34

Tabelle 3:  Ergebnisse der Berechnung des Photonenanteils mit und ohne Zinnkapsel nach
einer Bestrahlung des Plexiglasphantoms in der thermischen Saule

mit:

Ka,i gemessene Dosis individuell fir jeden Detektor in Luftkerma
Katn  erwarteter Dosisanteil durch thermische Neutronen in Luftkerma
Kasn erwarteter Dosisanteil durch Zinnaktivierung in Luftkerma

Kapn erwarteter Dosisanteil durch Photonen in Luftkerma

In Abbildung 12 sind die Ergebnisse von K, p, (Tabelle 3, letzte Spalte) gegen die Phantom-
tiefe aufgetragen. Aufgrund von Streu- und Aufbaueffekten steigt die Kurve bis ca. 30 mm
Tiefe leicht an, anschliel®end nimmt die Dosis nahezu linear ab.
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Abbildung 12: Verlauf der energiekompensierten Dosis (Luftkerma K,) in Abhangigkeit von
der Phantomtiefe

Die im Rahmen dieser Projektarbeit [Her06] gewonnenen, viel versprechenden Ergebnisse
sind Gegenstand weiterer Untersuchungen.
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4 Aufnahme radioaktiver Stoffe in den Kdrper:
In-Vivo-Diagnostik, Biokinetik, Dosimetrie
4.1 In-Vivo-Diagnostik

4.1.1 Entwicklung eines Verfahrens zur numerischen Kalibrierung von Teilkorper-
zahlern

B. Heide, M. Sohlin, H. Doerfel

Der Fehler bei der Aktivitatsbestimmung mit Hilfe von Teilkdrperzahlern (vgl. Abbildung 13)
wird in fihrender Ordnung von dem systematischen Fehler bzgl. der Wirkungsgrad-
Kalibrierung beeinflusst. Dies gilt insbesondere fur inhomogene Nuklidverteilungen sowie fur
niederenergetische y-Strahler, wie z. B. fir Am-241, Pb-210 oder U-235.

Abbildung 13: Teilkérperzahler mit Phoswich-Detektoren der Hauptabteilung Sicherheit

Der Wirkungsgrad ist abhangig von der Geometrie zwischen dem Probanden und dem De-
tektorsystem, von der Aktivitatsverteilung im Kérper des Probanden, von den durchstrahlten
Gewebeschichten, sowie von der Energie der emittierten Photonen. Die ersten drei Faktoren
hangen von den individuellen Koérperproportionen ab und kdnnen daher mit anthropomor-
phen Phantomen meist nur unzureichend genau ermittelt werden.

Zur Verbesserung der Wirkungsgradbestimmung wurde ein numerisches Verfahren entwi-
ckelt, mit dem die Kalibrierfaktoren fur Teilkérperzahler individuell berechnet werden kénnen.

Das Verfahren ist in Abbildung 14 fir den Fall einer Teilkbrpermessung mit Phoswich-

Detektoren schematisch dargestellt. Als Basis des Verfahrens dienen das Voxelmodell
-MEETMan* [Sac97] und das stochastische Strahlentransportprogramm ,MCNP5* [Pel05].
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Bei dem Verfahren werden mit Hilfe eines Zufallsgenerators diejenigen (Quell-) Voxel des
Voxelmodells ausgewahlt, von denen ein y-Quant mit vorgegebener Energie isotrop ausge-
sandt wird. FUr jedes y-Quant wird sodann unter Bertcksichtigung von Streuereignissen der
Weg nachempfunden und — falls es den Detektor trifft — die im Detektor abgegebene Energie
berechnet. Mit der Anzahl der ausgesandten y- Quanten und der Anzahl der zu einer be-
stimmten Energie, d. h. zu einem bestimmten Peak gehdérenden y-Quanten ist der Wirkungs-
grad festgelegt.

Numerische Auswertung,
Simulation Spektren &

Wirkungsgrad

Modellierte Messung

Abbildung 14: Schematische Darstellung der Simulation einer Teilkbrpermessung mit Phos-
wich-Detektoren

Zur Implementierung des Verfahrens wurden zunachst einfache Simulationen fur Punktstrah-
ler an bestimmten Referenzpunkten in der Messzelle des Teilkérperzahlers durchgefiihrt. Auf
diese Weise wurden fir die beiden Phoswich-Detektoren sowie fur die vier HPGe-Detektoren
des Teilkérperzahlers sowohl die Geometrieabhangigkeit als auch die Energieabhangigkeit
des Wirkungsgrades fur Punktstrahler berechnet und mit den entsprechenden Messwerten
verglichen. Anhand des Vergleichs wurden verschiedene Parameter wie z.B. die Packungs-
dichte des Reflektormaterials bei den Phoswich-Detektoren sowie das empfindliche Volumen
der planaren Kristalle der HPGe-Detektoren empirisch ermittelt. Nach Anpassung dieser Pa-
rameter ergab sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen den gemessenen und den
berechneten Wirkungsgradwerten.

Danach erfolgte die explizite Implementierung des oben erwahnten Voxelmodells MeetMan
in den Monte-Carlo-Code MCNP5. Hierbei wurde die Lattice-Struktur von MCNP5 verwen-
det. Zur Spiegelung des Voxelmodells, welche hinsichtlich der Positionierung des Modells
von Bedeutung ist, wurde eine eigene Programm-Routine entwickelt, da die entsprechende
MCNP5-Option (aus technischen Griinden) nicht angewandt werden konnte.

Nach der Implementierung des Voxelmodells wurden Simulationen des Strahlentransports
von verschiedenen Quellbereichen (Lunge, Leber, Skelett) zu den Detektoren in verschiede-
nen Messpositionen (Lunge, Leber, Knie) durchgefiihrt. Die auf diese Weise ermittelten Ka-
librierfaktoren wurden mit den an den anthropomorphen Phantomen in entsprechender Ge-
ometrie gemessenen Kalibrierfaktoren verglichen. Fir diese Vergleiche wurden das Torso-
Phantom vom ,Lawrence Livermore National Laboratory“ sowie die Knochenphantome des
.New York University Medical Centers“ und das Knochenphantom des ,U.S. Transuranium
and Uranium Registry” herangezogen.
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Beim Vergleich der Simulationsergebnisse mit den Messergebnissen des Torso-Phantoms
zeigte sich, dass die fur die Phoswich-Detektoren fur Lungen- und Leberdepositionen be-
rechneten Kalibrierfaktoren mit den am Torso-Phantom gemessenen Werten gut Uberein-
stimmen. Allerdings ist das bei der Simulation ermittelte Wirkungsgradverhaltnis der beiden
Phoswich-Detektoren wesentlich groRer als das gemessene Verhaltnis. Diese Diskrepanz
konnte auf Asymmetrien der Brustwandstarke beim MEETMan und beim Torso-Phantom
zurtckgefihrt werden. Bei den HPGe-Detektoren ergibt sich bei Summierung Utber alle De-
tektoren eine gute Ubereinstimmung zwischen den gemessenen und berechneten Wir-
kungsgradwerten. Bei den einzelnen HPGe-Detektoren kénnen allerdings signifikante Dis-
krepanzen zwischen der Simulation und der Messung auftreten. Diese Diskrepanzen sind
darauf zurlickzufiihren, dass bei den HPGe-Detektoren die Positionierung relativ zu den Rip-
pen infolge des relativ geringen Kristalldurchmessers wesentlich starker zum Tragen kommt
als bei den Phoswich-Detektoren.

Beim Vergleich der Simulation mit den Messungen an den Knochenphantomen ergaben sich
teilweise signifikante Unterschiede. So war der mit der Simulation ermittelte Gesamtwir-
kungsgrad der Phoswich-Detektoren flr eine Am-241-Deposition im Skelett in der Knie-
messposition signifikant geringer als alle an den Knochenphantomen gemessenen Werte. Im
Gegensatz dazu war die Querempfindlichkeit der Phoswich-Detektoren fur Am-241 im Ske-
lett bei Messung Uber der Lunge bzw. Uber der Leber in der Simulation systematisch gro3er
als die entsprechenden Phantomwerte. Dies liefert eine Erklarung fiir die in der Vergangen-
heit haufig beobachteten Inkonsistenzen der in den verschiedenen Messgeometrien abge-
schatzten Teilkdrperaktivitaten von Am-241 [Doe06_1, Doe06_2].

4.1.2 Numerische Effizienzkalibrierung bei In-vivo-Messverfahren mittels an den
Probanden angepassten Voxelmodellen

L. Hegenbart, B. Heide
Im Rahmen einer Forschungsarbeit soll das unter Punkt 4.1.1 beschriebene Verfahren zur
Bestimmung des Wirkungsgrades verbessert werden. Verbesserungen sind bei der Umset-
zung der folgenden Punkte zu erwarten:
o Erstellung von rechnergestitzten Werkzeugen, die weitgehend automatisiert
MCNP-Input-Dateien erzeugen sowie MCNP-Output-Dateien auswerten und dar-
Uber hinaus den parallelen Einsatz mehrerer Rechner erlauben.

e Optimale Erfassung der Abstande zwischen dem Probanden und den Detektoren.

¢ Individuelle Anpassung des Voxelmodells an den jeweiligen Probanden.
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Erstellung rechnergestiutzter Werkzeuge

Es wurden rechnergestiitzte Werkzeuge geschaffen, mit denen das Erstellen eines Simulati-
onsszenarios wesentlich einfacher gelingt. Hierbei wird ein Computerprogramm durch den
Benutzer mit allen erforderlichen Daten Uber Geometrien, Voxelmodell und Informationen zu
den Radionukliden versorgt. Dieses Programm erzeugt anschlielend eine Input-Datei fur die
Simulation mit MCNP. Die Simulationsergebnisse kénnen zur weiteren Analyse in MS-Excel
exportiert werden. Weiterhin ist es moglich, die Szenarien dreidimensional auf dem Bild-
schirm zu visualisieren (siehe Abbildung 15).

Abbildung 15: 3D-Visualisierung eines Messszenarios. Die Wege einer Auswahl von y-
Quanten sind grun dargestellt.

