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Klaus Gehrcke erarbeitet wurden, die Situation
fur die Strahlenschiitzer in einer Ubergangszeit.
Wichtig wird fir uns, den FS und seine Mitglie-
der, sein, wie wir das Thema der neuen Anfor-
derungen und dann auch die Messergebnisse
kommunizieren. Der Beitrag von radioaktiven
Stoffen im Trinkwasser zur gesamten Strahlen-
dosis der Bevolkerung ist in der Regel sehr gering.
In einigen Regionen kann allerdings der Anteil
natdrlicher Radionuklide, allen voran Radium
und Radon im Trinkwasser, zu durchaus nen-
nenswerten Dosisbeitragen fiihren, wéhrend der
Beitrag kiinstlicher Radionuklide - wie etwa
131] oder 3H - meist vernachlassigbar ist.
,,Radioaktivitat in Wasser: Erfassen und Bewer-
ten®, so fasst Rupprecht Maushart im Restimee
die Arbeit zum Schwerpunktthema zusammen.
Nun, das Bewerten wurde im Rahmen der EU
auf einheitliche gesetzliche Grundlagen gestellt.
Seit der Einbeziehung des Anteils der
natdrlichen Radioaktivitat bei der Er-

Editorial

LIebe Leserinnen und Leser
der StrahlenschutzPRAXIS!

Anbeginn und die Strahlenschiitzer, seit sie

as neue Jahr 2014 mit einem alten

Umgebungstiberwachung betreiben. Was also ist mittlung der Gesamtrichtdosis sind Radioaktivitat
neu und des Berichtens wert zu diesem Schwer- die Informationen fur die Burger . }
punktthema? Unser Wasser, auch das in meinem auch vollsténdiger, aber sind sie auch In Wasser:
Glas beim Schreiben, ist doch gut Giberwacht? verstandlicher? Erfassen und
Wasser ist nun mal ein Lebenselixier und seine Hier mochte ich Sie auf die neue Bewerten

Arbeitsgruppe ,,Offentlichkeitsarbeit*
des FS aufmerksam machen, die von

Qualitat bertihrt jeden.
Echt neu und aktuell ist die EG-Trinkwasser-

richtlinie. Die Richtlinie ist bis spatestens zum
28. November 2015 in nationales Recht umzu-
setzen. Das war in der Folge unserer Berichte zu
den EU-BSS der Anstol? zum Thema.
Zwar gibt es seit 2012 vom Bundesumweltminis-
terium einen Leitfaden zur Untersuchung und
Bewertung von Radioaktivitét in Trinkwasser.
Fehlten doch in der deutschen Trink-
wasserverordnung von 2001 (zuletzt

Norbert Zoubek geleitet wird. Ihr Ziel ist es,

den FS zum gefragten, kompetenten Ansprech-
partner fur Medien werden zu lassen. Die Kern-
botschaften des FS sollen auch flr Nichtfachleute
verstandlich formuliert werden.

Und wahrend Sie sich Uberlegen, was es bedeu-
tet, dass auch Nichtfachleute verstehen sollen,
was der Strahlenschutz so tut und kann, machen
wir schon das nachste Heft.

Messergeb- gedndert 2012) Vollzugsvorschriften Ich freue mich auf Ihre Mitwirkung durch Bei-
. K wie Vorgaben zu Kontrollmethoden trage und Kommentare.
mSS? _ OMMU~" nd Kontrollhaufigkeit, ohne die eine
nizieren praktische Umsetzung nicht méglich

ist. Zudem ist eine wichtige Gruppe

von Radionukliden, die langlebigen
Radonzerfallsprodukte 22°Ph und ?'°Po sowie das
222Rn selbst, nicht berlicksichtigt. Diese tragen
nicht unerheblich zur Ingestionsdosis bei. So
beschreiben die Beitrdge zum Schwerpunkt, die
von Mitgliedern des Arbeitskreises ,,Naturliche
Radioaktivitat” (AKNAT) des Fachverbandes fur
Strahlenschutz e. V. (FS) unter Federfiihrung von

TP 7

Barbl Maushart
Schriftleiterin StrahlenschutzPRAXIS
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RacloakEvitat In Wasser -
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Thomas Biinger Simone Korner
Hermann H. Dieter Rainer Konietzka
Thomas Ernst Andreas Labahn
Helmut W. Fischer Christiane Reifenhduser
Klaus Gehrcke Christopher Strobl

Rainer Gellermann

DANK

Die Schriftleitung dankt dem Arbeitskreis ,Natiirliche
Radioaktivitdt" (AKNAT) des Fachverbandes fir Strahlen-
schutz e. V. und dessen Sekretdr Klaus Gehrcke fir die
Auswahl und Zusammenstellung der Unterthemen und die
Gewinnung und Betreuung der fachkundigen Autoren sowie
allen beteiligten Autoren fiir die tatige Bereitschaft zur
Mitarbeit.

ZUSAMMENFASSUNG
Die gesetzlichen Grundlagen sowie das Vorgehen bei der
Ermittlung und Bewertung von Radioaktivitét im Trinkwasser
in Deutschland werden beschrieben. Weiterhin wird die
Qualitétssicherung beim messtechnischen Nachweis der
Radioaktivitét im Wasser dargestellt. Spezielle Beitrége (ber
Radon im Trinkwasser in Bayern, Gber Uran im Trinkwasser
sowie dber 131 in Flusssystemen runden das Thema ab.

SUMMARY

Radioactivity in Water — An Up-to-date Survey
The legal base as well as the procedures for determining and
evaluating of radioactivity in drinking water in Germany are
described.

Further, quality assurance at the measurement of radio-
activity in water is presented. Special contributions on Radon
in drinking water in Bavaria, on Uranium in drinking water
as well as on *32/ in river systems round up the topic.

Fin aktueller Uberblick

Vorschriften und Regelungen,
Uberwachung ihrer Einhaltung sowie
die dazu geeigneten Messverfahren

Im Zuge der Neufassung der ,,EU Basic Safety Standards“ ist auch die
HEuratom-Richtlinie zum Schutz der Gesundheit der Bevdlkerung hin-
sichtlich radioaktiver Stoffe in Wasser fir den menschlichen Gebrauch*
neu gefasst worden (siehe den Bericht von Stefan Mundigl in Strahlen-
schutzPRAXIS 4/2013, S. 29), was auch in Deutschland zu einer ent-
sprechenden Anpassung fiirt. Dies hat auch eine unmitteloare Auswir-
kung auf die deutsche Trinkwasserverordnung, die die europdische
Trinkwasserrichtlinie in nationales Recht umsetzt.

Der Beitrag von radioaktiven Stoffen im Trinkwasser zur gesamten
Strahlendosis der Bevdlkerung ist in der Regel zwar sehr gering, in
einigen Regionen kann allerdings der Anteil natirlicher Radionuklide,
allen voran Radium und Radon im Trinkwasser, zu durchaus nennens-
werten Dosisbeitrgen fiihren, wéhrend der Beitrag kinstlicher Radio-
nuklide — wie etwa 321 oder 3H — meist vernachlassigbar ist. Jeden-
falls ist auch die Uberwachung der Radioaktivitdt im Wasser
ein Teil des gesamten ,amtlichen” Strahlenschutzes. Der vorliegende
Schwerpunkt befasst sich demgeméR vornehmlich mit der Ermittiung
und Bewertung von Radioaktivitdt im Trinkwasser. Geeignete Mess-
methoden zur Erfassung der Radionuklide in Wasser werden auferdem
In 3 speziellen zugehdrigen Fachbeitrdgen behandelt.
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Leitfaden zur Untersuchung und Bewertung
von Radioaktivitdt in Trinkwasser

Das Bundesamt fiir Strahlenschutz hat im Jahre 2009 die Ergebnisse sel-
ner Untersuchungen zur Strahlenexposition durch natirliche Radionuklide in
Trinkwasser verdffentlicht [1]. Diese bislang umfangreichsten systemati-
schen Untersuchungen des Trinkwassers in Deutschland waren mit dem Ziel
durchgefiihrt worden, eine fachliche Grundlage fir die Prézisierung der An-
forderungen an die Uberwachung insbesondere der natirlichen Radioaktivi-
tat im Trinkwasser im Rahmen des Trinkwasserrechts zu schaffen. Die Studie
hat einerseits bestétigt, dass die Strahlenexposition durch den Verzehr von
Im Trinkwasser enthaltenen Radionukliden natirlichen Ursprungs im Mittel
sehr gering ist. Andererseits sind aber die Konzentrationsschwankungen sehr
grof und im Einzelfall kdnnen aus gesundheitlichen Vorsorgegrinden Mag-
nahmen zur Reduzierung angezeigt sein.

@ die Tritiumaktivitdtskonzentration
(100 Bag/l) sowie die

@ jahrliche Richtdosis (0,1 mSv).

Bezugsperson ist der Erwachsene. Die

Richtlinie ist bis spatestens zum

28. November 2015 in nationales Recht

umzusetzen.

Leitfaden

Bereits im Jahr 2012 wurde vom Bun-
desumweltministerium der Leitfaden
zur Untersuchung und Bewertung von
Radioaktivitat in Trink-

wasser verdffentlicht [4].

Der Leitfaden war unter Empfehlung fiir
der Leitung des Autors fach ht
von einer Arbeitsgruppe achgerecnte
aus Experten von Bun- Bewertung

des- und Landeshehér-
den, Vertretern von Ana-
lyselaboratorien und Fachverbanden
der Wasserwirtschaft erarbeitet wor-

Rechtsgrundlagen
Deutsche Trinkwasserverordnung
Die deutsche Trinkwasserverordnung
von 2001 (zuletzt gedndert 2012) [2]
setzt die europdische Trinkwasser-
richtlinie von 1998 in nationales Recht
um. Wie diese enthalt sie zwar Grenz-
werte und Anforderungen fiur die
Gesamtrichtdosis (0,1 mSv/a) und
die Tritiumaktivitatskonzentration
(100 Bg/l), jedoch fehlen in beiden
Fallen Vollzugsvorschriften wie Vorga-
ben zu Kontrollmetho-
den und Kontrollhdu-

VoIIzugs- figkeit, ohne die eine

. praktische Umsetzung
vorschriften nicht méglich ist.

fehlen Zudem sind die Rege-

lungen aus strahlen-

schutzfachlicher Sicht
unbefriedigend, und zwar vor allem
deshalb, weil eine nach den Ergebnis-
sen der BfS-Studie wichtige Gruppe
von Radionukliden, die langlebigen
Radonzerfallsprodukte 21°Pb und
210pg sowie das 222Rn selbst, unbe-
riicksichtigt bleiben. Sie tragen nicht
unerheblich zur Ingestionsdosis bei
(Abb. 1).

U-238

Pb-210

Rn-222

— Ra-226
U-234 (12%)
(2,1%)
i Po-210
Kleinkinder <1 a Pb-210

Erwachsene > 17 a

u-238 U-234
(1.8%) | | (28%)

Abb. 1: Nuklidspezifische Dosisanteile an der Gesamtingestionsdosis nach dem

BfS-Trinkwasser-Messprogramm

EG-Trinkwasserrichtlinie

In der Européischen Union werden nach
der jlngst veroffentlichten Richtlinie
zur Radioaktivitdt im Trinkwasser
(EG-Trinkwasserrichtlinie) [3] auch
die vorgenannten Radionuklide bei der
Ermittlung der Richtdosis® zu bertick-
sichtigen sein. Zu dieser Festlegung
haben unter anderem auch die Ergeb-
nisse des BfS-Messprogramms wesent-
lich beigetragen. Als zu tiberwachende
Parameter enthdlt die Richtlinie

e die Radonaktivitatskonzentration

(100 Bg/1)?,

den. Er stellt eine Empfehlung fir eine
fachgerechte Bestimmung und Be-
wertung von Radioaktivitat in Trink-
wasser auf der Grundlage des aktuellen
wissenschaftlich-technischen Kennt-
nisstandes dar und gibt den Wasserver-
sorgungsunternehmen und Behdrden
eine Vorgehensweise an die Hand, mit
der die derzeit bestehenden Anforde-

1) Im Unterschied zu der bisherigen Richtlinie
wird der Begriff ,,Gesamtrichtdosis* nicht mehr
gebraucht.

2) Die Mitgliedsstaaten kdnnen hohere Werte
festlegen, maximal jedoch 1.000 Bg/I.



rungen auf empfehlender Basis konkre-
tisiert werden. Der Leitfaden enthdlt
zundchst einen Vorschlag flr eine den
heutigen Erkenntnissen und Schutzan-
forderungen geniigende, angemessene

Untersuchungs- und Be-

wertungsstrategie. Da-

Gestuftes ran schlieen sich Hin-

weise fur die prakti-
Vorgehen sche Umsetzung an, die
empfohlen die Mess- und Unter-

Anzeige

suchungshéufigkeit, die

Durchftihrung einfacher
Ubersichtsmessungen sowie Empfeh-
lungen flr den Fall der Nichteinhal-
tung von Parametern betreffen. Wei-
terhin werden analytische Fragen ein-
schlieRlich der Qualitatssicherung an-
gesprochen.
Die Empfehlungen des Leitfadens ge-
hen dabei deutlich tiber die derzeit ver-
bindlichen Anforderungen der Trink-

RADIOAKTIVITAT IN WASSER

wasserverordnung von 2001 (zuletzt ge-

andert im Jahr 2012) hinaus.

Wesentliche Inhalte des Leitfadens

Einige wichtige grundlegende Empfeh-

lungen des Leitfadens sind:

e Auf die Messung und Bewertung
kinstlicher Radioaktivitat im All-
gemeinen kann verzichtet werden,
weil die auf der Grundlage der
Strahlenschutzverordnung bzw. des
Strahlenschutzvorsorgegesetzes be-
reits durchgefiihrten Uberwachungs-
programme ausreichend sind.

@ Bei der Ermittlung der Gesamtricht-
dosis werden die Radonzerfallspro-
dukte 21Ph und 21°Po einbezogen.

e Fir Radon wird ein eigenstandiger
Parameter von 100 Bg/I empfohlen.

Zur Eingrenzung des Untersuchungs-

aufwandes empfiehlt der Leitfaden ein

gestuftes Vorgehen, bei dem unter
anderem der Screening-Parameter ,,Ge-

samtalpha-Aktivitadtskonzentration*
Verwendung findet.

Im Unterschied zu der neuen Richt-
linie empfiehlt der Leitfaden allerdings
die Einhaltung der Bedingung

Calpha—ges < 0|05 Bq/l

fur den Mittelwert Uber die in 4
unterschiedlichen Quartalen ermit-
telte Alpha-Aktivitatskonzentration.
Der Wert von 0,1 Bg/l der Richtlinie
gewahrleistet nach den Ergebnissen
des BfS-Messprogramms nicht mit hin-
reichender Sicherheit die Einhaltung
der (Gesamt-)Richtdosis. Umgekehrt
ist die Uberschreitung eines Wertes
von 0,05 Bg/l keineswegs gleichbe-
deutend mit der Uberschreitung der
Richtdosis, sondern lediglich Anlass
fur weitere abgestufte Prifschritte,
die im Anhang A-1 des Leitfadens be-

Ilhre Aufgaben:
Sie betreuen selbststédndig und kompetent den Vertrieb unserer Messgeréate im Strahlenschutz, klaren die technischen Anfragen der
Kunden, fiihren die technischen wie auch die kommerziellen Verhandlungen und bringen diese erfolgreich zum Abschluss. Das
Ausarbeiten von Angeboten, das Erstellen eines Forecasts und die Durchfiihrung von Markt- und Wettbewerbsanalysen gehdren ebenso
zu lhrem Aufgabengebiet. Daneben verantworten Sie die Betreuung bestehender Kunden sowie die Gewinnung von Neukunden. Eine
Erh6hung der Marktanteile und die Einfuhrung neuer Produkte sind fiir Sie eine Selbstverstandlichkeit.

lhr Profil:
Wir erwarten von lhnen ein abgeschlossenes Studium in Physik, Ingenieurwissenschaften oder éhnlich. Gute Markt- und
Branchenkenntnisse im Bereich Strahlenschutz, Strahlungsmesstechnik sind notwendig. Die daraus resultierende mehrjahrige
Vertriebserfahrung (vorzugsweise in der Schweiz) ist ein Vorteil. Als kommunikative Persoénlichkeit mit Uberzeugungskraft und
Durchsetzungsvermdgen gepaart mit unternehmerischem Denken und Teamféhigkeit, bringen Sie die Fahigkeit mit, strukturiert und
selbstandig zu Arbeiten. Eine gute Prasentationsféhigkeit und Verhandlungsgeschick gehéren zur Ihrer Personlichkeit. Ihre Muttersprache
ist Deutsch und Sie verfiigen uber sehr gute Enlischkenntnisse in Wort und Schrift. Gute Franzdsischkenntnisse sind ein Vorteil.

Wir bieten lhnen:
Eine vielseitige und verantwortungsvolle Tatigkeit in einem eingespielten und motivierten Team. Die Einfuhrung durch langjahrige
Mitarbeiter in lhr Verkaufsgebiet und eine solide Produkteschulung, teilweise im Mutterwerk. Zeitgemasse Anstellungsbedingungen, einen
Firmenwagen und moderne Infrastruktur.

Berthold Technologies (Schweiz) GmbH
Adlikerstrasse 236, CH-8105 Regensdorf

[]

[]

Als Schweizer Niederlassung eines fuhrenden deutschen Unternehmens im Bereich Prozessmesstechnik, Bioanalytik und Strahlenschutz
suchen wir per sofort oder nach Vereinbarung einen

Verkaufsingenieur (m/w)

Flhlen Sie sich von dieser besonderen Herausforderung angesprochen, dann méchten wir sie gerne kennen lernen. Senden Sie lhr
vollstandiges Bewerbungsdossier mit Foto und Gehaltsvorstellungen an Hans C. Nann, (hans.nann@berthold.com) Geschéftsfuhrer.

Tel. +41 44 871 25 00, Web: www.berthold.com
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Gesamtrichtdosis H

Radonaktivitats-
konzentration
(Jahresmittelwert)

Empfehlungen/Anmerkungen

H<0,1 mSv/a

Crn < 100 B/l

Parameterwerte sind eingehalten, keine MalRnahmen erforderlich

Wiederholungsmessungen bei wesentlichen Anderungen
(siehe Abschnitt 6.3 des Leitfadens)

0,1 mSv/a<H<
0,11 mSv/a

100 Bg/l < Cgp <
110 Bq/I

Nichteinhaltung der Parameterwerte der Gesamtrichtdosis und/oder der
Radonaktivitdtskonzentration kann dauerhaft hingenommen werden,
wenn nicht mit einfachsten Mitteln eine Reduzierung erreicht werden
kann.

Wiederholungsmessungen nach spétestens 5 Jahren

0,11 mSv/a<H<
0,2 mSv/a

110 Bg/I < Cry, <
300 Ba/I

Unter Beachtung der VerhaltnismaRigkeit ReduzierungsmaRnahmen
innerhalb eines Zeitrahmens von 10 Jahren priifen und durchfiihren
Nachhaltigkeit der MaRnahmen durch Wiederholungsmessungen nach
nicht mehr als 5 Jahren Gberpriifen

0,2 mSv/a<Hz<

300 Bg/I < Cg, <

Unter Beachtung der VerhaltnismaRigkeit ReduzierungsmaRnahmen

0,3 mSv/a 1.000 Bo/I innerhalb eines Zeitrahmens von 3 Jahren priifen und durchftihren
Nachhaltigkeit der MaRnahmen durch Wiederholungsmessungen nach
nicht mehr als 5 Jahren Uberprifen

H > 0,3 mSv/a Crn > 1.000 By/I Kurzfristige Malinahmen zur Reduzierung der Gesamtrichtdosis oder der

Radonaktivitatskonzentration
Nachhaltigkeit der MaRnahmen durch Wiederholungsmessungen nach

Zeitliche
Staffelung
von Gegen-
mafnahmen

spatestens 5 Jahren tberprifen

Tab. 1: Empfehlungen fir den Fall der Nichteinhaltung von Parameterwerten der Gesamtrichtdosis und/oder der Radonaktivitatskon-

zentration nach dem Leitfaden

schrieben werden und die nur in weni-
gen Féllen zur Notwendigkeit einer
vollstandigen nuklidspezifischen Er-
mittlung der nattrlichen Radioaktivi-
tat fur alle relevanten Radionuklide
(238U’ 234U‘ 226Ra’ 228Ra, 210pb’ 210p0)
fuhren werden.

Ein wichtiger Bestandteil des Leitfa-
dens sind auch die Empfehlungen flr
den Fall der Nichteinhaltung der Para-
meterwerte. Diese sind
keine Grenzwerte, und
Gegenmalinahmen, die
aus Grunden der Vor-
sorge getroffen werden,
missen dem Gebot der
VerhéltnismalRigkeit ent-
sprechen. Dabei ist ins-
besondere auch zu be-
ricksichtigen, dass sich aus einer
Unterbrechung der Trinkwasserversor-
gung schwerwiegende Nachteile (Ein-

schrankung der Kdrperhygiene, Unter-
brechung der Schwemmkanalisation,
Fehlen von Léschwasser) fur die Ver-
braucher ergeben konnen. In Anleh-
nung an die in Deutschland fir gen-
toxisch-kanzerogene Stoffe etablierte
Methodik empfiehlt der Leitfaden eine
von der Hohe der ermittelten Werte
abhangige zeitliche Staffelung even-
tueller Gegenmalinahmen. Die tabel-
larische Zusammenstellung des Leit-
fadens ist in Tabelle 1 wiedergegeben.

Fazit

Mit dem Leitfaden zur Untersuchung
und Bewertung von Radioaktivitat in
Trinkwasser liegt eine Empfehlung fur
eine angemessene Untersuchungs- und
Bewertungsstrategie fiir Radioaktivitat
in Trinkwasser vor, die den heutigen
Stand von Wissenschaft und Technik
berticksichtigt und eine wichtige Voll-

zugshilfe fur die kinftige Umsetzung

der neuen EU-Richtlinie zu radioakti-

ven Stoffen im Trinkwasser sein kann.
Klaus Gehrcke

Der etwas andere Kommentar
heute zum Thema:
L eitfaden

So ein Leitfaden hat eine lange
Tradition,
selbst die alten Griechen kannten
ihn schon
als Retter aus dem Labyrinth.
Diese Tradition jetzt neu beginnt
als Fuhrer zur Strahlenexposition.
Rupprecht Maushart, Straubenhardt



RegelmaRige
Vergleichs-
analysen und
Ringversuche
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Ringversuche der Leitstelle H:
Uberblick, Ergebnisse und Ausblick

Die Einrichtung von Leitstellen und der Aufbau amtlicher Messstellen der

Bundeslander fiir die Uberwachung der Umweltradioaktivitit gehen auf den
Euratom-Vertrag zuriick (Art. 35 und 36, in Kraft getreten am 1.1.1958).
Die Aufgabenwahmehmung in Deutschland ist nach dem Strahlenschutzvor-
sorgegesetz (StrvG) sowie durch Richtlinien und Verwaltungsvorschriften ge-
regelt. Mit der Bearbeitung wissenschaftlicher, analytischer und messtechni-
scher Fragen zur Radioaktivitat in der Umwelt (einschlieBlich des Menschen)
und deren Uberwachung sind im Bundesamt fiir Strahlenschutz mehrere Leit-
stellen befasst. Auch andere Behdrden des Bundes sind mit Leitstellenfunk-
tionen zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat beauftragt und fihren

Ringversuche durch (Tab. 1).

Leitstelle H

Die ,,Leitstelle fur Trinkwasser, Grund-
wasser, Abwasser, Klarschlamm, Ab-
félle und Abwasser aus kerntechni-
schen Anlagen* (Leitstelle H) wurde
1961 am Institut flr Wasser, Boden
und Lufthygiene des Bundesgesund-
heitsamtes in Berlin-Dahlem einge-
richtet. Nach der Auflésung des Bun-
desgesundheitsamtes 1994 wurde diese
Leitstelle kurzzeitig dem Umweltbun-
desamt in Berlin angegliedert und ist
seit 1995 im Bundesamt fiir Strahlen-
schutz, Dienststelle Berlin-Karlshorst,
angesiedelt.

Zu den Aufgaben der Leitstelle gehort
es, Probennahme-, Analyse-, Mess-
und Berechnungsverfahren zu entwi-
ckeln. Ferner sind nach
§ 2 des Strahlenschutz-
vorsorgegesetzes regel-
maRig Vergleichsanaly-
sen und Ringversuche
zur externen Qualitats-
kontrolle durchzufiih-
ren. Zu jedem Ringver-
such werden die Ergeb-
nisse ausgiebig dokumentiert - z. T.
auch in Form von Workshops mit dem
Teilnehmerkreis - und MaRnahmen
zur Qualitatsverbesserung analysiert.

Ein weiterer Schwerpunkt der Tatig-
keit liegt in der Berichterstattung tiber
die Entwicklung der Radioaktivitdt in
der Umwelt gegentiber der Bundes-
regierung, dem Parlament und der EU.
Qualitatssicherung

durch Ringversuche

Seit 1973 wurden von der Leitstelle H
in Zusammenarbeit mit der PTB in
Braunschweig mehr als 100 Ringver-
suche zur Bestimmung von kunst-
lichen B- und y-Strahlern bzw. a-Strah-
lern in Wasser- und Abwasserproben
durchgeflihrt. Die Auswahl der Radio-
nuklide und die Hoéhe der eingesetzten
Aktivitatskonzentrationen sind denen,
die in der Umwelt vorkommen, an-
gepasst. Nach der Allgemeinen Ver-
waltungsvorschrift zum Integrierten
Mess- und Informationssystem (AVV-
IMIS) missen die amtlichen Mess-
stellen der L&nder im Rahmen der
Qualitatskontrolle regelmaRig an
einem Ringversuch teilnehmen. Da-
riiber hinaus nehmen auch Leitstellen,
GroRforschungseinrichtungen, Univer-
sitatsinstitute und private Laborato-
rien aus Deutschland und dem euro-
paischen und aufereuropdischen Aus-
land teil. Zur Durchfiihrung werden
eine Modellwasserprobe mit bekannter

Zusammensetzung und eine reale Was-
ser- oder Abwasserprobe angesetzt und
an die Teilnehmer verschickt. Die Pro-
ben werden entweder mit den gleichen
Verfahren oder mit unterschiedlichen
Methoden analysiert. Ein Vergleich der
Ergebnisse liefert Informationen Gber
die Messgenauigkeit und die Qualitat
der beteiligten Institutionen.

Ringversuche zur Analytik von
Trinkwadssern
Rechtliche Grundlagen
In der geltenden Trinkwasserverord-
nung von 2001 (zuletzt gedndert im
Jahr 2012) sind die Anforderungen flr
Radioaktivitatsparameter fur Trink-
wasser festgelegt, wo-
nach fir Tritium ein
Wert von 100 Bg/I und
fur die Aufnahme von
Radionukliden mittels
Ingestion eine Gesamt-
richtdosis von 0,1 mSv
pro Jahr nicht UGber-
schritten werden darf [1]. Allerdings
fehlen Vorschriften fur Kontrollhdu-
figkeit, Kontrollmethoden und Uber-
wachungshaufigkeit, weshalb bisher
keine Messungen geman Trinkwasser-
verordnung erfolgen. Im Jahr 2012
erschien ein Leitfaden, der diese feh-
lenden Anforderungen prézisiert und
Wege zur praktischen Umsetzung auf-
zeigt [2]. Das Uberwachungskonzept
des Leitfadens, welches letztendlich in
wesentlichen Teilen auf den Ergebnis-
sen des Trinkwasser-Messprogramms
des Bundesamtes flr Strahlenschutz
beruht [3], sieht vor, dass

@ in der Regel auf die Uberwachung
kinstlicher Radionuklide verzichtet
werden kann,

@ bei der Ermittlung der Gesamtricht-
dosis die Radonzerfallsprodukte
210Ph und 2'%Po mit einbezogen
werden und

e fir Radon ein eigenstandiger Para-
meter von 100 Bg/I empfohlen wird.

Diese Grundsétze liegen auch der

neuen Europdischen Richtlinie zur

Radioaktivitat im Trinkwasser (EG-

Gesamt-
richtdosis von
0,1 mSv/a
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. Leitstelle fiir die Uberwachung der Umweltradioaktivitat —
Zustandige Behorde g . Abkirzung
Umweltbereiche

Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) | Atmosphérische Radioaktivitét B

Bundesamt fur Strahlenschutz (BfS) | Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegensténde I

Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) | Fortluft aus kerntechnischen Anlagen J

Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) | Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klarschlamm und Abflle, H
Abwasser aus kerntechnischen Anlagen

Bundesamt fur Strahlenschutz (BfS) | Leitstelle fir Fragen der Radioaktivitatsiberwachung bei erhdhter K
naturlicher Radioaktivitit ENORM

Deutscher Wetterdienst (DWD) Luft und Niederschlag A

Bundesanstalt fir Gewdsserkunde | Oberflachenwasser, Schwebstoff und Sediment in Binnengewassern

(BfG)

Bundesamt fiir Seeschifffahrt und Meerwasser, Meeresschwebstoff und -sediment D

Hydrographie (BSH)

Johann Heinrich von Fisch, Fischereierzeugnisse, Krustentiere, Schalentiere, G

Thunen-Institut (vTI) Meerespflanzen

Max-Rubner-Institut (MRI) Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher E, F
und tierischer Herkunft

Sonderring-
versuche:
Analytik von
Trinkwassern

Tab. 1: Leitstellen zur Uberwachung der Umweltradioaktivitit in Deutschland

Trinkwasserrichtlinie) zugrunde, die
kirzlich veréffentlicht wurde [4].
Durchflihrung

Im Hinblick auf die zu erwartende
Umsetzung des Uberwachungskon-
zeptes in deutsches Trinkwasserrecht
wurden in jungster Zeit Sonderringver-
suche zur Analytik von
Trinkwassern durchge-
fuhrt. In diesem Beitrag
wird beispielhaft (ber
die Durchfiihrung und
das Ergebnis des neues-
ten Ringversuchs zur
Bestimmung von nattr-
lichen Radionukliden in
Trinkwasser berichtet [5]. Zur Teil-
nahme an diesem Ringversuch wurden
die amtlichen Messstellen der Lénder
zur Uberwachung der Umweltradioak-
tivitdt sowie staatliche und private
Laboratorien, die mit der Untersu-
chung von Trinkwéssern auf Radionu-
klide betraut werden bzw. natlrliche
Radionuklide in Mineralwéssern un-
tersuchen, eingeladen. Neben der Be-

stimmung von 2??Rn, Radium- und

Uranisotopen war die Ermittlung der

Gesamtalpha-Aktivitdtskonzentration

sowie der Radonzerfallsprodukte 21°Ph

und 21° Po vorgesehen.

An diesem Ringversuch nahmen ins-

gesamt 47 Laboratorien teil, darunter

waren 20 amtliche Messstellen sowie

5 Leitstellen des Bundes.

Es wurden jeweils 3 Proben ver-

sandt:

e Eine Modellwasserprobe (1 Liter),
die ein synthetisches Trinkwasser
mit kalibrierten Ldsungen von
226Ra  228Ra und Uran enthielt.

® Zwei Realwasserproben: Bei diesen
Proben handelte es sich um eisen-
armes, unaufbereitetes Rohwasser
aus einer Wasserversorgungsanlage
im Fichtelgebirge.

Im Fichtelgebirge war bei den Unter-

suchungen im Rahmen des Trinkwas-

sermessprogramms eine erhohte Akti-
vitatskonzentration an natdrlichen

Radionukliden gefunden worden [3].

Zur Bestimmung von 222Rn wurden

fir jedes Labor jeweils zwei 0,5-1-Pro-
ben in gasdichten Getrankeflaschen
aus Polyethylenterephtalat abgefillt
und eine weitere 10-Liter-Probe fir
die Ermittlung der Aktivitatskonzen-
trationen naturlicher Radionuklide in
Polyethylenkanistern hergestellt.

Um sicherzustellen, dass alle Teilneh-
mer die gleichen Bedingungen fir ihre
Analysen haben, wurde jeweils die Sta-
bilitat der Proben sowie die Homogeni-
tdt des Modellwassers und des abge-
flllten realen Trinkwassers gepruft,
indem die Gesamtalpha-, 2%8U- und
222Rn-Konzentration der Wasser zu
Beginn, in der Mitte und am Ende der
Abfullung bestimmt wurden.
Auswertung

Die Proben wurden von den Teilneh-
mern anhand etablierter Verfahren
analysiert [6]. Eine statistische Aus-
wertung der Datensatze flr die ver-
schiedenen Labore erfolgte anhand der
DIN 38402-42: 2005-09 [7]. Dabei
wurde vorausgesetzt, dass die Mess-
werte normalverteilt sind. Abbildung 1
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Abb. 1. Bestimmung von 222Rn in einer Trinkwasserprobe, entnommen aus einem Wasserwerk im Fichtelgebirge (modifiziert nach [5]).

zeigt exemplarisch eine typische gra-
fische Auftragung fur 222Rn in der
Realwasserprobe.

Die Wertepaare der einzelnen Teilneh-
mer werden nach zunehmender Grofe
geordnet und zeigen eine nahezu rota-
tionssymmetrische Verteilung mit
einem breiten Plateau im Bereich des
Gesamtmittelwertes. Nur sehr wenige
Werte liegen oberhalb bzw. unterhalb
dieses Gesamtmittel-
wertes mit der doppel-
ten Vergleichsstandard-
abweichung. Lediglich
ein Labor lieferte Werte,
die dem Ausrei3er Typ 3
entsprechen, da die Er-
gebnisse der Einzelmes-
sungen stark streuen. Insgesamt zeigte
sich, dass alle Laboratorien in der Lage
sind, ???2Rn und die Uran-Isotope zu
bestimmen. Nicht ganz so gut sind die
Ergebnisse fir die Bestimmung des
Summenparameters Gesamtalphaak-
tivitat, dem nach der neuen EG-Trink-
wasserrichtlinie eine besondere Bedeu-

tung zukommt. Urséchlich hierfur konn-
ten z. B. die unterschiedlichen Analyse-

liche Radionuklide detek-
tiert werden. Ferner be-

~ spielte jedoch keine wesentliche Rolle,
die Ergebnisse fiir den Versuch ,, Trink-
verfahren sein, wonach unterschied-

wasser waren z. B. innerhalb einer
Frist von drei Monaten
einzusenden. Gerade im

stimmte nur die Halfte Hohes Hinblick auf Notfallereig-
der teilnehmenden Labore e nisse, wie sie z.B. bei
die Aktivitatskonzentra- Qualltats- einem nuklearen Storfall
tionen fiir 226Ra und 2?%Ra. niveau der in einem Kernkraftwerk
Daraus ergibt sich fiir die Messstellen entstehen, ist es not-

Leitstelle, dass bei kinf-

tigen Ringversuchen zur

Thematik Trinkwasser die Radio-
nuklide 22®Ra, Gesamtalpha und
228Ra verstarkt berticksichtigt werden
mussen.

Ringversuche fir Schnellmess-
methoden sowie flr andere
Medien

Die bisherigen Auswertungen der ver-
anstalteten Ringversuche gemal AVV-
IMIS und flir Trinkwésser zeigen das
hohe Qualitatsniveau der Messstellen
bei Routineverfahren. Der Zeitfaktor
fur die Bearbeitung der Analysen

wendig, dass die amt-

lichen Messstellen und
sonstigen Labore qualitatsgesichert
die Aktivitatskonzentrationen der
relevanten Radionuklide innerhalb
weniger Tage bestimmen kénnen.
Aufbauend auf ersten Erfahrungen
sind kinftig zusatzlich entsprechende
Ringversuche und Vergleichsmessun-
gen mit °°Sr und #°Sr geplant. Dabei
werden auch Beta-/Gamma-Strahler
als typische Stérnuklide mit beriick-
sichtigt. Ferner ist geplant, die Ring-
versuche auf andere Medien auszudeh-
nen wie z. B. Klarschlamm.

Thomas Biinger, Andreas Labahn
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Radon im Trinkwasser in Bayern

Am 22. Oktober 2013 wurde auf EU-Ebene die ,Richtlinie des Rates zur
Festlegung von Anforderungen an den Schutz der Gesundheit der Bevélke-
rung hinsichtlich radioaktiver Stoffe in Wasser fir den menschlichen Ge-
brauch [1] verabschiedet, die erstmals verbindliche Regelungen zu Radon
im Trinkwasser enthélt und innerhalb von zwei Jahren in nationales Recht
umzusetzen ist. Im folgenden Beitrag wird eine Ubersicht Gber die Radon-
situation im bayerischen Grund- und Trinkwasser vorgestellt. Danach ergeben
sich erhthte Radonkonzentrationen nur im Nordostbayerischen Grundge-
birge. Dariiber hinaus werden Faktoren beschrieben, die die Radonkonzen-
tration vom Grundwasser zum Trinkwasser beeinflussen. Es werden Empfeh-
lungen und MaRnahmen bei erhohten Radonkonzentrationen als Entschei-
dungshilfe fiir Gesundheitsdmter und Wasserversorger vorgestellt.

Radonuntersuchungen in Bayern
Natrliche Radionuklide sind seit Ent-
stehung der Erde Bestandteil von Ge-
steinen und Bdden und gelangen durch
Loésungs- und Transportvorgénge auch
ins Grundwasser. Radon als gasfor-
miges Radionuklid I6st sich gut im
Wasser. Die Nutzung als Trinkwasser
kann in Féllen mit stark erhdhten
Radonkonzentrationen unter Umstén-
den dazu fuhren, dass die Bevolkerung
einer hoheren Strahlenexposition aus-
gesetzt ist.
Die deutsche Trinkwasserverordnung
enthélt bereits seit 2001 gesetzliche
Regelungen zur Radio-
aktivitat, allerdings ist

Umfassende der Parameter Radon da-
von ausgenommen.

Darstellung Radon im Trinkwasser

der Radon- wird in Deutschland und

situation auch in Bayern bereits

seit Ende der 1970er-

Jahre untersucht und die
Ergebnisse sind in verschiedenen Stu-
dien verdffentlicht.
Die letzte vom Bundesamt fiir Strah-
lenschutz in den Jahren 2003 bis 2007
durchgefihrte Untersuchung hat ne-
ben Radon weitere natirliche Radio-

nuklide im Trinkwasser in Deutsch-
land erfasst [2].

In einem von Mai 2008 bis Septem-
ber 2009 am Bayerischen Landesamt

fr Umwelt (LfU) durchgefthrten Un-
tersuchungsvorhaben wurde Radon im
Grund- und Trinkwasser untersucht
[3]. Fir die umfassende Darstellung
der Radonsituation im bayerischen
Trinkwasser wurden auch friihere in
Bayern durchgefuhrte Untersuchun-
gen einbezogen. Im Rahmen eines
Untersuchungsvorhabens zu radon-
exponierten Arbeitsplatzen in Bayern
wurde die Radonkonzentration von
etwa 600 Grundwasserproben aus
bayerischen Wasserversorgungsunter-
nehmen gemessen.

Erhohte Radonwerte in Wasser sind
hier fur Regionen der Fichtelgebirgs-
granite beschrieben [4]. Weitere rund
1.800 Messwerte im Grund- und
Quellwasser stammen aus dem Bo-
deninformationssystem (BIS). Diese
Daten wurden im Projekt ,,Hydrogeo-
logische Landesaufnahme von Bayern*
in den Jahren 2003 bhis 2007 erhoben,
in welchem die Beprobung vor allem
im Nordostbayerischen Grundgebirge
erfolgte.
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Abb. 1: Radonkonzentration im Grundwasser in Bayern
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In Bayern ist die Wasserversorgung
dezentral und zum Teil sehr kleinrau-
mig strukturiert. Rund 2.500 Wasser-
versorgungsunternehmen (WVU) ver-
sorgen die Bevélkerung mit Trink-
wasser. Die 2008 bis 2009 vom LfU
durchgefiihrten Untersuchungen kon-
zentrierten sich schwerpunktmaRig
auf das Nordostbayerische Grundge-
birge, da bislang nur in dieser Region
erhéhte Radonkonzentrationen nach-
gewiesen wurden [4]. In diesem Zeit-
raum konnten nicht alle WVU beprobt
werden, sodass die Messungen der
Radonkonzentration im Trinkwasser
im Nordostbayerischen Grundgebirge
noch fortgefiihrt werden.