Um die Zeit fur die Computersimulation in praktikablen Grenzen zu halten, wurde das Mes-
sage Passing Interface (MPI) in einem heterogenen Computer-Cluster implementiert. Der
Cluster besteht aus derzeit sechs PCs mit Doppelprozessoren mit einer Taktfrequenz zwi-
schen 3 GHz und 3,4 GHz. Uber eine MPI-Client-Software kdnnen die Rechner mittels einem
100-MBit/s-Netzwerk untereinander kommunizieren. Da MCNP das MPI unterstiitzt, kdnnen
Inputfiles von mehreren Rechnern gleichzeitig berechnet werden. Die Ergebnisse liegen da-
durch in einer deutlich kirzeren Zeit vor. In einem Versuch rechnete ein Rechner mit einem
Prozessor ca. 2,5 Stunden an einem Inputfile. Finf Rechner, auch mit je einem Prozessor,
berechneten dieses Inputfile via MPI in nur wenig mehr als einer halben Stunde.

Optimale Erfassung der Abstande zwischen dem Probanden und den Detektoren

Um reale Messungen mit numerischen Simulationen vergleichen zu kdénnen, missen die
geometrischen Abmessungen in der Simulation mit der Realitat tGbereinstimmen. Um eine
Vorstellung davon zu bekommen, wie genau man diese Abmessungen bestimmen muss,
wurde die folgende Sensitivitatsanalyse durchgeflihrt.
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Es wurde das MEETMan-Voxelmodell in der Auflésung 4x4x4 mm? virtuell auf die Liege der
Messkammer platziert. Alle Lungenvoxel wurden als Am-241-Strahlenquelle definiert.
10 Millionen y-Quanten wurden pro Simulation gestartet, wobei die Energien der y-Quanten
den Linien von Am-241 mit einer Emissionswahrscheinlichkeit > 1% entsprachen. Als Region
Of Interest (ROI) wurde der Bereich zwischen 20 keV und 80 keV gewahlt. Die grolie Anzahl
der simulierten Photonen erlaubte die Bestimmung des Wirkungsgrades bei allen Szenarien
mit einer relativen Standardabweichung von unter 2,3 Promille.

Um die simulierten Messszenarien zu vergleichen, wurde ein Referenzszenario gewahlt bei
dem ein Phoswich-Detektor &hnlich wie bei einer realen Lungenmessung der Korperform
entsprechend geneigt Uber der linken Brusthalfte positioniert wurde. Bei allen weiteren
Messszenarien wurden die Detektorpositionen ausgehend von dem Referenzszenario in
allen Raumrichtungen variiert.

Die Sensitivitatsanalyse ergab, dass horizontale und vertikale Neigungen von -10° bis +10°
wenig Einfluss auf den Wirkungsgrad haben; die Anderungen im Wirkungsgrad lagen zwi-
schen —1,7% und 0,8%. Die groRten Anderungen im Wirkungsgrad konnte man bei Variation
der z- und besonders bei Variation der x- und y-Koordinate feststellen; die Wirkungsgradan-
derungen lagen im Bereich von -6% bis Uber 6%. In Abbildung 16 ist dies flr sechs ausge-
wahlte Variationen veranschaulicht.

Wirkungsgradabweichungen bei x, y und z-Bewegungen des Detektors

6,3%

Ay =-1cm

Ax =-1cm

Ax =+1cm
-3% Ay = +1 cm

-5,2%

Abbildung 16: Sechs ausgewahlte Werte von Wirkungsgradabweichungen bei x- (links nach
rechts), y- (Ricken zum Bauch) und z- (Kopf zu Fiissen) Bewegungen des
Detektors relativ zur Referenzposition

Die Position von Detektor und Proband muss daher millimetergenau bestimmt werden, um
die Abweichungen im Wirkungsgrad unter 3 % zu halten.

Individuelle Anpassung des Voxelmodells an den jeweiligen Probanden

Die individuelle Anpassung eines vorhandenen Voxelmodells an den jeweiligen Probanden
muss nach den unter Punkt 4.1.1 gewonnenen Erfahrungen uber eine lineare Voxeltransfor-
mation hinausgehen. Sie ist aufwendig und nicht trivial. Der Arbeitsaufwand vergréfiert sich,
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wenn eine héhere Genauigkeit an die Anpassung des Voxelmodells erforderlich ist. Um die
Gute der Anpassung zu untersuchen, wurde eine weitere Sensibilitdtsanalyse durchgefuhrt.

Hierzu wurden die Auswirkungen einer veranderten Organposition und —gré3e auf den Wir-
kungsgrad untersucht. Erneut wurde ein Referenzszenario entworfen. Ahnlich wie bei der
bereits dargestellten Sensitivitdtsanalyse zur Detektorpositionierung, wurde das MEETMan-
Voxelmodell in der Auflésung 4x4x4 mm? virtuell auf die Liege der Messkammer platziert.
Alle Lungenvoxel wurden als Am-241-Strahlenquelle definiert, wobei nur Linien beachtet
wurden, deren Emissionswahrscheinlichkeit Uber 1% liegt. 10 Millionen y-Quanten wurden
pro Simulation gestartet und als ROl wurde der Bereich zwischen 20 keV und 80 keV ge-
wahlt. Die Bestimmung des Wirkungsgrades erfolgte bei allen Simulationen mit einer relati-
ven Standardabweichung von unter 1,6 Promille. Im Gegensatz zur obigen Sensibilitatsana-
lyse wurden zwei Phoswich-Detektoren tber der Brust positioniert, d. h. je ein Detektor Uber
je einem Lungenfliigel. Die Lunge des Voxelmodells wurde so manipuliert, dass zunachst
eine Schicht von Lungenrandvoxel als Vakuum deklariert wurde. Das Lungenvolumen ver-
kleinerte sich dadurch um etwa 26 %.

Es ergab sich, dass durch die Lungenverkleinerung zugunsten der Vakuumvoxel eine leichte
Wirkungsgradverbesserung um etwa 2 % erreicht wurde. Dies war zu erwarten, da durch die
Umdeklaration die Wechselwirkungswahrscheinlichkeit verringert wurde und so mehr Photo-
nen zum Detektor gelangen konnten. Gegenteiliges stellte sich heraus, als die Randvoxel
nicht zu Vakuum sondern zu Wasser deklariert wurden (siehe Abbildung 17); Wasser hat mit
1 g/cm?® eine hohere Dichte als das Lungengewebe, welches in etwa auf eine Dichte von
0,26 g/cm®* kommt. Effektiv wurde die Brustwandstarke um 1 Wasser-Voxel, also um 4 mm
vergroRRert. Die Abnahme des Wirkungsgrades betrug hierbei etwa 4 %.

Abbildung 17: Schnitt durch den Thorax des manipulierten Voxelmodells inklusive beider
Detektoren. Die dunkelblauen Randvoxel der Lunge sind hier als Wasser mit
der Dichte 1 g/cm?® deklariert.

Die um ihre Randvoxel verkleinerte Lunge wurde um je 1 Voxel in alle drei Raumrichtungen
verschoben werden. Dabei wurden lediglich Wasservoxel Uberdeckt. Frei werdende Voxel-
positionen wurden wiederum mit Wasservoxel geflllt. In Tabelle 4 sind die Ergebnisse dieser
Versuchsreihe, unterteilt nach Fullvoxelart, dargestellt.
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Wirkungs- |Wirkungsgrad | Wirkungsgrad-
Lungen- grad beider | in Bezug zur | Abweichung
Messszenario volumen [L] | Detektoren Referenz zur Referenz
Fullvoxel aus Vakuum
Um ein Randvoxel verkleinerte
Lunge (Referenz) 2,97 0,04393 100,00% 0,00%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in positive y-Richtung |2,97 0,04549 103,55% 3,55%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in negative y-Richtung | 2,97 0,04237 96,46% -3,54%
Fullvoxel aus Wasser
Lunge in NormalgréRe und —
position 3,75 0,04318 103,91% 3,91%
Um ein Randvoxel verkleinerte
Lunge (Referenz) 2,97 0,04156 100,00% 0,00%
Um zwei Grenzvoxel verkleiner-
te Lunge 2,27 0,04004 96,34% -3,66%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in positive x-Richtung |2,97 0,04155 99,99% -0,01%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in negative x-Richtung | 2,97 0,04147 99,78% -0,22%
Referenzlungenfligel um 1 Vo-
xel auseinander verschoben 2,97 0,04143 99,70% -0,30%
Referenzlungenfligel um 1 Vo-
xel zusammen verschoben 2,97 0,04161 100,13% 0,13%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in positive y-Richtung |2,97 0,04466 107,46% 7,46%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in negative y-Richtung | 2,97 0,03854 92,74% -7,26%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in positive z-Richtung |2,97 0,04067 97,86% -2,14%
Referenzlunge um 1 Voxel ver-
schoben in negative z-Richtung | 2,97 0,04233 101,85% 1,85%

Tabelle 4:
Lunge
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Anhand der Tabelle 4 wird deutlich, dass durch die Verwendung von zwei Phoswich-
Detektoren die x-Verschiebungen (Fillvoxel aus Wasser) nicht so stark den Gesamtwir-
kungsgrad andern, wie das bei der zuvor dargestellten Detektorverschiebung der Fall war.
Die Zugewinne und Verluste im Wirkungsgrad werden durch den zweiten Detektor nahezu
ausgeglichen und bewegen sich je unter einem Prozent Abweichung zur Referenz. Die Ver-
schiebung in z-Richtung bewirkt Anderungen des Wirkungsgrades um -2,14% bis 1,85%.
Auffallig ist eine starke y-Abhangigkeit. Die Abweichungen des Wirkungsgrades gegenlber
der Referenz (Fullvoxel aus Wasser) reichen von unter -7% bis Uber 7% wenn die Lunge um
1 Voxel vom Detektor weg bzw. hinbewegt wird. Durch die y-Verschiebung der Lunge mit
Fullvoxel aus Wasser wird die effektive Brustwandstarke verandert, womit die starke Abhan-
gigkeit des Wirkungsgrades von der Brustwandstarke bestatigt wird. Werden Vakuum-
Fallvoxel verwendet, wird nur die geometrische Schwachung wirksam und bewirkt eine ge-
ringere y-Abhangigkeit. Hierbei betragt die Abweichung zur Referenz etwa -4% bis 4%, wenn
die Lunge um 1 Voxel vom Detektor weg bzw. hinbewegt wird.

4.1.3 Lokale Deposition von Am-241 in hautnahen Gewebebereichen

B. Heide, M. Steinhoff

Befindet sich Am-241 in einem Punktpraparat, so erhalt man bei der Messung mit Szintillati-
onsdetektoren zwei Peaks: eine 17 keV - Linie und eine 60 keV - Linie.

Befindet sich Am-241 innerhalb des Korpers, so wird die 17 keV - Linie durch das Kérperge-
webe stark geschwacht, wohingegen die 60 keV - Linie verhaltnismaRig nur leicht ge-
schwacht wird. Abbildung 1 illustriert die Schwachung beider Linien, nachdem zwischen ein
Am-241 - Punktpraparat und einen 8“ - Phoswich-Detektor Scheiben aus Polyethylen (PE)
unterschiedlicher (Schicht-) Dicke eingebracht wurden. Die vorliegenden Daten wurden mit
dem Computer-Code MCNP5 ermittelt. Die Dichte der Scheiben betrug 0,95 g/cm?®. Da die
Dichte mit der von Wasser vergleichbar ist, wurden die PE-Scheiben als gewebeaquivalen-
tes Phantom betrachtet.

8" - Phoswich, Simulation, 107 Histories

o  120E02
o  1,00E-02 —e— Schichtdicke 2 mm
¢ = 800803 —m— Schichtdicke 10 mm
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Abbildung 18: Simulation eines Szenarios, bei dem zwischen einen Am-241 - Punktstrahler
und einen 8" - Phoswich-Detektor Polyethylenscheiben mit Schichtdicken zwi-
schen 2 mm und 30 mm eingebracht wurden
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Aufgrund der unterschiedlichen Schwachung der 17 keV - Linie und der 60 keV - Linie kann,
falls sich die Aktivitat nicht allzu tief im Korper (also im hautnahem Gewebebereich) befindet,
aus dem Verhaltnis der Peakflachen der beiden Linien auf die Tiefe der Aktivitatsdeposition
geschlossen werden.

Zur Lokalisierung einer begrenzten Aktivitdtsdeposition eignet sich ein (kleiner) 0,8 - Phos-
wich-Detektor besser als ein (grolRer) 8 - Phoswich-Detektor. Aus diesem Grunde wurde ein
Vorexperiment durchgeflhrt, bei dem das oben beschriebene Messszenario (vgl. Abbildung
18) mit einem Phoswich-Detektor durchgefiihrt wurde, der einen Durchmesser von 0,8“ be-
sald. In Abbildung 19 ist das Ergebnis (siehe blaue Kurve) dargestellt.
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Abbildung 19: Messung und Simulation eines Szenarios, bei dem zwischen einen Am-241 -
Punktstrahler und einen 0,8“ - Phoswich-Detektor Polyethylenscheiben mit
Schichtdicken zwischen 2 mm und 30 mm eingebracht wurden

Entgegen der Erwartung fiel die experimentelle (blaue) Kurve bzgl. geringer Schichtdicken
(2 mm - 10 mm) nicht deutlich ab, sondern stieg leicht an.

Zur Klarung der Frage, warum das Peakflachenverhaltnis bzgl. geringer Schichtdicken nicht
deutlich abfallt, wurde das obige Messszenario mit einem 8“ - Phoswich-Detektor durchge-
fuhrt und ferner mit dem Computer-Code MCNP5 simuliert. Die Ergebnisse sind in Abbildung
20 dargestellt.

Anhand der experimentellen (blauen) Kurve von Abbildung 20 ist erkennbar, dass - zumin-
dest hinsichtlich eines 8 - Phoswich-Detektors - das Peakflachenverhaltnis bzgl. geringer
Schichtdicken, wie erwartet, deutlich abfallt. Die simulierte (rote) Kurve von Abbildung 20
gleicht von der Form der experimentellen Kurve; zeigt also insbesondere denselben Abfall
bei geringen Schichtdicken. Allerdings ist die simulierte Kurve etwas nach oben verschoben.
Dies kdnnte durch eine unterschiedliche Normierung bewirkt worden sein. Der gleiche Kur-
venverlauf von Experiment und Simulation deutet darauf hin, dass die Simulation das Expe-
riment im wesentlichen richtig wiedergibt. Unter dieser Voraussetzung weist die Diskrepanz
zwischen der experimentellen und der simulierten Kurve bzgl. des 0,8 - Phoswich-Detektors
in Abbildung 19 darauf hin, dass die experimentelle Kurve von einem Artefakt lberlagert ist.
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Demnach sollte es moglich sein, auch mit einem 0,8“ - Phoswich-Detektor die Tiefe einer
begrenzten Am-241 - Deposition zu bestimmen.

8" - Phoswich
=08
£ 0,7
© 0,6
< 05 -
<'>) 0’4 —e— Experiment
s . M —#— Simulation
= 0,3
& 0,2 1
§ 0,1
D_ 0 T T T
0 10 20 30 40
Schichtdicke d [mm)]

Abbildung 20: Messung und Simulation eines Szenarios, bei dem zwischen einen Am-241 -
Punktstrahler und einen 8 - Phoswich-Detektor Polyethylenscheiben mit
Schichtdicken zwischen 2 mm und 30 mm eingebracht wurden

Kunftig soll der Einfluss von Cs-137, K-40, Co-60 und anderen Radionukliden als Storstrah-
ler untersucht werden (auch im Hinblick auf die erreichbaren Nachweisgrenzen).

4.2 Biokinetik, Dosimetrie

4.2.1 Entwicklung biokinetischer Modelle zur Beschreibung der Wirkung von DTPA
in Hinblick auf die Diagnostik und Therapie bei Inkorporationen von Plutonium
und anderen Transuranen

B. Breustedt (HS), K. Zugenmaier (MED), E. Polig (HS),V. List (MED),
M. Urban (HS),
gefdrdert durch das Umweltministerium Baden-Wirttemberg (BWPIlus-Projekt)

Werden offene radioaktive Stoffe in den Kdrper aufgenommen, nehmen sie an den normalen
Stoffwechselprozessen teil. Sie werden im Korper transportiert, lagern sich in Organen an
und werden ausgeschieden. Die Aufnahme in den Korper erfolgt Uber die Atemwege (Inhala-
tion), den Verdauungstrakt (Ingestion) oder durch kontaminierte Wunden (Invulnearation). In
medizinischen Anwendungen wird die Aktivitat auch direkt ins Blut gespritzt (Injektion). Der
Transport im Korper erfolgt im wesentlichen Uber das Blutplasma und das extrazellulare
Wasser, die Ausscheidung Uber Urin und Stuhl. Andere Transportwege sowie die Exhalation
und die Ausscheidung Uber Schweil} sind fiir die hier betrachteten Nuklide (Plutonium und
Transurane) vernachlassigbar [ICRP98].
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Zur Beschreibung des Stoffwechsels verschiedener Elemente und ihrer Verbindungen wer-
den biokinetische Modelle im Kompartimentformalismus [Jag96] verwendet. Der Koérper wird
dabei in Untereinheiten (Kompartimente) unterteilt. Das kénnen Organgruppen (z. B. Weich-
teilgewebe), einzelne Organe (z. B. Gonaden) oder Organanteile (z. B. Knochenoberflache)
sein. Die Struktur des Modells beschreibt die moglichen Stoffwechselpfade flir den betrach-
teten Stoff. Die Rate, mit welcher der Transport des Stoffes zwischen den einzelnen Kompar-
timenten erfolgt, ist (bei angenommener linearer Kinetik) proportional zum Inhalt des abge-
benden Kompartiments. Der Proportionalitdtsfaktor wird Transferkoeffizient genannt. Die
Abschatzung der aus einer Inkorporation resultierenden Strahlendosis ist nur tber biokineti-
sche Modelle mdglich. Die ICRP veroffentlicht solche Modelle (d.h. Strukturen und Transfer-
koeffizienten) fir verschiedene Nuklide [ICRP94, ICRP98]. Zusatzlich gibt es Komparti-
mentmodelle fir den Atemtrakt [ICRP94a] und den Verdauungstrakt [ICRP79], die fur alle
Nuklide gleichermaRBen gelten. Aktuell wurde eine Uberarbeitung des systemischen Pu-
Modells durch Legget et al. [Leg05] veréffentlicht.

Die in diesem Projekt betrachteten Nuklide (Plutonium und Transurane) reichern sich, nach-
dem sie im Blut gel6st sind, primar in den Knochen (ca. 50 % der aufgenommenen Aktivitat)
und der Leber (ca. 30 %) an. Die Anreicherung in den Gonaden bzw. anderen Weichteilge-
weben ist geringer. Die Organaktivitaten kénnen direkt (d. h. in Teilkdrperzahlern) nur schwer
(z. B. Am-241 (60keV Gamma-Emission), Pu-239 nur durch Rdntgennachweis) bzw. gar
nicht ermittelt werden. Zur Dosisabschatzung muissen daher die ausgeschiedenen Aktivita-
ten betrachtet (Bioassay) werden. Der Verlauf der Ausscheidungskurve ist abhangig von der
Art der Aufnahme, der chemischen Form und weiteren Parametern (z. B. Aerosol-Korngréfe
bei inhalierten Nukliden). Mit den biokinetischen Modellen kdnnen Erwartungskurven fur die
Ausscheidung von Plutonium nach einer Inkorporation berechnet werden. In der folgenden
Abbildung sind die erwarteten Urinausscheidungen nach einer Plutoniuminkorporation fur
verschiedene Inkorporationspfade dargestellt. Aufgetragen wurde jeweils der Anteil des auf-
genommenen Pu, der pro Tag im Urin ausgeschieden wird (,percentage daily excretion®).