Messergebnisse

Grundwasser

Im Grundwasser liegt der Median der

Radonkonzentration in Deutschland

bei etwa 15 Bg/l. In Gebieten mit er-
héhtem geogenem Ra-
donpotenzial kann der

Granitgebiete; Median der Radonkon-
zentration jedoch auch

Hohe héher liegen. In Abbil-
Radonkonzen- dung 1 ist die Radon-
trationen situation im Grundwas-

ser in Bayern dargestellt.
Aus der Karte ist er-
sichtlich, dass erhéhte Radonkonzen-
trationen im Grund- und Quellwasser
in Bayern bisher nur im Nordost-
bayerischen Grundgebirge gemessen
wurden.
Innerhalb des Nordostbayerischen
Grundgebirges variiert die Radon-
konzentration des Grundwassers mit
den verschiedenen Gesteinseinheiten.
Hohe bis sehr hohe Radonkonzentra-
tionen sind vorwiegend in Granitge-
bieten zu finden.
Trinkwasser
Im Trinkwasser liegt die Radonkon-
zentration in der Regel niedriger als im
dazugehorigen Grundwasser, da z. B.
folgende Prozesse die Radonkonzentra-
tion veréndern konnen:
® Mischung aus mehreren Quellen
und Brunnen

RADIOAKTIVITAT IN WASSER

Gesamtzahl WVU: 314
davon untersucht: 229

m <50
50-99
100-249
250-499
500-999
> 1000

Abb. 2: Anzahl der Wasserversorgungs-
unternehmen (WVU) im Nordostbayeri-
schen Grundgebirge und Radonkonzentra-
tion im Trinkwasser in Bg/l

e Aufbereitung

@ Speicherung im Hochbehalter

e Transport im Versorgungsnetz

Fur Bayern stehen aktuell im Trink-
wasser ca. 600 Radonmesswerte aus
rund 320 WVU zur Verfiigung. Erhdhte
Radonkonzentrationen im Trinkwas-
ser wurden erwartungsgemaf ebenfalls
nur im Nordostbayerischen Grundge-
birge nachgewiesen. In Abbildung 2 ist
das Ergebnis der Untersuchungen fir
das Trinkwasser in dieser Region dar-
gestellt. Bei etwa drei Viertel der WVU
liegt die Radonkonzentration im Trink-
wasser unter 100 Bg/l. Bei 4 WVU
zeigte die Erstmessung Radonkonzen-
trationen Uber 1.000 Bg/l. Diese WVU
wurden (ber die Ergebnisse informiert
und sind dabei, entsprechende MaR-
nahmen zur Reduktion der Radonkon-
zentration durchzufihren.

Schwankungen der Radon-
konzentration
Die Kenntnis der Schwankungsbreite
ist fr eine Bewertung von Messungen
hinsichtlich eines Richt- oder Grenz-
wertes der Radonkonzentration im
Trinkwasser von grofRer Bedeutung.
Die Radonkonzentration vom Grund-
wasser zum Trinkwasser unterliegt
vielen Einflissen, von denen einige
naher untersucht wurden:
@ jahreszeitliche Schwankungen von
Brunnen und Quellen
e Einfluss verschiedener Betriebsre-
gime, z. B. Mischung verschiedener
Grundwasser
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Abb. 3: Veranderung der Radonkonzentration (Bg/l) durch die Wasseraufbereitung

@ Einfluss verschiedener Aufberei-
tungsverfahren, z. B. Beluftung, Ent-
sduerung oder Enteisenung und Ent-
manganung

® Bauart der Anlagen, z. B. Zufluss
oberhalb oder unterhalb der Wasser-
oberflache

e Aufenthaltszeit in Hochbehéltern
und auf dem Weg zum Verbraucher

Einfluss der Aufbereitung auf
die Radonkonzentration

Die Entfernungsraten fur Radon sind
je nach Art der Wasseraufbereitung
sehr unterschiedlich. Am effektivsten
sind BelUftungssysteme zur physikali-
schen Entsduerung, bei denen eine Ent-
fernungsrate von 65 bis 96 % erreicht
wird. Auch offene chemische Entsdue-
rungsanlagen Uber Kalkfilter kénnen

hohe Entfernungsraten von bis zu
95% erzielen. Die Effektivitat hangt
jedoch stark vom Zulauf des Wassers
zur Aufbereitungsanlage ab. In ge-
schlossenen chemischen Entsauerungs-
anlagen werden Entfernungsraten bis
zu 74 % beobachtet, in Enteisenungs-/
Entmanganungsanlagen mit Sauerstoff-
anreicherung in geschlossenen Oxida-
toren nur bis zu 40%. Die Verdnde-
rung der Radonkonzentration durch
die Wasseraufbereitung ist in Abbil-
dung 3 exemplarisch fir ein WVU dar-
gestellt.

Anderung der Radonkonzen-
tration innerhalb einer
Wasserversorgung

Durch radioaktiven Zerfall und Aus-

gasen kann sich die Radonkonzentra-
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Abb. 4: Radonkonzentration im Verlauf von der Quelle zum Verbraucher

122

tion von der Abgabe des Trinkwas-
sers an der Wasseraufbereitungsanlage
bis zum Wasserhahn des Verbrauchers
reduzieren.

Abbildung 4 zeigt in einem Box-and-
Whisker-Plot beispielhaft die Radon-
konzentration in einem WVU, bei dem
tber ein Jahr monatlich Proben von
Grund- und Trinkwasser im gesamten
Verlauf von der Quelle bis zum Ver-
braucher entnommen wurden.

Es ist gut zu erkennen, dass die Radon-
konzentration innerhalb eines Jahres
an den verschiedenen Messpunkten
unterschiedlich stark schwankt. An
der Quelle ist die Schwankung am
gréRten, danach fallt sie deutlich ge-
ringer aus. Die Radonkonzentration
vom Ablauf des Hochbehdlters neben
der Aufbereitungsanlage reduziert sich
bis zum ca. 2 km entfernten Hochbe-
halter 1 etwa um die Halfte. Bis zum
Hochbehalter 2 gehen nochmals ca.
50% des Radons verloren. Vom Hoch-
behélter 2 zum Ortsnetz verringert
sich die Radonkonzentration noch-
mals um ca. 100 Bg/l, sodass dort
nur noch etwa 15% der urspring-
lichen Radonkonzentration ankom-
men. Da das Wasser in beiden Hoch-
behéltern unterhalb der Wasserober-
flache zul&uft, ist die Ursache der
Reduktion der Radonkonzentration
neben dem radioaktiven Zerfall haupt-
sachlich im Ausgasen Uber die offene
Wasserflache der Behalterkammern zu
sehen.

Gezielte Entfernung von Radon
aus dem Trinkwasser

Mithilfe einer Versuchsanlage im
halbtechnischen Malstab konnten
Untersuchungen zur gezielten Radon-
entfernung durch Beliftung in zwei
Wasserversorgungsanlagen mit hohen
Radonkonzentrationen durchgefihrt
werden. Die Anlage, ein Flachbettbe-
lifter mit feinblasigem Lufteintrag,
stellt ein etabliertes Verfahren zur phy-
sikalischen Entsduerung dar. Der Aus-
trag von Radon aus dem Wasser erfolgt
analog zum Austrag von CO,. Mit die-



RADIOAKTIVITAT

IN WASSER

Abb. 5: Flachbettbellifter zur Entfernung von Radon aus dem Trinkwasser; links: AuBenansicht, rechts: Innenansicht von oben

ser Anlage konnten selbst bei extrem
hohen Radonkonzentrationen von ca.
11.000 Bg/I Entfernungsraten von tber
99% und Radonkonzentrationen im
Ablauf von deutlich unter 100 Bg/I er-
reicht werden.

Inzwischen wurde in einer Wasserver-
sorgungsanlage ein solcher Flachbett-
beltfter zur Entfernung von Radon
in Betrieb genommen (Abb. 5). Die
Radonkonzentration liegt nach der
Belliftung unter der Nachweisgrenze
von 3 Ba/l.

Empfehlungen zu Radon im
Trinkwasser

Auf Grundlage der im Untersuchungs-
vorhaben vorliegenden Daten und
Erkenntnisse wurden die nachfolgen-
den Empfehlungen zum Ort der Pro-
bennahme, zur Haufigkeit der Mes-
sungen und zu ReduktionsmaBnah-
men erarbeitet. Sie sind als Merkblatt
unter www.lfu.bayern.de/strahlung/
verdffentlicht.

Ort der Probennahme und Haufigkeit
der Messungen

Zur Bestimmung der Radonkonzentra-
tion im Trinkwasser kann konservativ
der Ausgang der letzten Anlage vor
dem ersten Verbraucher gewahlt wer-
den. Damit wird sichergestellt, dass
die Radonkonzentration nicht unter-
schatzt wird. Wenn Trinkwasser aus
verschiedenen Gewinnungsgebieten
getrennt ins Versorgungsnetz einge-
speist wird, sollte jedes Trinkwasser
einzeln beprobt werden.

Aufgrund der Schwankungen der Ra-
donkonzentration im Trinkwasser wer-
den 4 Messungen in unterschiedlichen
Quartalen empfohlen.

In Tabelle 1 ist ein Vorschlag zur Hau-
figkeit der Messungen und zum weite-
ren Vorgehen bei Radonkonzentratio-

Anzeige

nen Uber 100 Bg/l dargestellt. Nach der
Durchfiihrung der Manahmen wird
empfohlen, tber die Erfolgskontrolle
hinaus die Nachhaltigkeit der einge-
leiteten MaRnahmen durch erneute
Messungen der Radonkonzentration
zu prifen.

HelmholtzZentrum miinchen

Deutsches Forschungszentrum fiir Gesundheit und Umwelt

Strahlenschutzkurse im technischen Bereich:
Grundlagenkurs nach R6V (Modul RM) fiir FK-Gruppe R3: 30.06.2014 und

als Internet-Fernkurs mehrmals im Jahr

Grundlagenkurs nach StrISchV fir Fachkundegruppen mit geringem
Anforderungsniveau (Modul GG) fur FK-Gruppen S1.1, S1.2, S1.3, S2.1 und

S6.1: 11.-12.02.2014, 11. - 12.11.2014

Grundlagenkurs nach StrISchV fir Fachkundegruppen mit erhéhtem
Anforderungsniveau (Modul GH) fiir FK-Gruppe S2.2 (schlieRt auch S1.1,
S1.2, S1.3, S2.1 und S6.1 mit ein): 17. - 19.02.2014, 22. - 24.09.2014

Kurs fir den Umgang mit offenen und umschlossenen radioaktiven Stoffen
(Module GH und OG) fir FK-Gruppe S4.1 (schliet auch S1.1, S1.2, S1.3, S2.1,
S2.2, S5 und S6.1 mit ein): 17. - 21.02.2014, 22. - 26.09.2014

Kurs fir genehmigungsbedurftige Beschaftigung in fremden Anlagen oder
Einrichtungen (Module GG und FA) fiir FK-Gruppe S5 (schlie3t auch S1.1,
S1.2, S1.3, S2.1 und S6.1 mit ein): 11. - 13.02.2014, 11. - 13.11.2014

Fachkunde-Aktualisierung fir FK-Gruppen nach StriSchV: S1.x, S2.x, S3.x,
S4.x, S5 und S6.1: 03.02.2014, 12.05.2014, 16.09.2014, 24.11.2014

Fachkunde-Aktualisierung fur FK-Gruppen nach R6V: R1 bis R5, R7, R8
und R10: 24.03.2014, 02.06.2014, 17.11.2014

Weitere Informationen sowie unsere Kurse im medizinischen
Bereich finden Sie auf unseren Internet-Seiten:
http://www.helmholtz-muenchen.de/kurse

Helmholtz Zentrum Miinchen

Institut fur Strahlenschutz, Kursorganisation
Ingolstadter Landstr. 1, 85764 Neuherberg (bei Miinchen)

Tel.: 089 / 3187 4040

Fax: 089 / 3187 3323

E-Mail: strahlenschutzkurse@helmholtz-muenchen.de
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Radonkonzentration* Weitere Messungen

Empfehlung fiir das weitere

empfehlenswert; Erkenntnisse iber deren Radonkonzen-
tration

Vorgehen
<100 Bg/I Erneute Messungen nur zu empfehlen, wenn sich die Keine MaRnahmen
Zusammensetzung des Trinkwassers aufgrund anderer
Forderraten, Mischungsverhaltnisse und/oder neuer
Brunnen/Quellen &ndert
100-250 Ba/I Weitere Messungen einzelner Brunnen/Quellen Einfache Mafnahmen priifen

250-1.000 Ba/I Weitere Messungen sinnvoll fur die Auswahl der

ReduktionsmalRnahmen

Prufung und Umsetzung von
MafRnahmen im Rahmen der
VerhaltnisméaRigkeit

>1.000 Ba/I Weitere Messungen sinnvoll fir die Auswahl der

ReduktionsmalRnahmen

Effektive MaBnahmen zur
Senkung der Radonkonzentration
sind durchzufiihren

* Mittelwert aus 4 Messungen in unterschiedlichen Quartalen
Tab. 1: Vorschlag zur Haufigkeit der Messungen und zum weiteren Vorgehen

Ausblick

In Deutschland bestehen derzeit noch
keine gesetzlichen Regelungen und
Untersuchungspflichten der Wasser-
versorger flr Radon im Trinkwasser.
In der im Oktober 2013 verabschie-
deten EU-Richtlinie ,,zur Festlegung

Malnahmen zur Reduzierung der
Radonkonzentration im Trinkwasser
Mdgliche MalRnahmen zur Redu-
zierung der Radonkonzentration im
Trinkwasser sind nachfolgend zusam-
mengestellt.

Bei jeder MaBnahme ist die Auswir-

gruppe aus Vertretern verschiedener
Institutionen erarbeiteter ,,Leitfaden
zur Untersuchung und Bewertung von
Radioaktivitdt im Trinkwasser* [5]
basiert auf Entwirfen der inzwischen
verabschiedeten EU-Richtlinie [1] und
enthalt ebenfalls Empfehlungen zur
Umsetzung.

kung auf andere wasserchemische,
physikalische und bakteriologische
Parameter zu priifen, um
die Vorgaben der Trink-

wasserverordnung einzu- EU:

Fir Radon ein
Richtwert von
100 Bg/I

halten:

® Wasser aus Gewin-
nungsgebieten mit ge-
ringerem Radonpoten-
zial bevorzugt nutzen

® Zumischung von Was-
ser mit geringeren Radonkonzen-
trationen prifen, z. B. Neuerschlie-
Bung auBerhalb von Gebieten mit
hohem Radonpotenzial; Bezug von
Wasser mit geringen Radonkonzen-
trationen

e Effiziente AufbereitungsmaRnah-
men zur Radonentfernung sind
offene BelUftungsverfahren, wie sie
beispielsweise zur mechanischen
Entséuerung von Wassern eingesetzt
werden.

von Anforderungen an den Schutz der
Gesundheit der Bevolkerung hinsicht-
lich radioaktiver Stoffe in
Wasser fir den mensch-
lichen Gebrauch* wird
fr Radon ein Richtwert
von 100 Bg/I genannt. Die
Mitgliedsstaaten koénnen
jedoch einen Wert fur
Radon festsetzen, der ho-
her als 100 Bg/l sein kann,
aber 1.000 Bg/I nicht Ubersteigen darf.
AbhilfemalRnahmen gelten aus Strah-
lenschutzgriinden ohne weitere Pri-
fung als gerechtfertigt, wenn die Ra-
donkonzentration mehr als 1.000 Bg/I
betréagt.

Im Rahmen des Untersuchungsvor-
habens des LfU wurden 2009 Empfeh-
lungen und MaRnahmen als Entschei-
dungshilfe fur Gesundheitsémter und
Wasserversorger erarbeitet. Ein unter
Leitung des BfS von einer Arbeits-
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Simone Korner,
Christiane Reifenhduser

Der etwas andere Kommentar
heute zum Thema:
Trinkwasseraufhereitung
In Bayem

Will Mann Radon im Trinkwasser
meiden,
tut er es vor Genuss aufbereiten.
Traditionsreich, apart
ist die bayerische Art,
das Verfahren heif3t ,,.Brauen*
seit dltesten Zeiten.
Rupprecht Maushart, Straubenhardt
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Uran und Trinkwasser

Das Element Uran besitzt in der Offentlichkeit wegen der Radioaktivitat eini-
ger seiner Isotope und deren enger Beziehung zur Atomtechnologie einen
schlechten Ruf. Trinkwasser enthalt dagegen allenfalls geogenes Uran, und
Zwar in einem Konzentrationsbereich, der aus gesundheitlicher Sicht vor allem
das Interesse der chemischen Toxikologie, nicht etwa der Radiologie verdient.
Die folgende Ubersicht zeigt in aller Kiirze, warum dies so ist. Wesentlich
ausfinrlicher und mit allen Nachweisen und Begriindungen ist das Thema in

Vorbereitung [1].

Antworten auf eine Reihe weiterer
(insgesamt 6) Fragen zum Vorkom-
men und zur Bewertung von Uran in
der Umwelt (z. B. aus phosphathalti-
gen Diingemitteln) und im Rohwasser
sowie zu seiner Vermeidung im Trink-
wasser vergffentlichte das Umwelt-
bundesamt [6].

Belastung des Menschen durch
Uran

Die Europdische Behdrde firr Lebens-
mittelsicherheit (EFSA) bewertete 2009
verschiedene, noch realitatsnahe Ex-
positionsszenarien der

Belastung von Saduglin-

Belastung des Trinkwassers Werte derjenigen 1.028 Haushalte, in = gen oder Erwachsenen Séuglinge
Das Uran(VI)-Kation (UO,2*) ist im = denen sowohl eine Stagnations- wie @ mit Uran aus Trinkwas- hoher
Trinkwasser die héufigste Form des @ auch eine Zufallsprobe gezogen wur- | ser plus Lebensmitteln.

Urans (U). Die meisten seiner Salze = den, fielen insgesamt etwas niedriger = Die Lebensmitteldaten belastet als
sind auch leicht wasserloslich. Mit = aus (siehe Tab. 1 mit weiteren analy- = waren allerdings nicht Erwachsene
vielen Anionen bildet es auBerdem  tischen und statistischen Angaben). ' représentativ, denn sie

stabile Komplexe, unter
physiologischen Bedin-

Ahnlich ermittelte Knolle
[2] in deutschen Lei-

stammten aus nur einem
Land. Bei ,,mittlerer Belastung (davon

gungen insbesondere Car- 1.800 Trink- tungswassern einen Mit- = 50% U aus Lebensmitteln) resultierte
bonatokomplexe. Brun- Wasser- telwert von 0,43 pg/l U, = flr Erwachsene eine tagliche Gesamt-
nen- und Trinkwasser, die . wahrend nur ungefahr = aufnahme von 0,05 bis 0,28 pg U/kg
Grundwadssern aus ent- Stagnatlons' jede funfte Probe mehr als = Kérpermasse (KM), in einem besonders
sprechend uranhaltigem proben 2 ug/l U enthielt. Bei die- | ,,hohen* Szenario dagegen von 0,39 bis

Gestein entstammen, kon-

nen in Deutschland bis

zu 24 pg/l U enthalten, meist jedoch
weniger als 20 pg/l U.