Injektion
Inhalation, Klasse M
Inhalation, Klasse S
Ingestion

0.1F

0.01 r
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1e-005 F

Taegliche Urinausscheidung [% pro Tadg]

1e-006 ¢

1e-007 ' ' '
1 10 100 1000 10000

Zeit nach Inkorporation [Tage]

Abbildung 21: Berechnete Urinausscheidung fiir verschiedene Inkorporationspfade
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Zur Berechnung der inkorporierten Aktivitat und der daraus resultierenden Dosis werden in
regelmafiigen Abstanden Urin bzw. Stuhl jeweils Uber 24h gesammelt und nach radiochemi-
scher Aufbereitung die darin enthaltene Aktivitat bestimmt. An die so gemessenen Ausschei-
dungskurven werden durch Skalierung mit der aufgenommenen Aktivitat die Modellkurven
angepasst. Dabei kdnnen zusatzliche Informationen Uber die Inkorporationsumstande (z. B.
Unfallhergang, verwendete Verbindungen) zur Auswahl des passenden Kurventyps heran-
gezogen werden und die Ergebnisse mit eventuell weiteren vorhandenen Daten (z. B. Raum-
luftmessung) abgeglichen werden. Um eine belastbare Abschatzung der aufgenommenen
Aktivitat (Intake) zu erhalten muss der Ausscheidungsverlauf mdglichst lange beobachtet
werden. Dieses ist insbesondere bei nicht genau geklarten Inkorporationsumstanden wichtig.

Dekorporationstherapie - Ausscheidungsintensivierung mit Diethylentriaminpentaacetat
(DTPA) (in Zusammenarbeit mit der Medizinischen Abteilung MED des Forschungszent-
rums)

Ziel der Dekorporationsherapie mit DTPA ist es ,die Strahlenbelastung durch eine Intensivie-
rung der Radiometallausscheidung aus dem Koérper zu erniedrigen. Diese Forderung ist noch
dahingehend zu prazisieren, dass eine Reduktion der Radiometallkonzentration im kritischen
Organ anzustreben ist.“ [Cat68] Die Beschleunigung der Radiometallausscheidung erfolgt
durch eine chemische Komplexierung des Metalls mit einer Verbindung, die schnell ausge-
schieden wird. Verschiedene Liganden kommen hierflir in Frage. Im Blut bilden sich aber
auch immer ,stabile” Komplexe mit Plasmaproteinen (z. B. Pu-Transferrin). Besonders stabi-
le Komplexe bilden so genannte Chelatbildner (von griech. ,chelos® = Krebsschere). Diese
besitzen mehrere Elektronendonoratome (z.B. O, S, N), bzw. funktionelle Gruppen
(z. B. -OH, -COO , -COONH, -N=N- , >C=N-OH ) mit denen sie das Metallion umgeben und
Wasser aus der Hydrathille bzw. das Plasmaprotein verdrangen kénnen. Die effektivsten
Chelatbildner beinhalten mehrere Donoratome und funktionelle Gruppen, z. B. Polyaminopo-
lycarboxylsduren. Die Nitzlichkeit eines Chelatbildners fir die Dekorporationstherapie hangt
von mehreren Faktoren ab [Vol78]:

e Wahrscheinlichkeit einen Chelatkomplex in-vivo bilden zu kénnen (hangt ab von der
Affinitat des Chelators zum Metall und der Affinitat des Metalls zu endogenen Rezep-
toren)

e Physiko-Chemische Eigenschaften des Metalls, d. h. dem fir die Chelation verfiugba-
ren Anteil des Metalls im Koérper

e Konzentrationsverhaltnis von Chelatbildner zu chelierbarem Anteil des Metalls im
Hinblick auf die Reaktionsgeschwindigkeit

e Metabolische Stabilitdt des Metallchelats und Ausscheidungsrate des Komplexes

e Biologisches Verhalten des Chelatbildners (zusatzliche Beeinflussung von Stoff-
wechselprozessen, Nebenwirkungen)

Far die Dekorporation von Plutonium und Transuranen zeigte sich Diethylentriaminpentaace-
tat (DTPA) als wichtigster Chelatbildner. Verwendet wird Ublicherweise das Ca- oder Zn-Salz
des DTPA. Die Wirkung von DTPA beschrankt sich aber auf den Extrazellularraum, da auf
Grund ihrer Ladungen und der hydrophilen Natur die Chelate Zellmembranen nicht durch-
dringen kénnen [Vol78]. Daher sollte die Therapie so friih wie mdglich begonnen werden,
namlich zu einem Zeitpunkt zu dem sich erst ein geringer Anteil des Radionuklids in den Or-
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ganen befindet. Allerdings werden durch den Einfluss des DTPA die Ausscheidungsverlaufe
so verandert (s. u.), dass eine verlassliche Rickrechnung auf die Aktivitat mit den bestehen-
den Modellen nicht mehr maoglich ist.

In der Ausscheidungsrate ist im Urin fir den Tag nach der DTPA-Gabe (im Stuhl versetzt um
einige Tage) ein Uberhéhung der Rate zu beobachten. Diese kann durch einen Uberho-
hungsfaktor (Excretion Enhancement Factor, EEF) beschreiben werden. Im Urin liegt dieser
fir 2°Pu bei ca. 40-120, im Stuhl bei ca. 10. Interessant ist die Beobachtung, dass die Uber-
hoéhung der Ausscheidung des Transurans nach einer DTPA-Gabe auch uber einige Tage
hin zu beobachten ist, obwohl der gréflite Teil des applizierten DTPA bereits nach einem Tag
ausgeschieden wurde (sog. ,Nachklangeffekt®). Ein Erklarungsansatz fir diesen Effekt geht
davon aus, dass der Chelatkomplex zeitweise durch Bildung eines terndren Komplexes mit
einem im Gewebe fixierten endogenen Liganden gebunden und dadurch verzégert ausge-
schieden wird. Zusatzlich ist allerdings zu beachten, dass es durch das ,Entleeren® des Blut-
kompartiments durch DTPA zu einer Stérung des Fliessgleichgewichts kommt. Es muss also
nach der DTPA-Gabe kurzzeitig auch von leicht gednderten Flussraten ausgegangen wer-
den.
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Abbildung 22: Zum ,Nachklangeffekt‘ der DTPA-Wirkung, die DTPA-Gaben erfolgten an den
Tagen 83 und 193

Ziel des Projektes ist es, die bestehenden Modelle zu erweitern um auch die Beschreibung
der durch DTPA-Gaben gestérten Urinausscheidung zu ermdéglichen. Basierend auf diesen
Modellen soll dann ein Verfahren zur Dosisdiagnostik von Pu-Inkorporationen unter dem
Einfluss von DTPA sowie ein Verfahren zur Vorhersage der durch die DTPA-Therapie be-
wirkten Dosisreduktion bereitgestellt werden. Dazu wurden zunéachst die im Forschungszent-
rum verteilt vorliegenden Informationen und Messdaten von Pu-Inkorporationsfallen mit und
ohne DTPA-Therapie gesammelt und in einer zentralen Datenbank anonymisiert zusam-
mengefihrt. Bislang sind dort 169 Inkorporationsfalle erfasst.
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Empirische Beschreibung der Urinausscheidung unter DTPA-Wirkung

Um aus den Ausscheidungsdaten nach DTPA-Gaben, die aufgenommene Aktivitat und die
damit verbundene Dosis abzuschatzen und den Therapieerfolg bewerten zu kénnen, wurde
von Hall und Mitarbeitern 1978 ein empirisches Modell der DTPA-Wirkung aufgestellt
[Hal78,LaB94]. Dabei wird von drei Grundannahmen ausgegangen:

Zum Zeitpunkt der DTPA-Gabe (oder in den folgenden 24h) steht von der gesamt aufge-
nommenen Aktivitat (I) eine Menge Plutonium (q) zur Bildung eines Chelats zur Verfligung.

Der Pu-DTPA-Komplex ist stabil und wird mit seiner eigenen Ausscheidungsfunktion ig(t)
ausgeschieden. Ublicherweise wird ein exponentielles Abklingen angenommen.

Die Biokinetik des unchelierten Plutonium (beschrieben durch die Ausscheidungsfunktion
iy(t)) verlauft ungestort weiter, allerdings mit einer um q reduzierten Aktivitat).

Zusatzlich wird angenommen, dass die einzelnen DTPA-Gaben unabhangig voneinander
wirken und jeweils einen Anteil q; aus dem Blut entfernen. Der gesamte durch die Therapie
entfernte Anteil ergibt sich durch Summation aller q;.

Die erwartete Urinausscheidung e,(t) kann dann beschrieben werden durch:

vor einer DTPA-Gabe: e,(t)=1-i,(t)

nach einer DTPA-Gabe: e,t)=>0-0q)-i,t)+q-i.(t)

nach n DTPA-Gaben: €, (t) = (I —Zn:qi) . iu(t)+Zn:(qi -1, (1))

Fir eine einzelne DTPA-Gabe am zweiten Tag nach der Inkorporation durch Inhalation erhalt
man (mit fur die Darstellung Ubertriebenen Parameterwerten) Abbildung 23.
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Abbildung 23: Erwartete Urinausscheidung nach einer DTPA-Gabe am zweiten Tag
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Im Hall’'schen Modell wird angenommen, dass sofort am Tag der DTPA-Gabe die Reduktion
um den Anteil q erfolgt. Realistischerweise muss aber angenommen werden, dass die Re-
duktion nicht schlagartig sondern sukzessive erfolgt. Es wird daher in der Modifikation des
Modells angenommen, dass die Reduktion AQ(t,t.) gerade dem Anteil von Q, der zum
Zeitpunkt t ausgeschieden wurde, entspricht. Fir die Ausscheidungsfunktion i_(t,t.) des Pu-
Chelatkomplexes wird bei Hall auch eine Summe von zwei Exponentialfunktionen angesetzt.