Die Hélfte von knapp 1.800 Trink-
wasser-Stagnationsproben aus Haus-
halten in Deutschland enthielt bis
zu 0,21 pg/l U und 5% aller Proben
enthielten mehr als 2,97 pg/l (Maxi-
malwert: 26,2 pg/l U). Die oberen

sen niedrigen, im Trink-

wasser Deutschlands er-
wartbaren Konzentrationen von Uran
steht sein chemisch-toxisches Wir-
kungspotenzial gegeniiber seinen ra-
diologischen Eigenschaften eindeutig
im Vordergrund. Seine Radiotoxizi-
tat wdére je nach natirlichem Iso-
topenverhaltnis erst ab 60 bis 90 pg/l U
von gesundheitlichem Interesse [4, 5].

0,45 pg U/kg KM. Sduglinge nahmen je
nach Szenario taglich sogar mindestens
0,18 bis 1,42 pg U’kg KM auf und konn-
ten damit bis zu dreimal hdher belastet
sein als Erwachsene. Die EFSA schloss
daraus, solche Situationen ,,méglichst
zu vermeiden® (siehe auch [4]).

Der Urin 3- bis 14-jahriger Kinder in
Deutschland enthélt in der Regel weni-
ger als 0,05 pg/l U. Die Ausscheidung

BG N n<BG | % =BG P10 P50 | P90 | P95 | P98 | MAX | AM GM KI(GM)
Gesamt
S-Probe 0,006 | 1.788 191 89 <0,006 | 0,21 | 1,45 | 297 | 527 | 26,2 | 0,704 | 0,155 | 0,140-0,171
Probenart
S-Probe 0,006 | 1.028 105 90 <0,006 | 0,19 | 1,25 | 223 | 475 | 204 | 0,632 | 0,150 | 0,132-0,170
Z-Probe 0,01 | 1.028 132 87 <001 |021 | 127|216 | 542 | 194 | 0,662 | 0,169 | 0,150-0,191

Erléuterungen: S-Probe = Stagnationsprobe; Z-Probe = Zufallsprobe, N = Stichprobenumfang; n < BG = Anzahl der Werte unter der Bestimmungsgrenze (BG;
Werte < BG sind als BG/2 beruicksichtigt); % > BG = Anteil der Werte ab der Bestimmungsgrenze; P10, P90, P95, P98 = Perzentile; MAX = Maximalwert;
AM = arithmetisches Mittel; GM = geometrisches Mittel; KI(GM) = approximatives 95%-Konfidenzintervall des GM

Tab. 1: Urangehalte (ug/l) des Trinkwassers in Deutschland: 1.788 S-Proben aus allen beprobten Haushalten (Zeile 1) und 1.028 S- und Z-Proben,
jeweils paarweise aus demselben Haushalt (Zeile 2); Auszug aus [3, Tabelle 4.5]
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Ausscheidung
verlauft
zweiphasig
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von U nimmt mit dem Lebensalter und
dem Urangehalt des hduslichen Trink-
wassers jedoch zu. Der Referenzwert,
oberhalb dessen flr Deutschland mit
besonderen Belastungsquellen zu rech-
nen ist, betragt 0,04 pg/l U.

Toxikologische Beschreibung
und Bewertung

Verhalten im Organismus

In gesunden, normal erndhrten Ver-
suchstieren geht eine Quote von bis
zu 0,35% leicht l16slicher Uranformen,
die sie mit dem Futter oder Trank-
wasser aufnehmen, aus dem Magen-
Darm-Trakt ins Blut Uber. Freiwillige
Versuchspersonen resorbierten aus
wassriger Losung in einer Studie sogar
bis zu 6 %, andere Freiwilligenstudien
kamen auf Quoten von 1 bis 2,7 %,
eine Duplikatstudie auf bis zu 2%.
Damit vergleichbar sind Quoten von
0,3 bis 3,2% aus Bilanzierungsstu-
dien mit Kollektiven der Allgemeinbe-
volkerung. Demnach scheinen erwach-
sene Menschen das Uran deutlich bes-
ser zu resorbieren als Versuchstiere.
Fasten und Eisenmangel erhohten (im
Tierversuch) die Quote
weiter und Sauglinge
kénnten das Uran sogar
noch besser resorbieren
als Erwachsene. Dies
zumindest folgt aus Ver-
suchen mit neugebore-
nen Ratten und Schwei-
nen und den dort beobachteten Resorp-
tionsquoten flir U von 30% und mehr.
Nach der Resorption ,,verschwindet*
das Uran in den Nieren und insbeson-
dere in noch wachsendem Knochen-
gewebe, kumuliert dort jedoch nicht.
Die Ausscheidung verlauft zweiphasig
mit Halbwertszeiten von wenigen
Tagen fur Gber 90% des Urans und
fur den Rest (5 bis 8%) von einem bis
knapp 12 Monaten.

Kritische Wirkung im Tierversuch

In mehreren Versuchstierspezies er-
wies sich die Niere als das gegenuber
dem Uranyl-Kation empfindlichste
Organ. Es schadigt dort den Glome-

rulus und den unteren Abschnitt des
proximalen Tubulus histologisch, er-
kennbar z. B. am Verlust des Bursten-
saums, an Vakuolenbildung und Erho-
hung der Lysosomenzahl sowie der
Ausbildung von Nekrosen. Funktio-
nell zeigt sich eine erhohte Ausschei-
dung von Glukose, Aminosduren und
Eiweien, z. B. von B,-Mikroglobulin,
mit dem Urin. Ratten scheinen hier-
fur weniger empfindlich zu sein als
Hunde oder Kaninchen. Es ist jedoch
ungeklért, inwiefern dabei unter-
schiedliche Resorptionsquoten eine
Rolle spielten. Histologische Befunde
aus Versuchen mit Ratten und Kanin-
chen waren nach Art und noch wirk-
samer Urandosis jedenfalls vergleich-
bar (siehe weiter unten).
Beobachtungen am Menschen

Eine relativ groe Klinische Studie
verzeichnete in Personen, die bis zu
0,7 mg/l Uran mit dem Trinkwasser
aufgenommen hatten, weder uranbe-
dingte Nieren- noch symptomati-
sche Beschwerden, wohl aber einen
Trend zur erhhten Ausscheidung von
B,-Mikroglobulin mit dem Urin. Zwi-
schen erhohter, aber noch im Normal-
bereich liegender Albuminkonzentra-
tion im Urin und einem kumulativen
Index der Exposition gegenliber Uran
besteht ein statistisch signifikanter
Zusammenhang.

30 langfristig mittels Trinkwasser ex-
ponierte Personen (2 bis 782 ug/l U)
schieden signifikant mehr Glukose mit
dem Urin aus als 20 Personen, die mit
weniger als 1 pg/l U belastet waren.
Die Aktivitat der Laktatdehydrogenase
(LDH) im Urin der Ménner, die mehr
als 20 pg Uran/Tag aufgenommen hat-
ten, war ebenfalls signifikant erhoht.
In einer finnischen Studie von 2002
mit 325 Erwachsenen und einem
Trinkwassermedianwert von 28 pg/l U
(25. bis 75. Perz. 6,2 bis 135 pg/l; max.
1.920 pg/l) bestand zwischen dem
Urangehalt des Urins und der ,,frak-
tionalen Ausscheidung® von Kalzium
und von Phosphat ein positiver Zu-
sammenhang. Dieselben Autoren be-
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legten 2005 an fast 300 Probanden,
dass sich unter dem langjéhrigen
Einfluss von Uran (durchschnittlich
27 ug/l U im Trinkwasser) offenbar
einige hochspezifische biochemische
Indikatoren des Knochenstoffwechsels
verandern (allerdings nicht in Korre-
lation mit dem Urangehalt des Urins).
Unter dem Einfluss einer nach Hohe
und Dauer vergleichbaren Uranauf-
nahme zeigten sich in einer weiteren
Studie zwar keine toxi-
schen Effekte in der
Niere, wohl aber eine
statistisch signifikante
Assoziation zwischen
der kumulativen Auf-
nahme von Uran und
der Ausscheidung von
Glukose mit dem Urin sowie zwischen
der Uranexposition und dem systoli-
schen Blutdruck.

Wirkmechanismus

Sobald die Uranylcarbonato- und
-citratkomplexe in den Primdrharn
gelangt sind, werden aus ihm im pro-
ximalen Tubulus Hydrogencarbonat,
Citrat und andere Komplexbildner
sowie Wasser riickresorbiert. Dabei
sinkt der pH-Wert des Primérharns ab.
Die Carbonat- und Bicarbonat-Verbin-
dungen setzen deshalb Uranyl-Katio-
nen frei, die sich dann an die Phosphat-
gruppen der luminalen Membran bin-
den konnen, um die epithelialen
Tubuluszellen so zu schéadigen, dass die
glomerulére Filtration und tubuldre
Sekretion organischer lonen sowie die
Rickresorption von gefilterter Glu-
kose, von Aminosauren und von nie-
dermolekularen Proteinen aus dem Pri-
marharn (teilweise) auler Kraft gesetzt
waren. Diskutiert werden aber auch
eine Hemmung des energieabhéngigen
Transports von Aminosauren und Glu-
kose durch freigesetzte UO,2*-lonen.

Gesundheitlich duldbare
Aufnahme

Auf tierexperimenteller Datenbasis
Bei der Ermittlung der gesundheitlich
duldbaren Belastung durch Uran auf

Knochen-
stoffwechsel
verandert
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empfindliche Personen (g)

Gesamtprodukt Lebenslang
_ LOAEL NOAEL EF gller Extra- gesundheitlich
Datenbasis (ug/kg KM) (ug/kg KM) polationsfaktoren | (noch) duldbare
H/kQ Harkg auf den jeweiligen Aufnahme
NOAEL (ng/kg KM)
Tierversuchsdaten (TV) LOAEL, =50 NOAEL+,, = 25 bis 50 250 0,1 bis 0,2
Humandaten/Erwachsene (E) LOAEL; = NOAELL = 3,0 10 0,3
Humandaten/ LOAEL, = NOAEL, = 0,3 1 0.3

Tab. 2: Quantitativer Vergleich der Bewertungsgange auf Basis Tierversuch (TV) und Basis Humandaten (E oder e)

tierexperimenteller Basis ist die Beson-
derheit zu beriicksichtigen, dass seine
tierexperimentellen Resorptionsraten
offenbar etwa funfmal kleiner sind als
im Menschen.

Tierexperimentell war in Kaninchen
und Ratten eine tdgliche Dosierung
von mindestens 50 ug U/
kg KM gerade noch nie-
rentoxisch wirksam. Zwar
geht diese ,,Niedrigste Do-
sis mit (noch) beobacht-
barer Wirkung“ (Lowest
Observed Adverse Effect
Level, LOAEL) auf Expe-
rimente zurtick, die nur
drei Monate dauerten. Sie
ist jedoch unmittelbar auf
die Lebenszeitbelastung des Menschen
Ubertragbar, weil aus anderen und
hoher dosierten Tierversuchen gefol-
gert werden darf, dass selbst bei mehr-
facher Zunahme der Belastungsdauer
die jeweils (noch) wirksame Dosis von
Uran nicht abnimmt.

Um von dem niedrigsten LOAEL
(50 ug U/kg KM) nun auf die eigent-
lich gesuchte, im Tierversuch ,,noch
nicht wirksame Dosis“ (No Observed
Adverse Effect Level, NOAEL) zu
extrapolieren, ist der LOAEL in die-
sem Fall nur durch maximal einen
Extrapolationsfaktor von EF, = 2 oder
sogar nur durch EF, = 1 zu dividie-
ren [1].

Der ,,Dosistbertragung* Kaninchen -
Mensch dient ein ,,allometrischer
Extrapolationsfaktor®, der die hohere

Taglich
duldbare
Aufnahme bis
zu 0,2 pg Uran
pro kg KM

Stoffwechselaktivitat ,,kleiner* Ver-
suchstiere im Vergleich zum Men-
schen bewertet. Er betrégt hier EF, = 5.
Des Weiteren sind noch die um durch-
schnittlich EF, = 5 hohere Resorp-
tionsquote von U im Menschen sowie
ein Extrapolationsfaktor von EF, = 10
zur Beriicksichtigung in-
nerartlicher Empfindlich-
keitsunterschiede beim
Menschen zu berticksich-
tigen. Auf ,,Basis Tierver-
such* erhélt man so eine
fur empfindliche Men-
schen (e) lebenslang ge-
sundheitlich (noch) duld-
bare Aufnahme (Tolerable
Daily Intake, TDI), im-
mer gultig fur empfindliche (e) Perso-
nen, falls nicht ausdriicklich anders
bezeichnet) von taglich bis zu 0,2 pg
Uran pro kg KM (Tab. 2, Zeile 1).

Auf Humandatenbasis

Den Beobachtungen am Menschen zu-
folge (s. 0.) scheint selbst in empfind-
lichen (e) Personen die anteilige Aus-
scheidung von Phosphat mit dem Urin
unter dem Einfluss von téaglich 0,1 bis
0,2 pg U/kg KM noch nicht erhéht,
wahrend die Ausscheidung der LDH
im Urin empfindlicher Personen fri-
hestens dann ansteigt, wenn ihre Lang-
zeitaufnahme (TDI) téglich 0,3 pug U/
kg KM Ubersteigt (Tab. 2, Zeile 2).
Andererseits ist der systolische Blut-
druck erwachsener Personen (E) unter
dem Einfluss von trinkwasser- plus
nahrungshiirtigem Uran friihestens ab
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einer chronischen Tageszufuhr von
TDIg = 3 pg U/kg KM erhoht [7, 1].
Dieser TDIg entspricht mit EF, = 10
einem TDI von lebenslang bis zu
0,3 pug U/kg KM zum Schutz empfind-
licher Personen (Tab. 2, Zeile 3).
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Art des Hochstwertes Gultig fur Hdhe des Wertes Schutzziel
Grenzwert der TrinkwV 2001 [12] Trinkwasser 10 pg/l
Guideline Value Trinkwasser 15 ua/l U
(Empfehlung) der WHO [g] Mg menschliche
P - Tl Gesundheit
MaflRnahmenhéc s"twerte . Trin Yvasser wahrend befristeter MHWe, = 10 g/l U
(Empfehlung) gemaR § 10 TrinkwV | Abweichungen vom Grenzwert*
MHW =30 pg/l U
2001 [12, 9]
Grenzwert gemaR Anlage 6 natirliche Mineralwésser, die mit dem
zu § 9(3) Min/TafelWV 1984 [11] Hinweis ,,geeignet fur die Zubereitung
von Sduglingsnahrung® beworben werden Vorsorge/
2 ug/lU Minimi
Grenzwert gemaf § 15 (2) Tafelwasser und Quellwasser, die per Inimierung
Min/TafelWV 1984 [11] Hinweis auf eine Eignung flr die Saug-
lingsernéhrung beworben werden

* Das zustandige Gesundheitsamt ist geméR TrinkwV 2001 gehalten, einen fallspezifischen MalRnahmenwert (MW) oberhalb des Grenzwertes so weit wie
méglich unterhalb eines Malnahmenhéchstwertes = MHW anzusetzen [10]

Tab. 3: Hoéchstwerte und Grenzwerte fiir Uran in Trinkwasser und abgepackten Wéssern

Grenzwert der Trinkwasser-
verordnung 2001 und andere
Hochstwerte fir Uran

Die auf ,,Basis Tierversuche* (0,1 bis
0,2 g Uran pro kg KM) und aus den
zahlreichen Humandaten (0,3 pg Uran
pro kg KM) ableitharen und lebens-
lang duldbaren TDI-Werte unterschei-
den sich allenfalls um den Faktor drei.
Der Humandaten-basierte

TDI von 0,3 pg Uran pro

anderen Lebensmitteln als Trinkwas-
ser zuordnet.
Demgegeniber setzte 2011 der deut-
sche Verordnungsgeber den LW,
von 10 pg/l U in der TrinkwV 2001
[12] europaweit einmalig als Grenz-
wert fest. Der zugehdrige MalRnahme-
héchstwert fur Erwachsene betragt
seitdem MHW = 30 pg/l U ([9], zur
Begriindung siehe [1]). Er
sollte auch wéhrend be-

kg KM st deshalb aus TDI von fristeter Abweichungen
regulatorisch-toxikologi- vom Grenzwert, die das
scher Sicht unmittelbar 0’3 Hg Uran zustandige Gesundheits-
vertrauenswiirdig. Er ent- pro kg KM amt gemaB § 10 TrinkwV

spricht einer lebenslang

duldbaren Konzentration

von U im Trinkwasser®? von LW+, =
10 pg/l U, und zwar zusatzlich zu einer
gleich hohen Aufnahme von U mit
anderen Lebensmitteln?. Er ist etwas
niedriger als der Guideline Value von
15 pg/l U der Weltgesundheitsorga-
nisation [8], der maximal 20% der
tdglichen Gesamtaufnahme an Uran

1) 70 kg-Person, 2 Liter Trinkwasser pro Tag

2) Begriindung: Die bewertungsentscheidenden
Humanstudien waren 6kologische Studien.
lhre Probanden hatten geogenes U standig
nicht nur aus ihrem Trinkwasser, sondern
daneben auch aus ihren Lebensmitteln auf-
genommen.

2001 [12] zuvor zugelassen

haben muss, immer maog-
lichst deutlich unterschritten bleiben
[10]. Der MHWg fiir Séuglinge und
Kleinkinder dagegen betréagt 10 ug/l U,
ist also mit dem seit 2011 in Deutsch-
land glltigen Grenzwert numerisch
identisch.
Der Grenzwert von 2 pg/l U, laut Min/
TafelWV 1984 [11] glltig fur abge-
packte Wasser, die einen Hinweis auf
(besondere) ,,Eignung zur Verwendung
bei der Séuglingserndhrung® tragen
dirfen, entspricht dagegen dem Mini-
mierungsgebot von § 1 Absatz 2 der
Verordnung Gber diatetische Lebens-
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mittel. Er ist deutlich niedriger, als
was selbst fir Sauglinge und Klein-
kinder gesundheitlich (noch) duldbar
ware [9, 4].

Tabelle 3 enthalt alle Werte, den Be-
reich ihrer Glltigkeit und die Motiva-
tion (Schutzziel) ihrer Setzung.

Hermann H. Dieter,
Rainer Konietzka

Der etwas andere Kommentar
heute zum Thema:
Messtung der Radioaktivitat

Klagt ein Strahlenschitzer:
,,Die Aktivitat
in Gewassern zu messen,
braucht man manches Gerét.
Doch die Auswahl ist grof3!
Welches nehm’ ich jetzt bloR3?
Ganz einfach: Nur schau’n,
was hier weiter hinten so steht.
Rupprecht Maushart, Straubenhardt



IRPA RADIOAKTIVITAT IN WASSER

Lrs

Bewertu ngen von Radioaktivitat im besteht [2]. Derzeit existiert jedoch

. . . keine rechtsverbindliche Ausflhrungs-
Trinkwasser bei fehlender Ausfihrungs- vorschrift zur . Gesamtrichtdosis™
vorschrift zur Gesamtrichtdosis Damit findet die Trinkwasserverord-

nung hier keine Anwendung. Dennoch

Der Artikel heschreibt ein Verfahren zur Ermittlung der Radioaktivitdt in st das Interesse an ,Gesamtricht-
dosen* sehr grof3, da die Gesund-

Trinkwasser. Dabei wird die ,,Gesamtrichtdosis” unter Verwendung der induk-  peitsamter, Trinkwasserversorger und

tiv gekoppelten Plasmamassenspekirometrie (ICP-MS) und der Gamma- ~ Untersuchungsstellen die Trinkwas-
serverordnung umset-

spektrometrie abgeschatzt — ein Verfaren anstelle des Screening-Verfah- o \werden. Hier einen
rens Uber die Ermittiung von Gesamtalpha- und Gesamtbetaaktivitdten,  Vorgriff zu wagen, steht  Keine rechts-

Dabei wird aufgrund des hoheren Probendurchsatzes der ICP-MS Zeit, Arbeit fg?sa;ifriiiﬁtdeozge‘?e; verbindliche

und Geld gespart. Das beschriebene Verfahren erreicht als Screening-Verfah  erhalten, die spateren  AUSTURIUNGS-

. ' - : . . Ausfiih hrif- i
ren annahrend die Qualitat der Einzelnuklidbestimmung. i e vorschrift

Hinzu kommen Kosten,

Regelungen in der Trinkwasser-  meter fir eine rechtsrelevante Bewer-  die beim Einsatz der Alphaspektro-
verordnung tung von Radioaktivitat im Trinkwas- | metrie schnell vierstellig werden kén-
Seit dem Jahr 2001 steht in der Trink- ser. Wird ein Indikationsparameter . nen. Die Berlicksichtigung des Stan-
wasserverordnung [1] die ,,Gesamt- Uberschritten, ist zu Uberprifen, ob ein  des von Wissenschaft und Technik und
richtdosis als ein Indikationspara- = Risiko fur die menschliche Gesundheit = der Einsatz preiswerter Analysenme-
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Trinkwasser-
tberwachung
ohne hohe
Kosten
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thoden kdnnen hier helfen. Ziel ist,
eine wissenschaftlich abgesicherte
maximale Richtdosis zu erhalten, die
der Richtlinie 96/26/Euratom [3] ge-
nigt. Diese Jahresdosen kénnen dann
mit dem Indikationsparameter von
0,1 mSv pro Jahr verglichen werden.