i, (tt)=a -e ) ya,. e

Durch eine Umformulierung des Modells kénnen nun die Koeffizienten der Exponentialfunkti-
on (a,,4,,a,,4,) und die urspringlich aufgenommene Aktivitdt (I) als Parameter flr eine
Anpassung der Modellkurve an die Messdaten verwendet werden. Aus Praxisgrinden (die
Datenlage ist in vielen Fallen sehr diinn) kann teilweise nur ein Exponentialterm in den
Rechnungen verwendet werden. Aus den ermittelten Parametern kann dann fir jede Chela-
tion der Uberhdhungsfaktor, die zusatzlich ausgeschiedene Menge ¢, und die daraus resul-
tierende Dosisreduktion berechnet werden. Zur Kontrolle kann der aus den Parametern be-
rechnete Uberhéhungsfaktor mit der gemessenen Uberhéhung verglichen werden. Um das
Modell anwenden zu kénnen wurde ein C++-Programm entwickelt.
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Abbildung 24: Programm zur empirischen Beschreibung der Urinausscheidung nach DTPA-
Gaben

Die gemessenen Urinausscheidungsdaten, die Anzahl und die Tage der DTPA-Gaben kon-
nen dort eingegeben, oder aus Textdateien geladen werden. Durch Optimierung (Simplex-
Fit-Algorithmus) kénnen die Parameter der Chelatfunktion i_(t,t,) und die intiale Aufnahme |
an die Daten angepasst werden. Optional kénnen die Parameter der Chelatfunktion fixiert
und nur die aufgenommene Aktivitdt berechnet werden. Als Grundausscheidungsfunktionen
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iu(t) werden die Lésungen eines Kompartimentmodells verwendet. Alternativ zur direkten
Losung des biokinetischen Modells stehen mehrere Ausscheidungskurven zur Auswahl. Die
einzelnen numerisch gewonnenen Ldsungen der jeweiligen biokinetischen Modelle wurden
dazu durch Exponentialsummen beschrieben.

Ausblick

Das entwickelte Programm wird zunachst mit synthetischen Daten getestet und validiert.
Insbesondere der Einfluss der gewahlten Grundausscheidung auf die berechneten Parame-
terwerte soll dabei untersucht werden. Das implementierte empirische Modell wird derzeit
erweitert, um auch die Stuhldaten in der Auswertung berticksichtigen zu kénnen.

Durch die Dekorporationstherapie wird nur das Plutonium im Blut bzw. im extrazellularen
Wasser zusatzlich entfernt. Dadurch kommt es zu einer Stérung des Fliessgleichgewichts in
der Pu-Biokinetik. Dieses wird im empirischen Modell nicht bertcksichtigt, lediglich die Aus-
scheidungskurve wird beschrieben. In der biokinetischen Modellierung der DTPA-Wirkung
muss dieses allerdings berlicksichtigt werden. In einem ersten Schritt zu einem solchen Mo-
dell wird in einem vereinfachten Testmodell die Beeinflusssung der Ausscheidungsraten
durch den Pu-Rickfluss aus den Organen untersucht. Zur Beschreibung der DTPA-Wirkung
wurden die Transferraten fur den Zeitraum direkt nach der DTPA-Gabe modifiziert. In einem
zweiten Schritt sollen zusatzliche Kompartimente fir die DTPA-Komplexe im Modell erganzt
werden.

Parallel zur Programmentwicklung und den Studien mit den Kompartimentmodellen wird die,
in der Datenbank zusammengetragene, Datenbasis durch weitere Sammlung von Daten zu
Inkorporationsfallen erweitert.

4.2.2 Untersuchung der inter-individuellen Variation von biokinetischen Modellen

W. Klein, B. Breustedt, E. Polig

Bei der Dosimetrie inkorporierter radioaktiver Stoffe (interne Dosimetrie) spielen die zeitliche
und radumliche Verteilung der Radionuklide im menschlichen Kérper eine wichtige Rolle. Oft
koénnen sie aber nicht aulRerhalb des Korpers gemessen werden, da die Reichweite der emit-
tierten Strahlung zu gering ist und sie schon innerhalb des Korpers wieder absorbiert wird.
Messtechnisch zuganglich ist nur die Aktivitat bzw. ihre Konzentration in den Ausscheidun-
gen Stuhl und Urin. Man spricht in diesem Fall von einer Ausscheidungsanalyse. Um trotz
der nur mittelbaren Informationen, die eine Ausscheidungsanalyse bietet, eine Dosisab-
schatzung vornehmen zu kdnnen, werden biokinetische Modelle verwendet. Diese Modelle
vereinfachen den Menschen und seinen Stoffwechsel, indem sie ihn in mehrere biologisch
sinnvolle, homogene Einheiten unterteilen, so genannte Kompartimente. Die Umverteilung
der an den Stoffwechselprozessen teilnehmenden Stoffe zwischen den einzelnen Komparti-
menten wird durch Ubergangsraten beschrieben. Die Ubergangsrate von einem in ein ande-
res Kompartiment ist proportional zum Inhalt des liefernden Kompartiments. Die Proportiona-
litatsfaktoren werden als Transferkoeffizienten bezeichnet. Die Transferkoeffizienten der in
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internationalen Empfehlungen [ICRP94] verwendeten Modelle sind auf den Standardmen-
schen bezogene Mittelwerte und entsprechen nicht immer denen einer realen Person, deren
Werte mitunter stark von den Werten des Standardmenschen abweichen kénnen. Die Ab-
schatzung der Strahlenexposition, die auf eine Inkorporation radioaktiver Stoffe zurlckzufih-
ren ist, ergibt somit nur einen ,groben® Schatzwert fir die tatsachliche Dosis, da die im kon-
kreten Einzelfall vorliegenden Transferkoeffizienten nicht bekannt sind und auch nicht ermit-
telt werden kénnen. Abweichungen der wirklich vorliegenden Transferkoeffizienten von den
jeweiligen des Standardmenschen haben jedoch unterschiedliche Effekte auf die mit Hilfe
der Modelle ermittelte Dosis.

Daher wurde die Auswirkung der Abweichungen zwischen verschiedenen Personen und
dem Standardmenschen untersucht (Diplomarbeit W. Klein, Universitat Karlsruhe). Diese
Iasst sich nicht analytisch bestimmen, da Verteilungsfortpflanzungen schnell sehr kompliziert
werden und nur fur einfachste Modelle und Verteilungen berechenbar sind. Untersuchungen
beliebiger Modelle lassen sich iber Monte-Carlo-Simulationen durchfiihren. Aussagen Uber
den Einfluss der Abweichungen einzelner Individuen vom Standardmenschen kénnen mit
Hilfe von Simulationen gemacht werden, bei denen jeweils ein Satz Transferkoeffizienten der
eine Person reprasentiert, zufallig festgelegt wird. Dazu wird jeder einzelne Transferkoeffi-
zient unabhangig von allen anderen verrauscht, so dass sich flir die Transferkoeffizienten
Rauschverteilungen bilden, deren Erwartungswert den Mittelwerten der verwendeten Model-
le entspricht. Uber die Lésung dieses individuellen Differentialgleichungssystems erhalt man
die Kompartimentinhalte der simulierten Person. Anhand der Kompartimentinhalte einer Per-
son lasst sich die vermutete aufgenommene Aktivitat berechnen, die wiederum zur Dosisab-
schatzung dient. Wird eine Vielzahl von Simulationen durchgefihrt und deren Ergebnisse
aufgezeichnet, so kann man Aussagen Uber die Verteilungen, Vertrauensbereiche und Unsi-
cherheiten der erhaltenen Ergebnisse machen und so die Qualitdt des Schlusses vom Stan-
dardmodell auf ein Individuum beurteilen.

Einzelne Modellparameter lassen sich im menschlichen Koérper nicht messen und stehen in
ihrer Auswirkung teilweise fir die Summe mehrerer Stoffwechselvorgange. Physiologische
Parameter wie Blutdruck, Korpergrofle, werden vom menschlichen Korper geregelt. Aus der
Fachliteratur [ZHA94] geht hervor, dass sie auf Grund dieser Regelmechanismen lognormal-
verteilt sind. Man kann davon ausgehen, dass auch die Transferkoeffizienten, die in den bio-
kinetischen Modellen Verwendung finden, dieser Verteilung folgen.

Um den Einfluss der Form der Transferkoeffizientenverteilung zu bestimmen, wurden die
Auswirkungen unterschiedlicher Parameterverteilungen anhand der Beispiele: Gleich-, Drei-
eck-, Gaul- und Lognormalverteilung untersucht. Dazu wird jeder einzelne Transferkoeffi-
zient eines Modells so verrauscht, dass er der jeweils vorgegebenen Verteilung und Streu-
ung entspricht, aber unabhangig von allen anderen Transferkoeffizienten ist. Der Erwar-
tungswert der Rauschverteilung entspricht dabei dem Wert des zu Grunde liegenden Mo-
dells. Bei geeigneter Wahl des Streumalies |asst sich erkennen (Abbildung 25), dass sich die
nach der Losung des Modells entstehenden Verteilungen fir alle vier zu Grunde liegenden
Transferkoeffizientenverteilungen nur sehr geringfugig unterscheiden.
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Abbildung 25: Simulation der Pu-Ausscheidungsrate im Stuhl nach 10 Tagen mit verschie-
denen Parameterverteilungen

Die Verwendung von lognormalverteilten Parametern fur die Simulation der inter-
individuellen Variation ist deshalb begriindet.