Beispiel eines Vorgriffs

Seit 10 Jahren wird im Niedersach-
sischen Landesbetrieb fur Wasser-
wirtschaft, Kisten- und Naturschutz
(NLWKN) Rohwasser fur einen Was-
serversorger auf Radioaktivitat unter-
sucht. Ab 2007 wurden daraus resul-
tierende ,,Gesamtrichtdosen* weiter-
gegeben. Ausgangspunkt des Projektes,
war die parallele Uranbestimmung
mittels Kernstrahlungsmesstechnik
und der induktiv gekoppelten Plasma-
massenspektrometrie (ICP-MS). Die
ICP-MS ist ein chemisch-physika-
lisches Messverfahren,
das die Kernstrahlungs-
messtechnik im Bereich
Alphaspektrometrie er-
ganzen bzw., wie in die-
sem Fall, ersetzen kann.
In der Summe ist daraus
ein Projekt zum Erhalt
der analytischen Kom-
petenz und eine freiwillige Trinkwas-
serliberwachung eines Wasserversor-
gers geworden, ohne dass hohe Kosten
entstanden sind. Zum Einsatz kommt
neben der ICP-MS auch die hochaufl6-
sende Low-energy-Low-level-Gamma-
spektrometrie.

Derzeitiger Wissensstand

Die Gesamtrichtdosis als Folge der
Richtlinie 98/83/EG [2] schlieit die
Berlicksichtigung von Ra-
don und Radonzerfalls-
produkten aus. Das wider-
spricht der ,,EU-Radon-
empfehlung” [4] aus dem
Jahr 2001. Dies war ein
Anlass einen Entwurf zu
verfassen, der sich gerade

als ,,EU-Richtlinie Radioaktivitat im
Trinkwasser [5] in der nationalen

EU-Richtlinie
Radioaktivitat
im Trinkwasser

Abstimmung befindet. Der EU-Richt-
linien-Entwurf? hat das Potenzial, die
nationale Ausgestaltung von Richt-
dosen voranzutreiben. Der Entwurf ist
konform mit einem ,,Leitfaden zur
Untersuchung und Bewertung von
Radioaktivitat im Trinkwasser* [6] aus
dem Jahr 2012. Der BfS-Leitfaden und
der EU-Richtlinien-Entwurf ermdg-
lichen die Umgehung der nuklidspezi-
fischen Analytik zur Bestimmung der
Richtdosis durch Prifstrategien Uber
Bruttobeta- und Bruttoalphaaktivitét.
Leider sind die Prufniveaus fir die Ge-
samtalphaaktivitat nicht einheitlich.
Wahrend die Weltgesundheitsorganisa-
tion 0,5 Bq I=* empfiehlt, empfiehlt der
EU-Richtlinien-Entwurf 0,1 Bq I-* und
der BfS-Leitfaden 0,05 Bq I-X. Eine
Aktivitatshestimmung gemdaR BfS-
Leitfaden hatte eine Nachweisgrenze
von 0,02 Bg I zur Folge. Das ist mit
Proportionalzahlrohren als vorhandene
und giinstige Messmethode kaum
noch leistbar. Ein Grund, niedrige Kos-
ten vorausgesetzt, doch in die nuklid-
spezifische Analyse einzusteigen.

Vorgaben zur nuklidspezifischen
Analyse

Der EU-Richtlinien-Entwurf liefert die
Nuklide und deren ,,Abgeleitete Kon-
zentrationen* zur Bestimmung der
Radioaktivitat naturlichen und kinst-
lichen Ursprungs. Durch die Summie-
rung der Verhaltnisse aus beobachteter
Konzentration des Radionuklids und
abgeleiteter Konzentration des Radio-
nuklids je Nuklid wird die Einhaltung
der Richtdosis Uberpriifbar. Die ,,Abge-
leiteten Konzentrationen* beinhalten
die Dosisberechnungen. Die Systema-
tik der Dosisberechnun-
gen entspricht der Richt-
linie 96/26/Euratom, was
eine Dosisberechnung nach
den ,,Berechnungsgrundla-
gen Bergbau“ [7] ebenso zu-
lasst (vgl. Strahlenschutz-
PRAXIS 3/2006 [8]). Es
resultieren im Gegensatz zur Anwen-
dung der AVV zu § 47 [9] realistische
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Dosiswerte. Sind keine Quellen fur
Radioaktivitat kiinstlichen Ursprungs
vorhanden, missen die Nuklide kinst-
lichen Ursprungs nicht berticksichtigt
werden [5]. Im NLWKN wurde seit
2007 entsprechend verfahren.

Die Nuklidspezifische Analyse
Im NLWKN wurden die dosisbe-
stimmenden Nuklide identifiziert [7]
und anhand der erzielten Nach-
weisgrenzen die Analytik auf ihre
Eignung Uberpruft. Analog zu den
»Abgeleiteten Konzentrationen* gel-
ten 2%%Po (0,1 Bq 17%), 1°Pb (0,2 Bq 1Y)
und 228Ra (0,2 Bg 172) als dosisbestim-
mend.

Die Low-energy-Low-level-Gamma-
spektrometrie liefert folgende Nach-
weisgrenzen:

e 214Bj =0,003 Bq I*

® 210pPh = 0,03 Bq I*

® 228A¢ = 0,003 Bg I-*

Das 2'%Po kann nicht direkt bestimmt
werden. Liegen vergleichbare 21°Pb-
und 21Bi-Aktivitdten vor, kann da-
von ausgegangen werden, dass 2*°Po
eine dem 2Ph vergleichbare Aktivi-
tat besitzt. In den Fallen, in denen
hohe 21%Po-Aktivitdten neben gerin-
gen 210Pp-Aktivitaten vorliegen, kann
210Pg nicht abgeschatzt werden. So-
lange 24Bi und 2%°Ph in vergleichbaren
Aktivitaten vorliegen, misste 21°Po
nicht gesondert bestimmt werden. Der
Grund liegt in der chemischen Ver-
wandtschaft zwischen Bismut und
Polonium, die eine Fraktionierung
zwischen Blei und Polonium, aber
nicht zwischen Bismut und Polonium
erwarten lasst (vgl. [10]). ??8Ra kann
Uber 228Ac und 2?5Ra Uber die nach-
gebildeten Téchter 214Ph, 24Bi und
222Rn bestimmt werden.

Damit verbleiben als Analyten natir-
lichen Ursprungs 238U, 235U mit hohen
»abgeleiteten Konzentrationen“ von
2381: 3,0 Bg I* und 2*4U: 2,8 Bq 1%
In diesem Fall kommt die ICP-MS zum
Tragen.

1) verabschiedet im Oktober 2013



ICP-MS, das Mittel der Wahl
Abweichend zur Alphaspektrometrie
sind die Nachweisgrenzen (NWG)
stark abhangig von der Empfindlich-
keit des Analysengerates. Die Massen-
auflésung ist nur fir die Bestimmung
von 23°Pu neben viel 238U limitierend.
Erfolgt die Fokussierung der Analytion
in das Quadrupol-Massenspektrometer
tber eine lonenoptik mit 45° versetz-
tem lonenspiegel, sollte das Gerat
geeignet sein. Die NWG fur 234U
betrgt ca. 0,02 Bq I-* im

NLWKN. Far 238U und

RADIOAKTIVITAT IN WASSER

ist jedoch nur dann gefordert, wenn
eine Quelle kinstlicher oder erhéhter
naturlicher Radioaktivitat vorhanden
ist. Hier liefern die Gammaspektro-
metrie und der Indikationsparameter
Tritium Hinweise.
Vorteile des Verfahrens
Gegendiber einer Prifstrategie Uber
die Bruttobeta- und Bruttoalphaaktivi-
tat, werden mit der Kombination ICP-
MS/Low-energy-Low-level-Gamma-
spektrometrie mehr Informationen
gewonnen. Eine Einzel-
nuklidbestimmung wirde

235U werden die NWG NWG maximal ergdnzende Mes-
der Alphaspektrometrie in fiir 234U sungen fur 2°Po oder
der Regel unterboten. Die Radionuklide kiinstlichen
,abgeleiteten Konzentra-  Ca. 0,02 Bq I Ursprungs erfordern. Da-

tionen“ fir 23°Pu/24°py
und 24*Am werden als
NWG nicht erreicht. Die Uberwachung

Anzeige

bei sind die Kosten durch-
aus vergleichbar mit der

Ermittlung der Bruttobeta- und Brutto-
von Nukliden kiinstlichen Ursprungs

alphaaktivitat per LSC-Messungen,

einschlieBlich der Fallungen und der
Bestimmung von Radium. Radium ist
neben Tritium ein weiterer Indika-
tionsparameter, der nach dem EU-
Richtlinien-Entwurf [5] zu bestimmen
ist. Darliber hinaus I&sst die Uranbe-
stimmung per ICP-MS einen hoheren
Probendurchfluss zu als die Alpha-
spektrometrie oder LSC-Verfahren.
Die anfallenden Informationen konn-
ten zur Aufkldrung der Fraktionierung
von Miuitter-Tdchter-Isotopenverhalt-
nissen herangezogen werden. So gibt es
derzeit keine Erklérung fir das Auf-
treten von viel 2°Po neben wenig
210Ph oder das Ausbleiben einer 225Ra/
238/222Rn-Korrelation im Trinkwas-
ser, wahrend 222Rn mit 238U-Gehal-
ten korreliert [10].
Thomas Ernst
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Représen-
tative Jahres-
bilanz fir
131]-Einleitung
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Nuklearmedizinisches 3! in deutschen

Flissen

Das OSPAR-Abkommen verpflichtet die Bundesregierung, den jéhrlichen Ein-
trag von 4 in den Nordatlantik aus deutschen FlieBgewdssem zu ermitteln
und zu berichten. Im Rahmen eines Forschungsvorhabens [1] sollten daher
die *3-Konzentrationen in den Flissen Elbe, Weser, Ems und Rhein be-
stimmt werden, aus denen mittels eines Bilanzmodells die in die Nordsee
eingeleiteten Frachten ermittelt werden sollten.

Ausgangslage

Aus Arbeiten von Eschner u. a. [2] war
bekannt, dass die medizinische Anwen-
dung von 3! im Rahmen der Radiojod-
therapie (RIT) die Hauptquelle fiir den
Eintrag von %311 in FlieRgewasser dar-
stellt. Die Anwendung von *3!] ist ein
verbreitetes Standardverfahren in der
nuklearmedizinischen Therapie. Zwar
werden in Deutschland
die Patienten zur Durch-
fuhrung der Therapie
stationdr aufgenommen
und die anfallenden Ab-
wasser in Abklinganla-
gen gesammelt, unter-
halb einer Korperaktivi-
tat von 250 MBq konnen
die Patienten allerdings entlassen wer-
den. Diese restliche Aktivitat zerfallt
teilweise weiter im Kérper des Patien-
ten, ein anderer Teil wird ausgeschie-
den und erreicht Uber die Kanalisation
Kldranlagen und Gewasser. Im Rah-
men von IMIS-§-3-Messungen wird 31|
bundesweit regelméRig im Ablauf von
Kldranlagen nachgewiesen.

Forschungsvorhaben

In den oben genannten Arbeiten [2]
wurde, basierend auf einer Erhebung
ausgewdhlter Kliniken, ein durch-
schnittlicher Eintrag von 40 kBq 31|
pro Jahr und Kopf der Bevolkerung aus
der RIT abgeschétzt. Bei einer Einwoh-
nerzahl von etwa 95 Mio. im Einzugs-
gebiet der oben genannten Flisse er-
rechnet sich eine Gesamtfracht von
3.800 GBg/a, davon sind ca. 70%
(2.600 GBg/a) Eintragen aus Deutsch-
land zuzurechnen. Welcher Teil die-
ser Gesamtfracht tatsdchlich in die
Flusse gelangt und dartber die Nord-
see erreicht, war Gegenstand des For-
schungsvorhabens.

Um eine représentative Jahresbilanz
fur die Einleitung von 3! in die
Nordsee erstellen zu konnen, wurden
monatlich Proben aus den oben ge-
nannten Flissen und aus Klaranlagen,
die direkt in diese Flisse einleiten,
entnommen. AulRerdem wurden Fluss-
sedimente beprobt, um auch Senken
von Jod im FlieRBgewdasser quantifizie-
ren zu kénnen.

Nachweisverfahren

Das gewahlte Nachweisverfahren war
die Gammaspektroskopie, bei der die
364-keV-Linie eine einfache und emp-
findliche Detektion ermdglicht. Wah-
rend die Messung des Klaranlagenab-
laufs direkt im Marinellibecher bei
24 h Messzeit erfolgte, war fiir den
131]-Nachweis im Flusswasser ein An-
reicherungsverfahren und zusétzlich
eine Verlangerung der Messzeit not-
wendig, um Konzentrationen bis
unter 1 mBa/l erfassen zu kénnen [3].

Ergebnisse

Eine Ubersicht tiber die abflussgewich-
teten Jahresmittel von *3I-Konzentra-
tionen im Kldranlagenablauf enthalt
die Tabelle 1. Mit den Ableitmengen
und Angaben zu den an-
geschlossenen Einwoh-
nern kann der jahrliche
Eintrag pro Einwohner
errechnet werden. Diese
Werte liegen zwischen
9 kBqg und 17 kBq pro
Einwohner und Jahr (ab-
gekdrzt: kBg/EW/a), so-
dass als reprasentativer Wert (13 + 4)
kBg/EW/a zu veranschlagen ist. Dieser
Wert betrégt nur ca. 1/3 der 40 kBg/
EW/a, die nach [2] in die Klaranlagen
eingetragen werden.

Durch Riickhaltung von 31| im Kléar-
schlamm und Zerfall in der Klaranlage
reduzieren sich die *3I-Frachten offen-
sichtlich deutlich. Fruhere Untersu-
chungen [4] hatten eine Abnahme der
131].Konzentration zwischen Kldran-
lagen-Zu- und -Ablauf von 50% er-
geben. Insofern kdnnen die jetzt er-

Elbe Weser Ems Rhein
Magdeburg-Gerwisch | Bremen-Seehausen Lingen Dinslaken (Emscher KA)
Ablaufkonzentration (mBg/I) 137 196 111 91
KA-Abfluss (m3/d) 5,01E+4 1,10E45 1,39E+4 1,19E+6
Einwohner 269.000 550.000 65.000 2.300.000
Jahrl. Abgabe pro EW (kBq) 9 14 9 17

Tab. 1: Jahresmittel von *3tI-Konzentrationen im Klaranlagenablauf, angeschlossene Einwohner und daraus abgeleitete Kennwerte

22

Reprasen-
tativer Wert
von (13 £ 4)

kBg/EW/a



,,Hydraulische

Abkopplung*

von Einzugs-
gebieten
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Elbe Elbe Weser Ems Rhein
Station Hohenwarthe Hamburg Bremen-Vegesack | Lingen Wesel
bei Magdeburg | Finkenwerder
131-Konzentration, gemessen (Bg/m3) <0,5-2,5 <0,4-3,3 <0,4-44 <0,7-5,9 1,6-7,2
Ermittelte *31I-Fracht (GBg/a) 2,7-17,3 28,4-35,7 10,8-12,2 4,0 234
Einwohner im Einzugsgebiet in D 7.9 Mio. 16 Mio. 7,8 Mio. 1,5 Mio. | 31,5 Mio.
Theoretische 13I-Fracht (GBg/a) 102 208 101 20 410

Tab. 2: Ergebnisse der 1311-Messungen in Flusswasser im Abstrom von Kldranlagen und abgeleitete Frachten

mittelten Daten und die Abschatzung
aus [2] auch weiterhin als konsistent
angesehen werden.

In Tabelle 2 sind Daten zusammenge-
stellt, die sich aus den Auswertungen
der Flusswassermessungen ergeben,
die von Juli 2012 bis Juni 2013 im
Abstand von 2 Monaten im Abstrom
von Kléranlagen durchgeftihrt wurden.
Die in dieser Tabelle enthaltene Sta-
tion Hamburg-Finkenwerder wurde
vom Oktober 2012 bis Juni 2013
zeitgleich mit der Station Hohen-
warthe monatlich beprobt. Soweit in
den Flusswassermessungen Ergebnisse
vorkommen, die unter der Erken-
nungsgrenze lagen, wurden die Frach-
ten als Wertebereich unter Einrech-
nung der Erkennungsgrenzen oder
Nullsetzen der Werte kalkuliert.

Fazit

Die Frachten des im Flusswasser tat-
sachlich transportierten *3!| sind nach
den vorliegenden Ergebnissen systema-
tisch niedriger, als einfache Bilanzrech-
nungen erwarten lassen.
Eine Ursache dafir ist
die ,,hydraulische Ab-
kopplung“ von Teilen
der Einzugsgebiete durch
Stauseen oder natlrliche
Seen (z. B. Havel), in
denen das 3| zu groRRen
Teilen zerfallt. Aller-
dings erkléart das nicht die gesamte
Differenz von messwertbasierten und
einwohnerbasierten Frachten. Die
untersuchten Flusssedimente zeigten,
dass diese Senke wahrscheinlich nur

im Mindungsbereich zu einer spr-
baren Riickhaltung von 32| fiihrt.

Legt man die messtechnisch ermittel-
ten Frachten zugrunde, so errechnet
sich die Gesamtfracht 3l der hier
untersuchten Fliisse am Ubergang zu
den Mundungsgebieten in die Nordsee
zu ca. 280 bis 290 GBg/a. Die lang-
samen Transportprozesse in den Min-
dungsgebieten lassen allerdings erwar-
ten, dass der Eintrag in den Nordatlan-
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tik um mindestens eine GroRenord-
nung niedriger ausfallen wird.
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Radioaktivitat in Wasser: Ein aktueller Uberblick — Resiimee

Welcher Anteil an der Strahlenexpo-
sition der Bevélkerung wird von
nattrlichen - und kinstlichen -
Radionukliden im Trinkwasser ver-
ursacht? Und woher kommen diese
Radionuklide, und wie hoch ist ihre
Konzentration im Durchschnitt und
in Einzelfallen? Und wie gehen wir,
auf europdischer und auf nationaler
Ebene, damit um? Die Neufassung
der EU-Trinkwasserverordnung und
ihre Auswirkungen haben diese Fra-
gen wieder in den Vordergrund ge-
rickt, und ihnen ist auch der ak-
tuelle Schwerpunkt gewidmet.

Den Einstieg in unser Thema bildet
der ,Leitfaden zur Untersuchung
und Bewertung von Radioaktivitat
in Trinkwasser” des Bundesum-
weltministeriums. Dieser Leitfaden
stellt eine Empfehlung flr eine
angemessene Untersuchungs- und
Bewertungsstrategie fur Radioaktivi-
tat in Trinkwasser vor, die den heu-
tigen Stand von Wissenschaft und
Technik berticksichtigt und eine
wichtige Vollzugshilfe fir die kinf-
tige Umsetzung der neuen EU-
Richtlinie zu radioaktiven Stoffen
im Trinkwasser sein kann. Dartiber
berichtet Klaus Gehrcke.

Mit der Uberwachung des Trinkwas-
sers sind in Deutschland Leitstellen
des BfS und amtliche Messstellen

STICHWORTE

Gesamtrichtdosis, 13X, ICP-MS, Leitstellen,
Radioaktivitat in Wasser, Radon, Trinkwasser,
Trinkwasserverordnung, Uran

LITERATUR
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Bewertung von Radioaktivitat in
Trinkwasser

(Klaus Gehrcke)

[4] www.bfs.de/de/ion/nahrungsmittel/
TW_Bericht_2009.pdf

der Bundeslidnder fir die Uber-
wachung der Umweltradioaktivitat
beauftragt. Mit ihrer Funktionsweise
und den MaRnahmen zur Qualitéts-
kontrolle der Messungen befasst sich
der folgende Beitrag von Thomas
Biinger und Andreas Labahn.

Mit den konkreten Werten der Radon-
konzentration im Wasser in Bayern
befasst sich der Beitrag von Simone
Kdrner und Christiane Reifenhauser.
Die Autorinnen beschreiben darlber
hinaus Faktoren, die die Radonkonzen-
tration vom Grundwasser zum Trink-
wasser beeinflussen. Es werden
Empfehlungen und Manahmen bei er-
hohten Radonkonzentrationen als
Entscheidungshilfen fir Gesundheits-
amter und Wasserversorger vorgestellt.
Ein weiteres Nuklid von Interesse ist
das Uran. Trinkwasser enthdlt je nach
dem Untergrundgestein der Brunnen
geogenes Uran, und zwar in einem
Konzentrationsbereich, der aus ge-
sundheitlicher Sicht vor allem das Inte-
resse der chemischen Toxikologie, nicht
etwa der Radiologie verdient. Néheres
dazu haben Hermann H. Dieter und
Rainer Konietzka in ihrem Beitrag sehr
Ubersichtlich zusammengefasst.

Der vorletzte Beitrag von Thomas
Ernst beschreibt ein Verfahren zur
Ermittlung der Radioaktivitat in
Trinkwasser, wobei auch auf
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den Begriff der ,,Gesamtrichtdosis*
und die Mdglichkeiten zu ihrer
Abschétzung néher eingegangen
wird.
Zum Schluss befassen sich Helmut
W. Fischer, Rainer Gellermann und
Christopher Strobl mit dem Vor-
kommen und der Konzentration von
nuklearmedizinischem 31| in deut-
schen Flissen und dem Eintrag die-
ses Radionuklids in die Nordsee.
Drei zugehorige Fachbeitrage unter
dem Dach des Schwerpunkts ab
S. 29 sind speziell der Messtechnik
gewidmet und runden damit diesen
aktuellen Uberblick {ber Vorkom-
men, Erfassung und Bewertung der
Radioaktivitat in Wasser ab.
Jedenfalls war das Thema ,,Radioak-
tivitat im Abwasser* seit der Friih-
zeit des Strahlenschutzes aktuell. In
diesem Zusammenhang darf ich mir
wohl erlauben daran zu erinnern,
dass bereits 1961, also vor 52 Jahren,
im Teubner Verlag eine 112-seitige
Broschiire mit dem Titel ,,Uberwa-
chung der Radioaktivitat in Abwas-
ser und Abluft“ erschienen ist
(Autoren: H. Kiefer, R. Maushart),
die den damals schon recht hohen
Stand der Messtechnik sowie Grenz-
werte und Vorschriften zur Uberwa-
chung enthalt.

Rupprecht Maushart m
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SSP lesen bildet

Zum Titelbild

Im Fokus: Das Wasser. Neuer Blick auf alte Bilder.

Das beherrschende Element im Schwerpunktthema dieses Heftes ist das Was-
ser. So ist dies auch in dem Werk von Ernst Ludwig Kirchner, der das Wasser
des Flusschens Prie3nitz unter der Bricke zur Elbe hindurchleitet. Diese
Uberarbeitung eines ,,alten Bildes* aus seiner Dresdener Zeit bringt den neuen
Blick auf alte Bilder. Das Bild wird zur ,,Hieroglyphe*, wie Kirchner es selbst
nannte, zu einer stark verkirzten, visuellen Botschaft, die vom Betrachter ent-
schliisselt werden muss und soll, wie es der Harenberg Kunstkalender 2014
formuliert.
Das nur 25,4 km lange Fliisschen Prief3nitz entspringt 6stlich neben dem For-
schungsstandort Rossendorf, fliet Richtung Osten und mindet in Dresden in
die Elbe. Gerne hatte ich berichtet, dass sein Wasser deshalb kontinuierlich
auf Radioaktivitat Uberwacht wird. Nach Aussagen der Rossendorfer Abtei-
lung fir Umgebungsuberwachung allerdings ist die Beprobung der PrieRnitz
seit einigen Jahren nicht mehr Bestandteil der Umgebungstiberwachung fiir
den Standort.

Schriftleitung
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LSC-METHODE

Bestimmuna von Radionukliden
M Wasser mit der LSC-Methode

Messgerdt Hidex 300 SL: Technik und
Anwendung — Ein Uberblick

Die Bestimmung der in Trink- und Mineralwasser potenziell vorkom-
menden Radionuklide erfordert neben einer sorgféltigen Probenvorbe-
reitung eine zuverlassige und prazise Messtechnik. Das moderne Mess-
gerdt vom Typ Hidex 300 SL erlaubt die messtechnische Bestimmung
der dosisrelevanten Radionuklide in Trink- und Mineralwasser mittels
Flissigszintillationszahlung (LSC). s ist dabei erforderlich, die Proben
im Labor aufzubereiten, um sie fir die LSC-Messtechnik einsetzbar
zu machen. Der Hidex 300 SL erreicht die im ,Leitfaden zur Unter-
suchung und Bewertung von Radioaktivitat im Trinkwasser* genannten
Nachweisgrenzen fir alle relevanten Radionuklide nach entsprechen-

AUTOREN .
Timo Oikar der Probenvorbereitung.
Sascha Wisser
Relevante Radionuklide Der Flussigszintillationszadhler
ZUSAMMENFASSUNG in Wasser Hidex 300 SL: Messprinzip

Das hier beschriebene Messgerdt vom Typ Hidex 300 SL
erlaubt die messtechnische Bestimmung der dosisrelevanten
Radionuklide in Trink- und Mineralwasser mittels Flissig-
szintillationszahlung (LSC). Der Hidex 300 SL erreicht die
im ,Leitfaden zur Untersuchung und Bewertung von Radio-
aktivitét im Trinkwasser" genannten Nachweisgrenzen fir

alle relevanten Radionuklide nach entsprechender Probenvar-

bereitung.

SUMMARY

Determination of Radionuclides in Water

by LSC

The here described Hidex 300 SL allows the determination
of the dose-relevant radionuclides in natural waters by
applying liquid scintillation counting technique. The Hidex
300 SL achieves the specified limits of detection after an
appropriate sample preparation.

Die dosisrelevanten natirlichen Radio-
nuklide in Trinkwasser und Mineral-
wassern stammen fast ausschlie3-
lich aus der 238Uran-Zerfallsreihe. Es
sind dies 238U, 234U, 225Ra sowie 21°Ph
und 21°Po [1]. Daneben ist das Radio-
nuklid 2%8Ra aus der 232Th-Zerfalls-
reihne wegen seines hohen Dosisfak-
tors von Bedeutung fiir den Strahlen-
schutz [2]. Selbstverstandlich ist auch
das radioaktive Edelgas Radon in
natrlichen Wassern zu finden, zu-
meist in Form des langlebigsten
Isotops 222Rn.

Daneben ist Tritium in zumeist sehr
geringen Aktivitatskonzentrationen in
natirlichen Wassern vorhanden.
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Dieser Flissigszintillationszahler wurde
im Jahr 2007 vom finnischen Herstel-
ler Hidex Oy eingefiihrt. Dieser Her-
steller ist der weltweit einzige kom-
merzielle Messgerate-
hersteller, der die auf
3 identischen Photo-

Direktmessung
multipliern beruhende

TDCR-Technik einsetzt. aller beta-
Der Hidex 300 SListein  Strahlenden
Flussigszintillationszah- Radionuklide

ler mit einem automa-
tischen Probenwechsler
und einer Detektionseinheit, die aus
3 Photomultiplierrohren besteht, in
deren Fokus sich die Probe befindet. Er
kann alle betastrahlenden Radionuklide



Aufwuchs
von Tochter-
nukliden
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Abb. 1: Hidex 300 SL TDCR Liquid Scintillation Counter

direkt messen und muss bei Anwen-
dung der TDCR-Technik und optima-
ler Einstellung nicht kalibriert werden.
Das Gerét ist aufgrund der leistungs-
starken Alpha-/Betadiskriminierung
auch flr die simultane Messung von
Alpha- und Betastrahlern geeignet. Es
ist derzeit in 3 verschiedenen Aus-
fihrungen (Standardversion, Low-level-
Version sowie Super-Low-level-Version
mit Guard-Detector) verfligbar.

Anforderungen an LSC-Mess-
verfahren flr Wasserproben
Probenvorbereitung

Der Nachweis der in natdrlichen
Wasserproben vorkommenden Radio-
nuklide mittels LSC erfordert eine Pro-
benvorbereitung, die das jeweils nach-
zuweisende Radionuklid selektiv an-
reichert bzw. abtrennt,
um es anschlieBend in
ein LSC-Vial zu Uber-
fihren. Dabei ist ggf. der
Aufwuchs von Tochter-
nukliden zu beruicksich-
tigen, um das erhaltene
Messergebnis entspre-
chend korrigieren zu kénnen. Es ist
beispielsweise bei der Bestimmung
von 228Ra der Aufwuchs von 228Ac zu
berticksichtigen. Bei der Bestimmung
von 222Rn wird die Verwendung eines
extraktiven organischen Cocktails
empfohlen (z. B. MaxiLight), der Radon

selektiv anreichert. Ein Alphaspektrum
einer Radonmessung mit dem Hidex-
Gerdt findet sich in Abbildung 2.

Zur Bestimmung von natdrlichen Uran-
isotopen kann eine Extraktion mit
Organo-Phosphor-Verbindungen emp-
fohlen werden (z. B. HDEHP). Das Ex-
trakt wird dann in einen organischlos-
lichen LSC-Cocktail (MaxiLight) Uber-
flhrt und erlaubt eine Messung mittels
Alpha-/Betadiskriminierung.
Bestimmung des Betastrahlers 21°Ph
Die Bestimmung des relativ schwa-
chen Betastrahlers 22°Ph erfordert eine
zuverléssige radiochemische Aufberei-
tung bzw. Anreicherung, um die im
»Leitfaden zur Untersuchung und Be-
wertung von Radioaktivitat im Trink-
wasser [3] geforderte Nachweisgrenze

von 0,020 Bg/I zu erreichen. Hier wére
auch eine effizientere Bestimmung
mittels TDCR-CV:erenkov-Zéthng [4]
Uber 219Bi mdglich, sofern ein radio-
aktives Gleichgewicht zwischen 21°Ph
und 29Bi vorliegt [5].
Alpha-/Betadiskriminierung

Dank der hervorragenden Alpha-/Beta-
diskriminierung des Hidex 300 SL kon-
nen Alpha- und Betastrahler in einem
Messvorgang bestimmt werden. Somit
konnen 228Ra und 2?°Ra simultan ge-
messen werden, beispielsweise nach vor-
heriger Abtrennung mit kommerziell er-
héltlichen 3M EMPORE™ RaDisks [6].
Bestimmung der Gesamt-Alpha-
aktivitatskonzentration

Als Screening-Verfahren fiir nattrliche
Radionuklide im Wasser ist die Be-
stimmung der Gesamt-Alphaaktivi-
tatskonzentration im Gespréach. Hier
bietet sich eine Probenvorbereitung
mittels Gefriertrocknung an, die zu
einer signifikanten Aufkonzentrierung
der Probe fihrt und gleichzeitig Radon
und seine kurzlebigen Zerfallspro-
dukte aus der Probe entfernt [7], die zur
Berechnung der Gesamtrichtdosis in
der Regel nicht herangezogen werden.
Die in Tabelle 1 aufgefiihrten Nach-
weisgrenzen sind von einigen Faktoren
abhdngig wie beispielsweise dem Null-
effekt (variiert je nach Ausstattung des
Messgerdts), der chemischen Ausbeute
bzw. Wiederfindungsrate, dem verwen-
deten Wasservolumen, der Messzeit,

222Rn 218P0 214P0
= \\ /
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Abb. 2: Alphaspektrum einer Radonprobe in MaxiLight (teflonbeschichtetes Plastikvial)
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Radionuklid Messmodus Empfohlene Bendtigtes Nachweisarenze
im Hidex 300 SL Probenvorbereitung Wasservolumen g
2, 2 Alphamessung Extraktion mit HDEHP 0,2-0,5 Liter 0,01-0,040 B/l
228Ra 3M EMPORE™ RaDisks 1-2 Liter 0,015-0,020 Ba/I
Alpha-/Betatrennung
226Ra 3M EMPORE™ RaDisks 1-2 Liter 0,002-0,010 Ba/I
Extraktion mit
222R) Alph . - 0,010 Lit 0,10-1,0 Bg/I
: phamessung LSC-Cocktail MaxiLight et a
radiochemische
2L0p) Alph . 0,2-1,0 Lit <0,010 Bg/I
0 phamessung Aufbereitung Her a
EAUERTIC S radiochemische
210pp TDCR-Cerenkov- Aufbereitun 0,5-1,0 Liter <0,020 B/l
Messung (Uiber 21°Bi) g
Gesamt-Alpha- . .
Sf - P Alpha-/Betatrennung Gefriertrocknung 0,150 Liter <0,020 By/I
aktivitatskonz.
Tritium Betamessung Destillation 0,100 Liter 2,0-10,0 Bg/l

Tab. 1: Ubersicht tiber Messverfahren mit dem Hidex 300 SL und Nachweisgrenzen

der Zahlausbeute und dem gewahlten
statistischen Faktor (k1-a; k1-B).

Fazit

Es ist offensichtlich, dass der Hidex 300
SL die im Leitfaden zur Untersuchung
und Bewertung von Radioaktivitat im
Trinkwasser [3] angegebenen Nach-
weisgrenzen fur die dosisrelevanten Ra-
dionuklide bei entsprechender Proben-
vorbereitung sicher erreichen kann. m

STICHWORTE
LSC-Messtechnik, Probenvorbereitung, Radionuklide
in Wasser, Trinkwasserverordnung
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Innovativer Messsensor zur Detektion
von Alphastranlern in aquatischen Medier

AUTOREN

Alexander Diener

Ursula Hoeppener-Kramar
Sabine Lude

Christoph Wilhelm

ZUSAMMENFASSUNG

Es wurde aktuell eine neue Sensortechnik entwickelt, die das
Potenzial hat, im praktischen Strahlenschutz als kostengiins-
tige Alternative zum herkdmmlichen Verfahren als ,,In-situ*-
Analysetechnik zur Bestimmung von Alphanukliden Verwen-
dung zu finden. Ein Vorteil dieses Sensors ist, dass auf eine
Probenvorbereitung weitgehend verzichtet werden kann und
eine Messung direkt in der Losung mdglich ist.

SUMMARY

Innovative Measuring Sensor for the Detection
of Alpha Emitters in Aquatic Media

The objective of this research project is the realization of

an improved alpha-particle detection system for dissolved
actinides, directly working in water without any pre-enrich-
ment. The advantages of the new sensor comprise that a
matrix separation is mostly not necessary. The test sensor
consists of a boron doped diamond entrance window on

top of a silicon-diode, the whole alpha activity can be investi-
gated in a good resolution, the electro-precipitation is quickly
reversible and the activity on the sensor surface can be
measured in-Situ.

Messung der Alphastrahlung in
FlieRgewdssern

Bisher bestent das Problem, dass eine akute Kontamination durch
Alphastrahlung in FlieRgewéssern nicht anhand rascher Messungen
festgestellt werden kann. Aktuell wird eine neue Sensortechnik ent-
wickelt, die das Potenzial hat, im praktischen Strahlenschutz als kos-
tengunstige Alternative zu den klassischen Verfahren der Alphaspektro-
metrie als ,,In-situ“-Analysetechnik zur Bestimmung von Alphanukliden
Verwendung zu finden. Ein Vorteil dieses Sensors ist, dass auf eine
Probenvorbereitung weitgehend verzichtet werden kann und eine Mes-
sung direkt in der Losung mdglich ist. Dabei wird die gesamte Alpha-
aktivitat in einer guten Energieaufldsung bestimmt und der Sensor
kann anschlieBend rasch dekontaminiert werden. Im Folgenden wer-
den der Aufbau des Sensors und dessen Funktionsweise beschrieben

sowie Messergebnisse présentiert.

Problemstellung

Bei der Alphastrahlung handelt es sich
um ionisierende Strahlung, bei der ein
“He-Kern emittiert wird. Wegen dessen
relativ hoher Masse und elektrischer
Ladung hat die Alphastrahlung nur
eine kurze Reichweite und geringe Ein-
dringtiefe in Materie. Die eigentliche
Gesundheitsgefahr der alphastrahlen-
den Radionuklide besteht deswegen in
der Inkorporation.

Pauschal gilt: Bei einer Inkorporation
und der Annahme einer gleichen Ener-
giedosis sind Alphas etwa 20-fach schad-
licher als Beta- oder Gammastrahlung.
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Eine mdgliche Strahlenexposition der
Bevdlkerung konnte Gber unser Trink-
wassersystem durch die
Kontamination von zum

Beispiel Grundwasserfas- Strahlenexpo-
sungen oder Aufberei- sition tiber

tungsanlagen durch Un- ]
falle oder terroristische  1TINKWasser-
system?

Aktivitdten erfolgen. Be-
merken wiirde man diese
nicht direkt, da eine kon-
tinuierliche Uberwachung von ionisie-
render Strahlung im Trinkwasser nicht
vorgeschrieben ist und technisch auch
schwierig zu realisieren waére.



Portables
Messsystem

Neuer Sensortyp zur Bestimmung
von aquatischen Alphaaktivi-
taten: Bor-dotierte Diamanten
auf Siliziumdioden

Die klassische Abscheidung erfolgt in
der Regel in einer Elektrolysezelle mit
geringem Loésungsvolumen und an-
schlieRender Messung in einer o-Kam-
mer. Was bisher fur die Bestimmung
von aquatischen Alphaaktivitéaten fehlt,
ist ein portables Messsystem, das sich
sowohl fur die rasche Erkennung aku-
ter Schadensfalle wie auch fir konti-
nuierliches Monitoring
von Ab- oder Trinkwés-
sern eignet. Hierfir bie-
tet sich ein Detektor an,
dessen Eintrittsfenster
aus einer negativ pola-
risierten, Bor-dotierten Diamantober-
flache (Schichtdicke: 150-300 nm) be-
steht, welche auf einem passivier-
ten, ionenimplantierten Siliziumhalb-
leiter (PIPS) mittels Abscheidung aus
der Gasphase aufwéchst (B-NCD/Si;
Abb. 1). Die B-NCD-Schicht ist eine
leitfahige Elektrode, die eine Anreiche-
rung von Alphastrahlern auf ihrer
Oberflache erméglicht. AuRerdem ist
diese sehr widerstandsfahig gegentiber
Korrosion und Strahlenschdden und
zusétzlich kann ihre Oberflache nach
einem Einsatz elektrochemisch regene-
riert werden. Fiir den ohmschen Kon-
takt wird ein Teil der Rickseite der
Siliziumschicht mit Gold beschich-
tet, der Ubrige Teil mit Aluminium
(jeweils 100-200 nm Schichtdicke).
Daraufhin werden die p- und n-dotierte
Seite des Detektors mit einem Koaxial-
kabel kontaktiert und letztlich das
Gerdt mit isolierendem Epoxidharz
ummantelt, mit Ausnahme des Detek-
torfensters, dessen Oberflachengréfie
> 0,3 cm? betragen sollte (Abb. 1 [1, 2]).