Zur Bestimmung der mittleren Transferkoeffizientenstreuung ist man auf einen Vergleich der
Verteilungen von Messwerten aus realen Inkorporationsfallen mit den durch die Modelle be-
rechneten Verteilungen angewiesen. Die in den Organen angereicherte Aktivitat hangt von
der insgesamt aufgenommenen Aktivitat, die meist nur abgeschatzt werden kann, ab. Fur
eine Abschatzung der Parameterstreuung ist deshalb nur eine Betrachtung von Aktivitats-
verhaltnissen unterschiedlicher Organe bzw. unterschiedlicher Ausscheidungsprodukte sinn-
voll. AuRerdem schwankt die raumliche Verteilung im Korper kurz nach der Aufnahme der
radioaktiven Substanz stark und wird durch die Art der Aufnahme: Inhalation (Atemwege),
Ingestion (Verdauungstrakt), Invulneration (Wunde) beeinflusst. Erst nach ca. 1000 Tagen
haben die im Korper stattfindenden Umverteilungen ein ,stabiles® Gleichgewicht gefunden,
bei dem die Verteilung der im Korper verbliebenen Aktivitat auf die einzelnen Organe nicht
mehr von der Aufnahme bestimmt wird. Unterschiede bei der rdumlichen Aktivitatsverteilung
im Korper sind dann auf individuelle Unterschiede zurlickzuflihren. Verwertbar sind deshalb
nur Daten von Personen, bei denen Messungen von mindestens zwei Organen oder Aus-
scheidungsprodukten lange nach der Aufnahme der Radioaktivitat vorliegen. Auf Grund die-
ser Anforderungen an die Messdaten liegen sehr wenige Daten vor und es lasst sich nur
eine grobe Abschatzung der durchschnittlichen Parameterstreuung vornehmen. Es existieren
Daten fir die Verhaltnisse der Plutoniumausscheidungsraten Stuhl zu Urin und der Inhalte
der Speicherorgane Skelett und Leber, die den genannten Anforderungen geniligen. Die
Wertepaare zur Plutoniumausscheidung stammen von ehemaligen MAYAK-Arbeitern' aus
[KHOO04]. Die Organwerte wurden aus der "U. S. Transuranium Registry" entnommen
[KATO04]. Ein Vergleich der Standardabweichungen der beobachteten und simulierten Ver-
haltnisse flihrt zu dem Ergebnis, dass ein Verrauschen aller Modellparameter mit einer

' Arbeiter des russischen Chemiekombinats in der Oblast Tscheljabinsk bei Osjorsk
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Lognormalverteilung mit Variationskoeffizienten von ca. 60% zu ahnlichen Standardabwei-
chungen der betrachteten Verhaltnisse fuhrt. Fur die weiteren Untersuchungen wurden des-
halb lognormalverteilte Transferkoeffizienten mit Variationskoeffizienten von 0,6 verwendet.

Monte-Carlo-Simulationen zum Einfluss der inter-individuellen Variation auf die Ausschei-
dung des inkorporierten Plutoniums mit dem Urin und Stuhl haben gezeigt, dass die
Histogramme der Verteilung des Plutoniums in den beiden Endkompartimenten des Modells
sowie in allen anderen Kompartimenten sich ndherungsweise durch Lognormalverteilungen
beschreiben lassen. Eine analytische Beschreibung dieser Verteilung ist aufgrund des kom-
plexen nichtlinearen Systems, das fur die Simulationen verwendet wurde, nicht maglich.

Die Losung fur die Beobachtungsgrof3e ist eine Summe von Exponentialtermen, bei der so-
wohl die Faktoren, mit denen ein Term in die Summe eingeht, als auch die Exponenten sto-
chastisch verteilt sind.

x(t)=a-e* +b-e*" +...
mit:

e a,b, ... sind statistisch verteilt
e S4,So, ... Sind statistisch verteilt

Die Verteilungen von a, b, ... und s4, s5, ... hdngen dabei von den Verteilungen der Transfer-
koeffizienten ab. Insgesamt Uberlagern sich die Verteilungen so, dass eine Abhangigkeit von
der Form der Verteilung der Transferkoeffizienten nicht mehr zu erkennen ist.

Betrachtet man den zeitlichen Verlauf der Simulationen fir die tagliche Ausscheidung von
Plutonium mit dem Stuhl und Urin, erhalt man folgende Ergebnisse:

e Der Erwartungswert der entstehenden Verteilungen fiir die Ausscheidung mit dem U-
rin liegt bis zum 30. Tag standig leicht Gber dem Wert des unverrauschten Standard-
modells. Besonders grof} ist die Abweichung zwischen dem 6. und 30. Tag, so dass
eine Berechnung der aufgenommenen Aktivitat anhand von Messdaten aus diesem
Zeitraum in der Regel zu einer Uberschatzung fiihrt.

e Bei der Plutoniumausscheidung mit dem Stuhl liegt der Erwartungswert der Simulati-
on in den ersten drei Tagen unter dem Wert des Standardmodells, zwischen dem 4.
und 40. Tag darlber.

o Der 95%-Vertrauensbereich ist flr die Stuhl- und Urinausscheidung wahrend des ge-
samten Zeitbereichs relativ breit, so liegen Werte, die sich um einen Faktor 10 unter-
scheiden, im Vertrauensband. Die Abschatzung der inkorporierten Aktivitat Gber die
Ausscheidungsanalyse ist demzufolge alleine auf Grund nicht messbarer individueller

Unterschiede mit einem grof3en Fehler behaftet.
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Abbildung 27: Zeitlicher Verlauf der Pu-Ausscheidung und des 95%-Vertrauensbereichs mit
dem Stuhl

Ausblick:

Werden bei der Abschatzung der inkorporierten Aktivitat die Abweichungen des Erwartungs-
werts vom Wert des Standardmodells, sowie die Unsicherheit der Werte zu unterschiedli-
chen Zeitpunkten berticksichtigt, lasst sich die Abschatzung der inkorporierten Aktivitat deut-
lich verbessern. Mdglich ist dies z. B. durch unterschiedliche Gewichtung der in die Berech-
nung eingehenden Werte. Der Einfluss einer Optimierung der Berechnung der aufgenomme-
nen Aktivitdt auf die Unsicherheit des berechneten Werts, die durch inter-individuelle Variati-
on entsteht, soll untersucht werden.
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Im Allgemeinen ist nicht davon auszugehen, dass die individuelle Abweichung der Transfer-
koeffizienten unkorreliert ist. Deshalb soll untersucht werden, wie sich Korrelationen zwi-
schen verschiedenen Transferkoeffizienten auswirken.

4.2.3 Spatfolgen bei US Ziffernblattmalern nach der Aufnahme von Radium

E. Polig

In den USA wurden ca. 2500 ehemalige Ziffernblattmaler am Argonne National Laboratory
und anderen Forschungsinstitutionen untersucht. Die Argonne Studie ist die umfangreichste
Untersuchung der Spatfolgen im Menschen verursacht durch die Aufnahme von Radionukli-
den. Als Alphastrahler wurden die Radiumnuklide (**Ra, ?*Ra, *Ra) zu Referenznukliden
fur die Risikoabschatzung der ebenfalls alpha-strahlenden Aktinide.

Seit 1994 existiert eine publizierte Zusammenfassung aller Ergebnisse der Argonne Studie
[Row94]. Sie enthalt neben Ergebnissen auch eine vollstandige Liste aller untersuchten Per-
sonen mit dazugehérigen epidemiologischen Daten (z. B. Alter, Beschaftigungszeit, Uberle-
bensdauer, pathologischer Befund, aufgenommene Aktivitat, kumulierte Strahlendosis etc.).
Dadurch ist es zum ersten Mal mdglich, das Datenmaterial auch nach anderen Gesichts-
punkten und mit anderen Methoden zu analysieren, die von den Mitarbeitern des Argonne
Projektes nicht in Erwagung gezogen wurden. Insbesondere erscheint es interessant, die
Risikoanalyse in der gleichen Weise wie fur Beagle Hunde durchzufihren [Pol03] und damit
einen direkten Vergleich zwischen Mensch und Versuchstier zu ermdglichen.
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Abbildung 28: Kaplan-Meier Schatzung der Uberlebensfunktion fiir Personen mit niedrigem
und hohem “**Ra Anteil

Um eine mdglichst homogene Ausgangsbasis zu haben wurden fiir die gegenwartige Studie
nur Ziffernblattmaler ausgewahlt. Die Argonne-Studie enthalt z. B. auch Chemiker und Labo-
ranten, die Radium bei ihrer beruflichen Tatigkeit aufgenommen haben, oder Patienten, die
Radiumpraparate aus medizinischen Grinden verordnet bekamen. Die hier ausgewahlten
Ziffernblattmaler waren weiblich und begannen ihre Tatigkeit in einem Durchschnittsalter von
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19,6 Jahren. Aus den 1575 dokumentierten Fallen wurden 760 Personen mit den hochsten
Aktivitatszufuhren ausgewahlt. In diesem Personenkreis traten 46 Osteosarkome (Knochen-
krebs) und 19 Karzinome (Krebs des Epithelgewebes) in den Nebenhdhlen des Kopfes auf.
Die beobachteten Haufigkeiten liegen weit Uber den Erwartungswerten in einer unbestrahlten
Population. Wegen der grélieren Zahl der Falle werden hier lediglich die Risiken flr Kno-
chenkrebs (Osteosarkom) betrachtet.

Die Lumineszenzfarbe wurde meistens durch Anspitzen der Pinsel mit Zunge und Lippen
durch Ingestion aufgenommen. In der Regel bestand die Farbe aus einem Gemisch von
2%Ra und *®Ra, wobei die relativen Anteile stark variierten. *Ra ist zwar ein p-Strahler,
enthalt in der Zerfallskette jedoch einige a-Strahler. Die aufgenommenen Aktivitaten und die
Strahlendosen im Skelett wurden deshalb getrennt fir beide Isotope bestimmt. In diesem
Zusammenhang stellt sich zunachst die Frage ob, bezogen auf die Strahlendosis im Skelett,
beide Isotope gleich wirksam bei der Entstehung von Osteosarkomen sind. Eine Berechnung
der Uberlebenswahrscheinlichkeit als Funktion der kumulativen Strahlendosis nach Kaplan-
Meier ist in Abbildung 28 dargestellt.
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Abbildung 29: Schatzung der Hazard-Funktion fur Osterosarkome im Skelett. Gruppierung
nach mittlerer Dosisleistung

Dazu wurden alle Personen mit den héchsten mittleren Dosisleistungen bis hinunter zur ge-
ringsten Dosisleistung bei der noch ein Osteosarkom auftrat in zwei Gruppen eingeteilt. Bei
einer Gruppe war der Beitrag von ?*®Ra zur Skelettdosis gréRer als 50% (53 Personen, Mit-
tel: 80%), bei der anderen Gruppe kleiner als 50% (95 Personen, Mittel: 7.4%). Der Vergleich
der beiden Uberlebenskurven mit finf verschiedenen Testverfahren ergab Wahrscheinlich-
keiten zwischen 0.59 (Breslow-Gehan-Wilcoxon) und 0.99 (Mantel-Cox) dass die beobachte-
ten Unterschiede zufallig und damit nicht signifikant sind. Fur die weitere Analyse ist es des-
halb moglich, nur die Summe beider Strahlendosen zu betrachten.