Prozess der Elektrodeposition und
die Messung der Alphastrahlung

Die Abscheidung der Alphastrahler auf
dem B-NCD/Si-Sensor erfolgt Uber die
elektrolytische Deposition, oder kurz
Elektrodeposition, auf der Oberflache

DETEKTION VON ALPHASTRAHLERN

1

Frontkontakt

Aktinoide

B B B B B B B

AU-SBHSDF‘J EAl (~100 nm)

Glasplatte

Diamantschicht

Epoxidharz
Ummantelung

b Au-Gegen-
elektrode

Abb. 1. Schematischer Aufbau des Sensors

des Eintrittsfensters aus Bor-dotierten
Diamanten. Jedoch fallen die Aktinide
aufgrund ihrer gering ausgeprégten Fa-
higkeit, in einer chemischen Bindung
Elektronenpaare an sich zu ziehen
(schwache Elektronegativitat), nicht
als elementare Metalle aus. Die Elek-
trodeposition erfolgt innerhalb einer
Hydroxidschicht auf der B-NCD-Ober-
flache, die sich innerhalb der Nernst’-
schen Diffusionsschicht (10-2-10-% cm)
befindet, wo der lonentransport durch
Diffusion gesteuert ist.

Die kathodische Deposition beinhal-
tet einen Konzentrationsanstieg der
Hydroxidionen. Dadurch entsteht ein
steiler Gradient im pH-Wert, der in
der Lésung mit pH-Werten zwischen
3 und 4 im sauren Bereich liegt, bei dem
die Alphastrahler dissoziiert vorliegen,
jedoch auf der Elektrodenoberflédche pH
11-13 betrdgt. Unter diesen Bedingun-
gen wird das Loslichkeitsprodukt tber-
schritten und die Alphas prazipitieren
als schwerlésliche Hydroxidverbindun-
gen auf der Metalloberfléche [3, 1].
Nach der erfolgten Abscheidung im
Experiment kdnnen mit dem neuen
Detektor sowohl die Zerfdlle gezahlt
als auch die Alphastrahler anhand
ihrer emittierten Energie identifiziert
werden. Die Funktionsweise ist analog
der eines Oberflachensperrschichtzéh-
lers aus der Alphaspektrometrie: Die
Alphastrahlung erzeugt langs ihrer
Bahnen im Halbleiter freie Ladungstra-
ger in Form von Elektron-Loch-Paaren.
Durch Anlegen einer externen Span-
nung an die beiden Kontaktierungen
wird am p/n-Ubergang eine ladungs-
tragerarme Sperrschicht aufgebaut. In

33

der Folge werden die Ladungstrager
im elektrischen Feld getrennt und an
den Kontaktierungen gesammelt. Ein
ladungsempfindlicher Vorverstarker
erzeugt aus der Ladungsmenge einen
Spannungsimpuls, dessen Hohe direkt
proportional zur Energie der Alpha-
strahlung ist.

Experimente mit Tracer-
Losungen und die Faktoren fir
die chemische Ausbeute

In den durchgeflihrten Experimenten
wurden bisher zwei Versuchsaufbauten
eingesetzt. In den fur die Batch-Ver-
suche verwendeten Ldsungen wurden
neben 24*Am als radioaktivem Tracer
ein Elektrolyt sowie optional Elemente
des Trinkwassers hinzugeflgt. Fur gro-
Rere Losungsvolumen
(> 80 ml) besteht eine
Maoglichkeit darin, in
einem Becherglas gegen-
Gber vom Detektor als
Anode eine Platinelek-
trode in der Losung zu
platzieren und einen
Strom anzulegen (Abb. 2a). Bei kleinen
Lésungsvolumen (< 10 ml) kann, ahn-
lich wie bei einer Elektrolysezelle,
alternativ auch ein Trichteraufbau ge-
wéhlt werden (Abb. 2b). Hier wird ein
Trichter mit Epoxidharz um das nach
oben ausgerichtete Detektorfenster
herum montiert und die Platinelek-
trode sowie ein mechanischer Rihrer
werden von oben in der Ldsung jus-
tiert. Die Experimentdauer fur die Ab-
scheidung betrdgt 90 Minuten. Zur
Dekontamination des Sensors wird
die Polaritat im Stromkreis umgedreht

Detektor
identifiziert
Alphastrahler
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Abb. 2b: Trichteraufbau

und nach 15 Minuten ist die Sensor-
oberflache wieder gereinigt.

Die chemischen Ausbeuten in den
Batch-Versuchen, also die prozentualen
Anteile an prézipitierten Alphastrah-
lern aus der L6sung, hdngen von vielen
Faktoren ab. Zum einen
wére die Wahl des Elek-
trolyten zu nennen. Hier
wurde mit NaNO; eine
bessere Ausbeute als mit
Na,SO, erzielt und der
optimale pH-Bereich fir
die Ausfallung liegt bei pH
3 flr Nitrat und betrdgt pH 4 fur Sulfat.
Weiterhin ist auch die Geometrie des
Experiments von entscheidender Be-
deutung. Je groRer das Detektorfens-
ter, umso hoher ist die Effizienz des
Versuchs. Die eingestellte Strom-
stérke sollte mit 2-3 mA recht niedrig
sein, damit die Hydroxidschicht auf
der Detektoroberflache mdglichst diinn
ausgebildet wird. Die Prézipitations-
rate nimmt mit steigender Experi-
mentdauer sukzessive ab, sodass eine
Uberschreitung von 2 Stunden nur

Prézipitations-
rate nimmt
sukzessive ab

noch geringe Zuwachse in der Aus-
wurden im Labor Lésungen mit ahn-
rung des Tracers in der Losung

beute erbringt, was auf die Abreiche-

zurlickzufihren ist. Sehr
vorteilhaft ist auch die Be-

ser auf die Ausbeuten zu bestimmen,

lichen Elementkonzentrationen wie
im Trinkwasser syntheti-
siert. Der experimentelle

et gornge Looungs,  ADSUNEIUNGS- GO Bt
menge, die im Trich- daqer: wurden entweder gemein-
teraufbau auf wenige Mil- 90 Minuten sam die Elemente in

liliter reduziert werden

kann. Beriicksichtigt man

die beguinstigenden Faktoren, so wurde
fir eine Aktivitat von 6 Bg 2**Am bei
einer Experimentdauer von 90 Minu-
ten mit 5 ml 0,3 M NaNO; als Elek-
trolyten im Trichteraufbau bei einem
Anodenstrom von 2 mA/cm? eine Aus-
beute von 81,5% erzielt [2].

Potenzielle Storfaktoren der
Alphamessung

Nun liegt das Ziel des Verbundprojekts
letztlich darin, ein Messsystem zu ent-
wickeln, das flr den Trinkwasserschutz
eingesetzt werden kann und somit bei-
spielsweise interessant fur den Kata-
strophenschutz oder fur Wasserwerke
wadre. Hierflr genlgt es nicht, den
idealen experimentellen Aufbau fir
die Elektrodeposition der Aktinide
zu bestimmen, sondern es missen
auch Komponenten des
Trinkwassers identifiziert
werden, die die Bestim-
mung der Aktivitdt von
Alphastrahlern negativ be-
eintrachtigen. Da besteht
das generelle Problem
darin, dass alleine die
Konzentrationen der anorganischen
Elemente im Trinkwasser im Bereich
von 4-6 Zehnerpotenzen liegen und
offensichtlich sehr heterogen sind
(Tab. 1). Berticksichtigt man zusétzlich
noch weitere Bestandteile des Wassers,
wie organische Verbindungen, kolloi-
dale und partikulére Stoffe, mit denen
die Aktinide eine Bindung eingehen
kdnnten, so bieten sich viele mdgliche
Storfaktoren fur die Messung.

Um die Auswirkungen der gelosten an-
organischen Elemente im Trinkwas-
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Mediankonzentrationen

als ,,typische Trinkwas-
serkonzentrationen* oder selektiv die
einzelnen Maximalkonzentrationen
der Hauptelemente (Na, HCOg, K, Mg,
NO,, Ca, CI) oder der Nebenelemente
(Sr, F, 1, Ba, PO,, Zn, Br, B, Cu, Li, Al)
hinzugefiigt (Tab. 1). AuRerdem wurde
241Am als Tracer zu den Elektrolyten
NaNO; oder Na,SO, hinzugeflgt.
Anschliel}end erfolgt die Bestimmung

Haupt- Median M- Variatif)n
elemente |  (mg/l) mum Magni-
(mg/I) tude
HCO, 191 3.470 4
Ca 59,5 616 3
Cl 14,1 1.470 5
Mg 9,61 242 4
Na 9,47 1.260 ©
NO, 3,88 53,8 5
K 1,6 92,5 3
Neben- Median M- Variatif)n
elemente (ng/l) mum Magni-
(ng/l) tude
Sr 0,177 26,9 5
F 0,087 3,48 4
Ba 30,1 1.490 5
PO, 30 1.750 3
Zn 2315 293 5
B 15,5 2.610 4
Br 11 3.150 4
Cu 5,65 170 5
I 3,23 766 4
Li 2,65 2.790 5
Al 2,47 281 4

Tab. 1: Vergleich der Median- und Maximalkonzentra-
tionen mitsamt der dezimalen Variation der GréRen-
ordnung der Haupt- und Nebenelemente von 579 Stich-

proben aus europdischen Trinkwassern [4]
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Trinkwasserkomponenten (Abb. 3,
2. und 4. Spalte). Fir die Addition
der Maximalkonzentrationen in die
Loésungen ergaben sich fir den Elektro-
lyten Sulfat keine nennenswerten
Messwerte zu den Ausbeuten ohne
Elementzusétze. Der deutlichste Un-
terschied zeigte sich bei Nitrat und der
Zugabe bestimmter Maximalkonzen-
trationen. Insbesondere fiir hohe Men-
gen an Ca, Mg, PO, Ba und F in
Losung fallt die Ausbeute zum Teil
drastisch um die Halfte (Abb. 3, 3. und
5. Spalte). Mogliche Grlnde daftr
kénnten in der Unterbindung der Kom-
plexbildung von 24*Am mit Nitrat lie-
gen oder auch im Anstieg der lonen-
starke und der damit verbundenen
geringeren chemischen Aktivitdt der
gelosten Phase begriindet sein.

Von den Versuchen ausgeklammert
waren Experimente mit geldstem
Eisen, da bereits zuvor bekannt war,
dass Fe stark zur Hydrolyse neigt und
auf der Sensoroberfldche ausfallt [1].
Hier wurde nur ein Test mit einer
einfachen B-NCD-Elektrode durchge-
fuhrt, wo nach der Abscheidung mas-
sive Eisenausfallungen aufgrund ihrer
Rotfarbung optisch registriert wer-
den konnten. Zuletzt
wurden auch erste Ver-
suche unternommen,
um mehrere Radionu-
klide gleichzeitig Uber
ihre Anreicherung am
Sensor zu erfassen, mit
239py 241Am, 244Cm in
Losung (Abb. 4). Dabei
wurde flr Americium eine etwas
bessere Ausbeute gemessen als fur
Curium, die wiederum hdher war als
fur Plutonium.

Fazit und Ausblick

Die innovative Entwicklung des hier
prasentierten Detektors besteht in
dem Eintrittsfenster aus Bor-dotierten
Diamanten als Schicht auf einer Sili-
ziumdiode. Neben einer hohen chemi-
schen Widerstandsfahigkeit und giins-
tigen elektrochemischen Eigenschaf-

ten besteht die Mdglichkeit, sémtliche
abgeschiedenen Elemente wiederum in
Ldsung zu bringen.
Mdgliche Einsatzgebiete sind unter
anderem
e die Ab- und Trinkwasseriiberwa-
chung,
e die Untersuchung von Blut und
Urin in der Medizin und auch
e die (Feld-)Forschung in der Wissen-
schaft (bspw. die zeitliche aufgeldste
Freisetzung von Radionukliden aus
Mineralen).
In der praktischen Anwendung wur-
den mit demselben Sensor 85 Experi-
mente durchgeflihrt, deren Resultate
im Abschnitt Gber Storfaktoren knapp
zusammengefasst wurden. Das Er-
gebnis war, dass in allen Versuchen
eine deutlich messbare Abscheidung
mit anschliefender Dekontamina-
tion erfolgreich durchgefiihrt werden
konnte.
Ein wirklicher kommerzieller Durch-
bruch mit diesem Sensor kann aber
erst erreicht werden, wenn in den
kiinftigen Versuchen auch ein experi-
menteller Aufbau errichtet werden
kann, der an die praktischen Erforder-
nisse angepasst ist. Hierfur sind pri-
mdr 3 Dinge notwendig. Zum einen
dirfte in den meisten Anwendungsge-
bieten nicht im Batch-Verfahren, son-
dern im strdmenden Medium gemes-
sen werden. Hier gilt es, chemische
Ausbeuten mit einer akzeptablen
Nachweisgrenze fiir die Alphastrahler
zu erzielen. Weiterhin muss zumin-
dest selektiv fur einzelne Elemente
wie Eisen eine Art Vorabscheidung
erfolgen, da ansonsten die Oberflache
des Sensors zugesetzt wird. Zum
dritten muss die zuzufiihrende Kon-
zentration an Elektrolyt deutlich redu-
ziert werden im Vergleich zu den
Laborversuchen, da die ndtige Salz-
menge fiir die Messung im strdémenden
Medium viel zu hoch wére. In den
kommenden Monaten wird an diesen
Aspekten mit den Kooperations-
partnern von ActiFind gemeinsam
gearbeitet.
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ZUSAMMENFASSUNG

Die Arbeit beschreibt die Messung der Gesamt-Alpha-Aktivitét
einer (eingedampften) wéssrigen Probe und die verschie-
denen Probevorbereitungsmethoden fiir Proportionalzahler
und LSC.

SUMMARY

Measurement of Total Alpha Activity in Water
The article describes the measurement of the total alpha
activity in an (evaporated) liquid sample, and the various
sample preparation methods for measurments with propor-
tional counters or LSC.

In Wasser

Messung als Screening-Methode

Die Messung der Gesamt-Alpha-Aktivitat einer (eingedampften) wéss-
rigen Probe liefert nach einer vergleichsweise kurzen Vorbereitungszeit
eine Aussage dariiber, ob vorgegebene Grenzwerte berschritten oder
eingehalten werden. Bei Ergebnissen unterhalb der Grenzwerte be-
darf es keiner weiteren Analyse, oberhalb der Grenzwerte werden sich
nuklidspezifische Analysen anschlieRen. Es handelt sich damit um eine
bewéhrte Screening-Methode, die einen hohen Probendurchsatz er-
laubt. Weitere Aussagen Uber die Aktivitatskonzentrationen einzelner
Alphastrahler bedingen aufwendigere radiochemische Trennverfahren
und eine spezielle Préparationstechnik.

Rechtliche Vorgaben

Die Richtlinie zur Emissions- und Im-
missionstiberwachung von kerntech-
nischen Anlagen (REI) [2] beschreibt in
den Messprogrammen zum ,,Routine-
betrieb” und ,,Storfallbetrieb* die er-
forderlichen Messungen, um die durch
die Strahlenschutzverordnung vorge-
gebenen Dosisrichtwerte einzuhalten.
Die geforderten Nachweisgrenzen fir
die Aktivitatsmessungen wurden da-
raus abgeleitet. Besonders im Routine-
betrieb wird auch die Maéglichkeit einer
Messung der Gesamt-Alpha-Aktivitat
vorgegeben. Bei Uberschreitung der
Richtwerte mussen die Proben nuklid-
spezifisch analysiert werden.

In der Allgemeinen Verwaltungsvor-
schrift zum Integrierten Mess- und
Informationssystem zur Uberwachung
der Umweltradioaktivitat (AVV-IMIS)
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[3] und dem ,,Routinemessprogramm*
und dem ,,Intensivmessprogramm®
werden fiir unterschied-
liche Umweltbereiche

Messungen der Gesamt- Nachweis-
Alpha-Aktivitat vorge- grenzen aus
schrieben. Die Mess- .
verfahren dazu sind in Dosisricht-
den Messanleitungen des werten
Bundes publiziert [1]. abge|eitet

Nach den Messkonzep-

ten der AVV-IMIS sind

folgende flr den Strahlenschutz rele-
vante wassrige Umweltbereiche zu
tiberwachen:

@ Niederschlag

® Oberflachenwasser

® Meerwasser

® Grundwasser

® Trinkwasser - Mineralwasser

® Abwasser



GESAMT-A

LPHA-AKTIVITAT IN WASSER

Titel Jahr Messung
ISO 9696 ,,Wasserbeschaffenheit — Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitat in 2007 Zahler
salzarmem Wasser - Bestimmung in dicken Schichten*
DIN 38 404, Teil 14 ,,Deutsche Einheitsverfahren zur Wasser-, Abwasser- und 1987 Zahler
Schlammuntersuchung - Physikalische und physikalisch-chemische Kenngré3en
(Gruppe C) - Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitatskonzentration A in
Trink-, Grund- und Oberfldchenwasser (C 14)“
Mundschenk, H.: ,Verfahren zur Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitatskon- 1994 Zahler
zentration in Oberflachenwasser C-a-GESAMT-OWASS-01“ in Messanleitungen
fur die ,,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung*
Fusban, H. U.; Rihl, H.: ,Verfahren zur Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitat 1994 Zéhler
im Abwasser H-o0-GESAMT-AWASS-01 in Messanleitungen fiir die ,,Uber-
wachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung*
Wisser, S.; Frenzel, E.; Dittmer, M.: ,,Innovative Procedure for the Determination 2006 LSC
of Gross-Alpha/Beta Activities in Drinking Water” in Applied Radiation and
Isotopes, 64, pp. 368-372, Elsevier, Amsterdam
Blnger, Th.; Ruhle, H.: ,Verfahren zur Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitats- 2006 Zéhler
konzentration in Trinkwasser und Grundwasser H-a-GESAMT-TWASS-01* in
Messanleitungen fiir die ,,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und
externer Strahlung®
Beyermann, M.; Buinger, Th.: ,,Schnellverfahren zur Bestimmung der Gesamt- 2009 LSC
Alpha-Aktivitdtskonzentration im Trinkwasser H-o-GESAMT-TWASS-02* in
Messanleitungen fiir die ,,Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und
externer Strahlung®
7110 Gross Alpha and Gross Beta Radioactivity (Total, Suspended, and Dissolved), 2005 Zéhler
Standard Methods for the Examination of Water and Waste Water, 215t Edition,
American Public Health Association, 2005
ASTM D1943-05, Standard Test Method for Alpha Particle Radioactivity of Water 2011 Z&hler
ASTM D3648-05 Standard Practices for the Measurement of Radioactivity 2005 Mehrere
Applied radiation and isotopes - Experimental investigation of mass efficiency 2004 Z&hler
curve for alpha radioactivity counting using a gas-proportional detector
Nuclear instruments and methods in physics research - Dependence of self-absorp- 2005 Hintergrundinfos zur
tion on thickness for thin and thick alpha-particle sources of UO,, 31.5.2009 Selbstabsorption
Nuclear instruments and methods in physics research - Modelling of alpha 2004 Zéhler
mass-efficiency curve Hintergrundinfos zur

Selbstabsorption

Radiation Measurements - Gross alpha determination in radioactive wastes from 2007 Kernspur
nuclear power plants using the track registration technique

Tab. 1. Auswahl von publizierten Methoden zur Bestimmung der Gesamt-Alpha-AKktivitat in Wasser

In der EG-Trinkwasserrichtlinie aus
dem Jahr 1998 wurden bereits gesetz-
liche Vorgaben zum Vorkommen von
Radionukliden im Trinkwasser festge-
schrieben. In der in Deutschland gel-
tenden Trinkwasserverordnung sind
seit 2003 entsprechende Vorgaben zur

Uberwachung von Radionukliden im
Trinkwasser enthalten (Parameter-
werte fir die Gesamtrichtdosis und
Tritium). Fir die Uberwachung der
Gesamtrichtdosis hat die EU jedoch
bis heute keine Ausflihrungsbestim-
mungen festgelegt. Es kann allerdings
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davon ausgegangen werden, dass die
Gesamt-Alpha-Aktivitat als Screening-
Parameter eingefiihrt wird.