Das Risikomodell besteht, wie bei der Analyse der Beagle-Daten darin, einen empirischen
Zusammenhang zwischen dem Hazard des betrachteten Spateffektes (Osteosarkom) und
der kumulativen Strahlendosis im Skelett zu finden. Die Methode unterscheidet sich von den
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bisher in der Literatur dargestellten dadurch, dass sie die volle Information der Uberlebens-
daten ausnutzt - z. B. auch die zeitliche Entwicklung der Spatfolgen - und keinerlei a priori-
Annahmen Uber die Form der Dosis-Effektbeziehung macht (z. B. linear, linear-quadratisch
etc.). Hazard H(D) ist definiert als der negative natirliche Logarithmus der Uberlebenskurve
S(D) (H(D) = - InS(D) ).

Wie bereits bei der Analyse der Beagle-Daten festgestellt wurde, muss mit einer Abhangig-
keit der Hazardfunktion von der Dosisleistung gerechnet werden. Die Individuen wurden
deshalb in finf Gruppen mit mittleren Dosisleistungen von 4.3, 9.7, 18.4, 37 und 100 Gy/Jahr
eingeteilt. Abbildung 29 zeigt die Hazardfuntion fur die drei Gruppen mit den héchsten Dosis-
leistungen. Die Kurven kénnen in doppelt-logarithmischem MalRstab gut durch Geraden ap-
proximiert werden. Das bedeutet, dass die Hazardfunktion einer Weibull-Verteilung ent-
spricht.

H(D) = A(D)D” 1)

Der Parameter y entspricht der Steigung. Er hat fir alle Gruppen annahernd den gleichen
Wert und wurde deshalb als y = 2.55 festgelegt. Der Skalierungsfaktor A ist wie bei den
Beagles abhangig von der Dosisleistung im Sinne einer Erhéhung des Hazards fiir gleiche
Dosis aber geringerer Dosisleistung (inverser Dosisleistungseffekt). Der entscheidende
Schritt bei der Extrapolation zu kleinen Dosen besteht darin, die Abhangigkeit des Skalie-
rungsfaktors von der Dosisleistung empirisch durch eine méglichst einfache Funktion zu be-
schreiben, und diese dann mutig in den Bereich sehr kleiner Dosisleistungen fortzusetzen.
Eine Regressionsanalyse ergab, dass, wie bei den Beagle-Hunden, der Skalierungsfaktor
durch eine Potenzfunktion mit den angegebenen Parametern approximiert werden kann.

A=aD? ; @ =214x10"° p=-0.868 r?=0.893 )
1E-02
y = 2.144E-00y 357901
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Abbildung 30: Skalierungsfaktor der Weibull-Verteilung flr das Osteosarkom-Hazard in Ab-
hangigkeit von der Dosisleistung. Vergleich Mensch-Beagle
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Wie Abbildung 30 zeigt ist die Abhangigkeit des Skalierungsfaktors von der Dosisleistung
beim Menschen geringer als beim Beagle. Der inverse Dosisleistungseffekt ist beim Men-
schen sehr viel weniger ausgepragt als beim Beagle. Aus (1) und (2) ergeben sich nach eini-
gen Umformungen

H(D,t) = at "D (t)

L (3)
h(D,t) = at 77 D”*7 (t)

h ist die Hazard-Rate (h = dH/dt).

Fir die praktische Anwendung ist es vorteilhaft, die obigen Hazard-Funktionen nur in Abhan-
gigkeit von der Zeit auszudricken. Dazu ist die Zeitabhangigkeit der Dosis D(t) nétig:

-8 -1n~-1 S
D(t):CAERske.(r)dr ; C:{2.18X10 Gyd "Bq ™ weiblich "

1.62x10°Gyd "Bqg ™" mannlich

Rskel ist der Bruchteil der aufgenommenen Aktivitat (A) von **Ra im Skelett. Der Faktor ¢ ist
unter der Annahme von 35% 2*?Rn-Retention berechnet. Er ist unterschiedlich fiir weibliche
und mannliche Individuen wegen der verschiedenen Skelettmassen ( 7,8 kg, 10,5 kg).

R(t) ist im Allgemeinen eine Matrizenfunktion des zugrundeliegenden biokinetischen Sys-
tems und deshalb zu unhandlich und komplex flir die numerische Integration. Es ist jedoch
moglich, das obige Integral durch eine Summe von drei Exponentialtermen mit ausreichen-
der Genauigkeit zu approximieren:

[Rua (D) =60 ~Ya,a-e™) ®

Man kann zeigen, dass der Bruchteil der Individuen fy, die ein Osteosarkom entwickeln, sich
mit

fu (1) = [h(2)S(7)d7 6)

abschatzen lasst. Dabei ist S(t) die Uberlebenskurve, die alle anderen Lebensrisiken (natirli-
che und strahleninduzierte) erfasst. Es wird dabei angenommen, dass die Entstehung von
Knochenkrebs und alle konkurrierenden Risiken im wahrscheinlichkeitstheoretischen Sinne
unabhéngig sind. Fir praktisch relevante Aktivititsmengen (A) kann S(t) der Uberlebens-
wahrscheinlichkeit Sc(t) fir eine normale Population gleichgesetzt werden. S(t) fur den Men-
schen wird durch die sogen. Gompertz-Makeham Funktion beschrieben:

S, (t) = exp(— Kt +£(1—e"t)j ;x=0.00484 ;6 = 4.72x10™* ; 1 = 0.0925
u

Frauen geboren1910in USA, 20 Jahre alt.
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Die Gompertz-Makeham Funktion, die normalerweise flir Neugeborene bestimmt wird, muss-
te hier allerdings auf die Restlebensdauer fur 20-jahrige, entsprechend dem durchschnittli-
chen Alter der Ziffernblattmaler umgerechnet werden. Einsetzen von (3), (4) und (5) in (6)
und Berucksichtigung von 0 <S <S; ergibt

t

o (1) < ayc”7 AP [ 777G (2)8, (r)d 7 (8)

0
Die maximale Fraktion mit Osteosarkomen ergibt sich nach t — <. Fur die praktische Be-
rechnung reicht es jedoch aus, fir die obere Grenze z. B. t = 100 Jahre zu wahlen. Auch
ohne detailierte Auswertung von (8) kann eine allgemeine Aussage zur Abhangigkeit des
Effektes von der aufgenommenen Aktivitdt gemacht werden:

f e AP By =168 ©)

Der Effekt ist mit einer Potenz von 1.68 von der aufgenommenen Aktivitat abhangig. Diese
Beziehung gilt fiir Aktivitaten die so klein sind, dass die Uberlebenskurve der kontaminierten
Population nicht wesentlich von der einer Kontrollpopulation abweicht (S ~ S;). Nur dann ist
das obige Integral unabhangig von A.

Die Autoren der Argonne-Studie testeten linear-quadratische Dosis-Effekt Modelle und fan-
den dass eine quadratische Abhangigkeit am besten die damals (1982) verfigbaren Daten
beschrieb. Fiir ?°Ra in Beagles ergab sich die Potenz p+y = 1.87. Mdglicherweise sind die
Werte flir Mensch und Beagle statistisch nicht signifikant verschieden. Dies wird eine geplan-
te genauere Untersuchung ergeben.

Das Risikomodell in (8) erlaubt sehr viel weitergehende Aussagen als die empirischen Mo-
delle der Argonne-Studie, da damit auch das zeitliche Auftreten der Osteosarkome, Latenz-
zeiten usw. vorhergesagt werden kdénnen. Weiterhin ist es mdglich, die Abhangigkeit des
Effektes vom Alter der kontaminierten Person zu berechnen.

Die in der Argonne-Studie gewahlten statistischen Methoden erfordern eine Gruppierung der
Personen nach Klassen der aufgenommenen Aktivitat oder Skelettdosis. Die Autoren selbst
wiesen auf die Beeinflussung der Ergebnisse durch die gewahlte Gruppierungsstrategie hin.
Bei der Weiterfihrung der gegenwartigen Studie ist deshalb geplant, eine Maximum-
Likelihood-Methode zur Schatzung der Parameter anzuwenden, die keine Gruppierung der
Individuen erfordert.
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5 Naturliche Strahlenexposition,
Strahlenexposition bei ,, Arbeiten®

5.1 Einfuahrung eines Qualitdtsmanagementsystems fir das Radon-Messlabor
des Forschungszentrums Karlsruhe

A. Eissler, B. Burgkhardt, F. Becker, S. Ugi

Zur Durchfihrung des vom Land Baden-Wirttemberg geférderten Projektes "Radonerhe-
bungsmessungen in Wasserwerken in Baden-Wirttemberg® [BWPLUS] im Radonlabor der
Hauptabteilung Sicherheit, ist nach der Richtlinie fiir die Uberwachung der Strahlenexpositi-
on bei Arbeiten nach Teil 3 Kapitel 2 der StrISchV [BMUO3] der Nachweis der Eignung einer
Messstelle zur Ermittlung der Radonexposition zu erbringen. Dies kann durch Vorlage einer
Anerkennung von der ,Leitstelle zur Uberwachung der Umwelt auf natiirliche Stoffe“ des
Bundesamtes fir Strahlenschutz (BfS) erfolgen. Dazu bedarf es jedoch eines einfachen aber
wirksamen Qualitatsmanagementsystems (QMS). Das Anerkennungsverfahren orientiert
sich dabei an den Anforderungen an Priflaboratorien nach DIN EN ISO/ECE 17025
[DIN17025].

Im Rahmen einer Diplomarbeit (A. Eissler, Berufsakademie Karlsruhe) wurde die Entste-
hung des QMS umfassend begleitet und die so entstandene Struktur und der detaillierte Auf-
bau, einschlieRlich dem abschliefenden Audit durch das BfS beschrieben [EISS06]. Unter
der maldgeblichen Beteiligung des Diplomanden wurden die QM-Dokumente in Teamarbeit
mit den Mitarbeitern des Radonlabors erstellt.

Einen Uberblick tber die im gesamten Prozess Radonmessung erstellten Dokumente gibt
das Strukturdiagramm (Abbildung 31). Die rechteckigen Symbole stehen fir Verzeichnisse
und die Symbole mit den abgerundeten Ecken bezeichnen herausragende Dokumente des
QMS. Die vertikale Symbolfolge zeigt die Gliederung in die funf Verzeichnisebenen.
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Abbildung 31: Strukturdiagramm des QMS des Radonlabors

In einem Qualitdtsmanagement-Handbuch (QMH) wurde das Ubergeordnete Qualitatsziel der
Radonlaborleitung, das Wesentliche Uber den Aufbau des Radonlabors, Uber die Prozesse,
Verfahren und Ablaufe, Qualitatssicherung, Qualifikation des Personals, die Ausstattung der
Raumlichkeiten und die Lenkung der Dokumente zusammengestellit.

In der erstellten Verfahrensanweisung (VA ED 300) wurde der gesamte Prozess der Radon-
dosimetrie in einem Prozessdiagramm dargestellt. Dieses Prozessdiagramm wird dem Be-
nutzer zusatzlich als interaktives Flussdiagramm, welches direkt mit den Standardarbeitsan-
weisungen verlinkt ist, online zur Verfugung gestellt.

Standardarbeitsanweisungen (SAA) bilden die Grundlage der praktischen Arbeit in einem
Qualitdtsmanagementsystem. In 21 SAA wurden alle notwendigen Arbeitsschritte fur den
Prozess Radondosimetrie in einer einheitlichen Form beschrieben. Sie werden erganzt durch
siebenunddreildig Spezifikationen der eingesetzten Hilfsmittel (HMS). Sowohl fir die SAA als
auch fir die HMS wurde ein allgemeines Dokument erstellt, welches die Gemeinsamkeiten
des jeweiligen Dokumenttyps enthalt, um ermidende Wiederholungen in den Dokumenten
zu vermeiden und andererseits den allgemeinen Charakter hervorzuheben.

Eine SQL-Datenbankanwendung (DosiSYS) dient dem Radon-Messverfahren insbesondere
zur Kundenerfassung, Kundendatenpflege, Auftrags- und Lieferungsverwaltung, Verwaltung
des Postausgangs und des Posteingangs, Dokumentation der Detektorproduktion, der At-
zung und der Spurenzahlung und der Ergebniserstellung. Im Rahmen der Diplomarbeit wur-
de das Programm DosiSYS an die Forderungen des QMS angepasst. Zu DosiSYS wurde ein
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Benutzerhandbuch (DosiSYS-HB) erstellt, das im Hinblick auf die Benutzerfreundlichkeit mit
vielen detailliert erlauterten Screenshots versehen und Ubersichtlich in der Reihenfolge des
Prozessablaufes aufgebaut wurde. Einzelne Kapitel des Handbuchs kénnen durch Links in
den SAA direkt von dort aufgerufen werden.

Weiterhin wurden 17 so genannte Qualitditsmanagementaufzeichnungen (QA) erstellt, die
alle laufenden qualitatsrelevante Aufzeichnungen enthalten.

Mit dem Abschluss der Diplomarbeit konnte das Prifungsaudit des Bundesamtes fir Strah-
lenschutz mit Erfolg abgeschlossen werden.

5.2 Radonerhebungsmessungen in Wasserwerken in Baden-Wirttemberg

S. Nagels, A. Eissler, F. Becker, B. Burgkhardt, S. Ugi, M. Urban
gefdrdert durch das Umweltministerium Baden-Wirttemberg (BWPIlus-Projekt)

In Baden-Wurttemberg werden derzeit ca. 350 Wasserwerke mit ca. 3.500 Trinkwasserge-
winnungsstellen betrieben. Aus Voruntersuchungen ist bekannt, dass auch in Baden-
Wiurttemberg Anlagen existieren, deren Mitarbeiter erhdhten Strahlenexpositionen durch
Radon ausgesetzt sein kdnnen. Dabei wurde deutlich, dass es auch keine verlasslichen An-
haltspunkte fiir eine Prognose z. B. aufgrund des jeweils vorherrschenden Untergrunds oder
der Wassergewinnung aus Quellen oder Tiefbrunnen gibt. Ende 2005 wurde ein
18-monatiges Vorhaben begonnen, um mdglichst flachendeckend Betreiber von Wasserwer-
ken in Baden-Wirttemberg zu informieren, in Form von arbeitsbegleitenden Messungen ei-
nen Uberblick Uber die tatséchliche Strahlenexposition von Mitarbeitern zu gewinnen und,
sofern erforderlich und mdglich, Vorschlage fir einfache aber wirkungsvolle Malinahmen zur
Reduzierung der Strahlenexposition zu machen.

Im ersten Schritt des Projekts wurde den Wasserwerken Informationen und ein Anmeldefor-
mular zur Teilnahme am Projekt ,Radonerhebungsmessungen in Wasserwerken in Baden-
Wiurttemberg“ zugesendet. Auf verschiedenen Informationsveranstaltungen von Wasserver-
sorgern wurden Einfihrungsvortrage zum Projekt gehalten und den ,Wasserwerkern® da-
durch die Problematik der beruflichen Strahlenbelastung durch Radon naher gebracht. Im
April 2005 fand am Forschungszentrum Karlsruhe eine groRe Auftaktinformationsveranstal-
tung statt, an der Uber 50 Angestellte aus Wasserversorgungsunternehmen teilnahmen.
Durch weitere Informationsveranstaltungen und die Mithilfe des Stadte- und Gemeindetags
des Landes Baden-Wirttemberg wurden bisher insgesamt 280 Wasserversorgungsunter-
nehmen erreicht.

Allen Teilnehmern wurde empfohlen, Messungen an Orten sowie personengebundene Mes-
sungen durchzufihren.

Die Wasserversorgungsunternehmen wahlen die Mitarbeiter der Wasserwerksanlage aus,
bei denen auf Grund ihrer routinemafigen Arbeiten eine héhere Radonexposition zu erwar-
ten ist und die deshalb ein Radonexposimeter tragen sollten. Dabei kdnnen Personen mit
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vergleichbaren Arbeiten zusammengefasst werden, dann tragt reprasentativ flr diese Perso-
nengruppe nur eine Person das Radonexposimeter. Jedes Personenexposimeter besitzt ein
zugehdriges Referenzexposimeter, das an Orten mit geringer Radonkonzentration gelagert
werden soll. An diesem Ort wird das Personenexposimeter aufderhalb der Arbeitszeit gela-
gert. Die Konzentration des Referenzortes wird bei der Auswertung des personengebunde-
nen Exposimeters berlcksichtigt. Die personengebundenen Exposimeter werden flr mindes-
tens drei Monate von den ausgewahlten Personen bei Arbeiten im Wasserwerk getragen.

In jedem Hochbehalter-Kammerraum und jedem Aufbereitungsgebaude, also Uberall dort,
wo eine erhdhte Radonkonzentration nicht ausgeschlossen werden kann, sollte ein ortsge-
bundenes Radonexposimeter positioniert werden. Die ortsgebundenen Exposimeter werden
fur maximal zwei Wochen ausgelegt.

Bisher gewonnene Ergebnisse von 256 Messorten an 60 Wasserwerken zeigen, dass erhdh-
te Konzentrationen von Radon und seinen kurzlebigen Folgeprodukten an Arbeitsplatzen in
Wasserwerken auftreten und damit das dort beschéaftigte Personal einer Strahlenexposition
Uber dem Jahres-Eingreifwert ausgesetzt werden kann (Abbildung 32). Wenn die Abschat-
zung der aus der Radonexposition ermittelten effektiven Dosis ergibt, dass diese fur im
Wasserwerk beschaftigtes Personal mehr als 6 Millisievert (mSv) im Kalenderjahr betragt,
sind weitere Mallnahmen zu ergreifen. So ist u. a. die Radonexposition der betroffenen Mit-
arbeiter dauerhaft zu ermitteln, um die Einhaltung des Jahresgrenzwerts der effektiven Dosis
fur beruflich strahlenexponierte Personen von 20 mSy sicherstellen zu kénnen.

Dosis [mSv] bei 220 Arbeitstagen im Jahr und
2 Stunden Aufenthalt pro Tag

Jahres-Eingreifwert (6mSv)

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150 160 170 180

Messort

Abbildung 32: Aus der Exposition berechnete Dosis bei einer taglichen Arbeitzeit von 2
Stunden. Es werden 220 Arbeitstage pro Jahr angenommen
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Haufigkeitsverteilung der Radonkonzentration
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Abbildung 33: Haufigkeitsverteilung der Radonkonzentration

Abbildung 33 zeigt die Haufigkeitsverteilung der Radonkonzentration der ersten Messungen.
Das eingefugte Kuchendiagramm veranschaulicht, dass rund 72 % der Messwerte unter
1000 Bg/m?, rund 23 % zwischen 1000 und 5000 Bg/m?® und 4 % zwischen 5000 und
10000 Bg/m® liegen. Bei 1% der Messwerte wurde eine Radonkonzentration von Uber
10000 Bg/m? festgestellt.

Die Expositionszeiten der ersten personengebundenen Exposimeter enden zum Zeitpunkt
dieses Berichts, daher liegen von personengebundenen Exposimetern noch keine Ergebnis-
se vor.

Bisher wurden an 117 Wasserversorger ca. 680 Ortsexposimeter und 140 personengebun-
dene Exposimeter ausgegeben.

Im zweiten Schritt des Projektes sollen an Anlagen, bei denen erhdhte Radonkonzentratio-
nen auftreten, durch Aktivmessungen eine genauere Lokalisierung der erhéhten Konzentra-
tionen durchgefihrt werden. Gemeinsam mit den Betreibern werden dann einfache und kos-
tenglnstige Lésungen zur Verringerung der Radonkonzentrationen erarbeitet.

Die systematische und vergleichbare Erhebung wird nach Abschluss des ersten Schrittes
des Projektes flachendeckend durchgefuhrt sein.
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