Tabelle 1 gibt einen exemplarischen
Uberblick tiber die in der Praxis zur
Uberwachung der Radioaktivitit in der
Umwelt eingesetzten Methoden zur
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Messung der Gesamt-Alpha-Aktivitat
in Wassern. Dazu kommen noch Ver-
fahren, wie sie in nationalen und inter-
nationalen Normenwerken beschrieben
werden.

Messverfahren

Eine Standardmethode, wie sie auch in
den Messanleitungen des Bundes [1]
fir Oberflachenwasser, Abwasser und
Trinkwasser beschrieben wird, ist das
Eindampfen der Probe
und Ausmessen des Ein-
dampfriickstandes mit-
tels eines Proportional-
zéhlrohrs. Eine beson-
dere Herausforderung
liegt hier in der Herstel-
lung einer sehr dlnnen
Schicht, um die Selbst-
absorption von Alpha-
strahlung in der Probe zu minimieren.
Der Einfluss der Probendicke wird be-
sonders bestimmt und geht als Korrek-
turfaktor in die Berechnung ein.

Zur Messung der Gesamt-Alpha-Akti-
vitat eignet sich ebenfalls das LSC-
Verfahren (Liquid Scintillation Coun-
ting).

Probenvorbereitung flr die Mes-
sung mit Proportionalzahlrohr
Bei allen in Tabelle 1 aufgefiihrten Me-
thoden, die eine Messung im Propor-
tionalzahler erfordern, ist, abhangig
vom Anwendungsbereich, eine mehr
oder weniger aufwendige Probenvor-
bereitung erforderlich. Diese Proben-
vorbereitung kann im einfachsten Fall
darin bestehen, den pH-Wert der Was-
serprobe annédhernd neutral auf einen
Wert im Bereich zwischen 6,5 und 7
einzustellen (Trinkwas-
ser) und die Probe bis fast
zur Trockne einzudamp-
fen. Sie kann aber auch im
anderen Extrem das ein-
oder mehrmalige Abrau-
chen mit Schwefelsdure und anschlie-
Rende Gluhen des Trockenriickstan-
des bei 450°C im Muffelofen erfordern
(Oberflachenwasser).

Unsicherheit
von £50%

Die Herstellung des Messpréparates er-
fordert unbedingt die moglichst gleich-
maRige Verteilung des Eindampfriick-
standes und damit eine gleichmé-
Rige Schichtdicke. Eine Kalibrierkurve
berticksichtigt die Abh&ngigkeit der
Nachweiswahrscheinlichkeit von der
Flachenbelegung auf der Messschale
(Selbstabsorbtionskorrektur). Weitere
Korrekturen sind notwendig, weil
sich die Kalibrierpraparate und die
Probenpraparate hinsichtlich ihrer
Nuklidzusammensetzung, der Mate-
rialmatrix, der KorngroRe und deren
Verteilung, der Massendichte und der
Verteilung der alphastrahlenden Mate-
rie unterscheiden kdnnen. Daher wird
fir die Ermittlung der Gesamt-Alpha-
Aktivitdt nach diesen Methoden von
einer Unsicherheit von +50% ausge-
gangen.

Probenvorbereitung fur die
Messung mit LSC

Durch direkte Messung einer Wasser-
probe im Flussigszintillationszahler
sind flir die Gesamt-Alpha-Aktivitats-
und die Gesamt-Beta-Aktivitdtskon-
zentration Nachweisgrenzen von ca.
0,7-1 Bg/l bzw. ca. 8 Bg/l erreich-
bar. Fur Schnellmessungen bei Notfall-
situationen sind diese Nachweisgren-
zen ausreichend.

Fur Messungen nach der Trinkwasser-
verordnung (in Planung) oder WHO
(1998) sind Nachweisgrenzen von
0,1 Bg/l fur die Gesamt-Alpha-Aktivi-
tdtskonzentration und 1 Bg/l fir die
Gesamt-Beta-Aktivitatskonzentration
erforderlich. Daneben wird im ,,Leit-
faden zur Untersuchung und Bewer-
tung von Radioaktivitat im Trink-
wasser” eine Nachweis-
grenze von 0,025 Bg/I fur
die Gesamt-Alpha-Aktivi-
tdt genannt [4]. Um diese
Nachweisgrenze zu errei-
chen, sind fir die LSC-
Messung geeignete Anreicherungs-
schritte notwendig.

Tabelle 2 zeigt verschiedene Verfah-
ren zur Probenvorbereitung [5, 6].
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Eindampfen

Die Gesamt-Alpha-Aktivitadt und die
Gesamt-Beta-Aktivitdt in Wasserpro-
ben (ca. 1.000 ml) werden durch Ein-
dampfen angereichert. Die Anreiche-
rung wird etwa um den Faktor 10
(1.000 ml - 100 ml) bis zum Fak-
tor 50 (1.000 ml - 20 ml) durchge-
fahrt. Ein Problem bei hoheren Anrei-
cherungen sind Ausfallungsreaktionen,
die bei hoherer Mineralisation des
Probenwassers auftreten kénnen. Bei
Trinkwadssern ist nicht mit Ausfél-
lungen zu rechnen, da die Minerali-
sation meist deutlich unter 1.000 pS
liegt. Bei hoher Mineralisation (z. B.
Meerwasser) sollte die Probe zur
Trockne eingedampft werden und tber
einen Konigswasseraufschluss, Trock-
nung, Lésung in HCI und Lésung in
Wasser der LSC-Messung zugefiihrt
werden.

Féllung

Die Methode einer Anreicherung der
o-Strahler durch Fallung mit Fe**
wird angewandt zur Anreicherung von
Actiniden aus Wasserproben. Die Fal-
lung erfolgt hierbei durch Zugabe von
FeCl; zur Probe und einer Fallung mit
Ammoniak zu Fe(OH); Die Actinide
werden als Komplex mit Fe(OH), oder
Fe(NH); ausgefallt. Der Fe-Komplex
wird mit HCI gel6st eingedampft
und in einigen Millilitern destilliertem
Wasser geldst. Die Lésung wird dann
mit Szintillator versetzt und im LSC
gemessen. Die Féllung von Radium
mit Fe(OH), erfolgt allerdings selten
quantitativ. Phosphate oder Karbonate
in Gegenwart von Barium eignen sich
eher, um eine vollstandige Fallung zu
erreichen.

Sorption, lonentauscher

Eine weitere, wenig aufwendig durch-
zufuhrende Methode stellt die Kon-
zentration und Abtrennung der alpha-
strahlenden Actinide mittels ,,Actinide
Resin®“ dar. Dazu wird die Wasser-
probe (ca. 100-1.000 ml) mit konzen-
trierter HCI auf pH 2 eingestellt und
anschlieBend eine definierte Menge
an Actinide Resin® zur Probe hinzu-



GESAMT-ALPHA-AKTIVITAT IN WASSER

Methode lonen-
Direkt- . . austauscher Gefrier-
Eindampfen Fallung
messung Festphasen- trocknung
Hinweise extraktion
Proben- keine weitere | Einengen Eindampfen Fett* Actinide Gefrier-
praparation Vorbereitung zur Trockne Resin trocknen
Anreicherung keine 10 bis 20 50 bis >500 50 bis >500 50 bis >500 30 bis 40
bei 1| Proben-
einsatz
Wiederfindungs- | 100 85 bis 95 95 bis 99 85 bis 95 85 bis 95 85
raten (%)
Probenvolumen | 10 100 bis 1.000 | 100 bis 1.000 | 100 bis 1.000 | 100 bis 1.000 | 50 bis 150
(ml)
Nachteil bei hoherer Aufschluss, Aufschluss, Aufschluss, bei hoherer
Mineralisation | chem. Prdpa- | chem. Prépa- | chem. Prépa- | Mineralisation
Ausfallungen ration ration, nur flir | ration, nur fiir | Ausfallungen
G-a-Wieder- G-a-Wieder- im LSC-Vial
findung G-B findung G-f8
(50 %) (50 %)
Vorteil fur G-a, G- | fur G-a, G-p fur G-a, G-p Abtrennung fur G-a, G-
geeignet, geeignet geeignet storender geeignet
Schnell- Matrixanteile
methode
Notfall-
messung
Geeignet alle Wasser Trinkwasser- | alle Wasser alle Wasser alle Wasser Trinkwasser,
proben, Oberflachen-
Mineralisation wasser, Regen-
<1mS wasser, Mine-
ralisation
<1 mS/cm
Ungeeignet Thermal-, fur Radium stark salz-
Mineralwasser, nur bedingt haltige Wasser
Abwasser geeignet, vor
allem in kar-
bonatreichen
Waéssern mit
viel Calcium
Nachweisgrenze | 0,7 bis 1 0,05 0,02 bis 0,002 | 0,002 0,002 -
bei 1 | Proben-
einsatz (Bqg/l])
Messung im 10 10 1 bis 3 1 bis 3 1 bis 3 4
LSC, Proben-
volumen (ml)
U, Th, Am, Pu, | U, Th, Am, U, Th, Am, U, Th, Am, U, Th, Am, U, Th, Am, U, Th, Am,
Ra Pu, Ra Pu, Ra Pu, Ra Pu, (Ra) Pu, Ra Pu, Ra, Po

Tab. 2: Verfahren zur Probenvorbereitung fur die LSC-Messung




222Rn wird
vollsténdig
aus der Probe
entfernt
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gegeben. Die Probe wird mindestens
2 Stunden gertihrt, Gber einen Mem-
branfilter (0,45 pm) abfiltriert und
getrocknet. Im letzten Schritt wird
das Resin mit Filter in ein LSC-Vial
Uberfuhrt und ein geeigneter Szintilla-
tionscocktail zur Messung hinzuge-
geben.

Alternativ kann die vom Resin sor-
bierte Aktivitdt mit 20 ml Isopropanol
vom Filter gewaschen werden. Das
Eluat wird abgedampft, der Riickstand
mit etwas Wasser aufgenommen und
nach Zugabe eines Szintillationscock-
tails direkt in einem LSC-Gerdt mit
Alpha-Beta-Diskriminierung gemes-
sen. Je nach Anwendung sind verschie-
dene Abwandlungen dieser Methode
bekannt [z. B. 7, 8].

Gefriertrocknung

tet werden konnen. Die Messung ist in
einem LSC-Messgerdt mit Alpha-Beta-
Trennung durchzufiihren. Die Methode
eignet sich grundsétzlich fiir schwach
mineralisierte Wasser (z. B. Trinkwas-
ser, Oberflachenwasser, Regenwasser)
bis zu einem Salzgehalt von maximal
1g/l. Bei Reduzierung des Probenvolu-
mens ist diese Methode aber auch fur
die Untersuchung von Mineral- und
Thermalwassern geeignet.

Berechnung der Gesamt-Alpha-

Aktivitat

Im Lose Blatt 5.5 der Loseblattsamm-

lung des Arbeitskreises Umweltlber-

wachung im Fachverband firr Strah-

lenschutz wird exemplarisch die
Gesamt-Alpha- und Ge-
samt-Beta-Aktivitatskon-

Unter Verwendung einer  Standardmess-  zentration einer
Gefriertrocknungsanlage : : Wasserprobe unter Berlick-
werden ca. 150 ml der unsicherheit sichtigung der DIN ISO
Wasserprobe  gefrierge- U(CGa) = 11929 berechnet [10]. Die
trocknet. Dadurch wird 0,005 Bq |1 Messung erfolgt nach dem

das Wasser vollstdndig aus

der Probe entfernt und der

resultierende Trockenriickstand muss
nur noch mithilfe von schwacher Salz-
saure (0,5 M) als Lésungsmittel in ein
LSC-Vial Uberfahrt werden. Als opti-
mal stellt sich ein Mischungsverhélt-
nis von 14 zu 4 zwischen Szintilla-
tionscocktail (AquaLight) und HCI
heraus [9]. AuRerdem wird mit die-
ser Methode eventuell im Wasser vor-
handenes 2?2Rn, das nicht zur Ab-
schdtzung der Gesamtrichtdosis nach
Trinkwasserverordnung
berticksichtigt werden
muss, vollstandig aus
der Probe entfernt. Da-
gegen bleiben weitere
im Wasser urspriinglich
vorhandene Radionuk-
lide im Trockenriick-
stand zuriick. Mit mo-
dernen Gefriertrocknungsanlagen las-
sen sich zahlreiche Proben gleichzeitig
einfrieren und gefriertrocknen, sodass
innerhalb von 12 Stunden problem-
los bis zu 25 Wasserproben aufberei-

Proportionalzahlrohrver-

fahren. Ausgangsmenge
waren 2 |, die eingedampft wurden.
Die Gesamt-Alpha-Konzentration er-
rechnet sich danach zu cg, =
0,026 Bq 1%, aus der Nettozahlrate
Mn.a Mit 0,0195 s7* und dem erweiter-
ten Kalibrierfaktor w mit 1,342 |2,
Dieser berticksichtigt den Alpha-Z&hl-
wirkungsgrad €, mit 0,414, die Aus-
gangsmenge der Probe m =2 | und den
Selbstabsorptionsfaktor fur die Alpha-
strahlung mit S, = 0,9.
Die Standardmessunsicherheit der Ge-
samt-Alpha-Aktivitatskonzentration
berechnet sich zu u(cg,) = 0,005 Bg 12
Die Erkennungsgrenze der Alpha-Akti-
vitétskonzentration wird aus der Null-
effektzéhlrate berechnet mit c*g, =
0,007 Bq I
Die Nachweisgrenze gemdaf? DIN 1SO
11929 resultiert zu c#5, = 0,012 Bq I~

|

STICHWORTE
Gesamt-Alpha-Aktivitat, Nachweisgrenzen, Proben-
vorbereitung
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ZUSAMMENFASSUNG

Das in dieser Arbeit vorgestellte GREWIS-Projekt befasst sich

mit dem genetischen Risiko und der entziindungshemmenden
Wirkung von ionisierender Strahlung. Es werden Hypothesen

und erste Ergebnisse diskutiert.

SUMMARY

Investigations of Genetic Risk and Inflammation
Inhibition of Radon

The GREWIS-Project as described in this article deals with the
genetic risk and the inflammation inhibiting effects of ioniz-
ing radiation. Hypothesises and first results are presented.

naen zum
und zur entzind

enetlst
Inashemmencen

en Ristko

Wirkun von Radon

Das ,,GREWIS“-Projekt

Die Diskussion dber die Wirkung von Radon ist geprégt von der poten-
ziellen Geféhrdung durch die beim Radonzerfall emittierte dichtioni-
sierende a-Strahlung. Ebenso relevant ist die Klinisch genutzte, aber
bisher unverstandene Entziindungshemmung bei chronisch-entziind-
lichen Erkrankungen. Das ,,GREWIS“-Projekt (Genetisches Risiko und
entziindungshemmende Wirkung von ionisierender Strahlung) hat zum
Ziel, beide Aspekte in einem ganzheitlichen Ansatz zu untersuchen.
Die verwendeten Modellsysteme ,,Maus“ und ,,Mensch® werden in
vitro an Zellkulturen untersucht sowie nach In-vivo-Exposition von
Mausen an Gewebe und durch die Erhebung von Patientendaten im
Rahmen von Klinischen Studien. Der Bau einer Radonkammer war ein
erstes wesentliches Element und wird im Folgenden beschrieben.

Motivation fir die Unter-
suchungen im Rahmen des
GREWIS-Projekts

Neben dem erhéhten Krebsrisiko fir
Beschéftigte des Uran- und Erzberg-
baus, die relativ hohen Dosen von
o-Strahlung aus dem Radonzerfall aus-
gesetzt waren, geht es in der Gegen-
wart vor allem um eine potenzielle
Geféhrdung von Personen durch Radon
in Wohnrdumen oder in Gebieten mit
erhohter nattrlicher Radioaktivitat.
Epidemiologische Daten liegen sowohl
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zur Geféhrdung im Bergbau als auch
in Wohnrdumen vor, allerdings ist fur
niedrige Dosen die Einschatzung des
Risikos schwierig.

Andererseits werden Radonbéder seit
prahistorischer Zeit zur Schmerzthera-
pie benutzt (Jockel in [1]). Aktuell wer-
den jahrlich einige 10.000 Rheuma-
patienten mit einer niedrigen Radon-
dosis therapeutisch bestrahlt, wo-
durch auf andere entziindungshem-
mende Medikamente mit teilweise
schweren Nebenwirkungen tber Mo-



Radonbader
seit prahisto-
rischer Zeit

nate ganz oder teilweise verzichtet
werden kann [2, 3].

Trotz dieser erfolgreichen therapeuti-
schen Anwendung sind die Wirkungs-
mechanismen von inhaliertem Radon
oder von Radonbadern bis jetzt immer
noch nicht wissenschaftlich gekléart.
Im Rahmen des hier vorgestellten
GREWIS-Projekts bietet
sich neben Zell- und
Tierexperimenten eine
hervorragende Gelegen-
heit, in Zusammenar-
beit mit Heilbadern, wie
z.B. Bad Steben oder
Bad Gastein, Studien an
Patienten durchzufiihren, um einer-
seits die genetische Wirkung und ande-
rerseits die entziindungshemmende
Wirkung von Radon zu erforschen.
Daftir haben sich 9 Partner aus 4 Ins-
tituten (GSI, Universitaten Darmstadt,
Frankfurt und Erlangen) vernetzt mit
Expertise zur Physik und der biologi-
schen Wirkung dichtionisierender
Strahlung, zur biologischen Dosime-
trie, interzelluldren Kommunikation,
molekularen Signaltransduktion und
zur Immunologie.

Hypothesen und erste Erkennt-
nisse zur hiologischen Wirkung
Da Photonen (Réntgenstrahlung) eben-
falls bei lokalen Entziindungen und
anderen gutartigen Erkrankungen zur
Therapie eingesetzt werden, leiten sich
einige der im GREWIS-Projekt verfolg-
ten Hypothesen aus den

relativ wenigen Untersu-

RISIKO UND WIRKUNG VON RADON

(Harder in [1]), wéhrend bei Photonen
0,1 bis 0,5 Gy pro Bestrahlung lokal
appliziert werden. Andererseits ent-
spricht der Durchgang von einem
o-Teilchen durch eine einzelne Zelle
einer Dosis von 0,1 bis 0,5 Gy; bei
Gewebedosen im pGy-Bereich werden
demnach viele Zellen nicht bestrahlt.
Beobachtungen zu einzelnen entziin-
dungsrelevanten Prozessen liegen fiir
Photonen aus Untersuchungen in zel-
luldren Systemen oder im Tiermo-
dell vor (zusammengefasst in [4]). So
konnte beispielsweise in praklinischen
Mausmodellen eine Verbesserung des
klinischen Verlaufs der Polyarthritis
nach Bestrahlung mit 0,5 Gy ionisie-
render Strahlung bereits beobachtet
werden. Es wird weiterhin diskutiert,
ob durch die Einwirkung hoher Dosen
in den betroffenen Zellen Nekrose aus-
geldst wird, wodurch sich die platzen-
den Zellen ungeschiitzt in die zellulare
Mikroumgebung entleeren und damit
das Immunsystem durch freigesetzte
Gefahrensignale aktiviert wird. Nied-
rige Dosen konnten in den getroffenen
Zellen eher den programmierten Zell-
tod (Apoptose) ausldsen, der durch ent-
sprechende Aktivierung von Phago-
zyten, die toten Zellen im Organismus
beseitigen, immunsuppressiv wirkt.
Eine entscheidende Signalwirkung
geht von der Produktion von Stick-
oxid (NO) aus. Ebenso wurde nach
Niedrigdosishestrahlung eine Reduk-
tion der Aktivierung von mononuklea-

ren Zellen durch chemo-

taktische Stoffe und der

chungen ab, die zur Wir- 222Rn-Kur: Adhasion an eine Endo-
kungsweise von niedri- . thelzellschicht festgestellt.
gen Photonendosen be- Organdosen Im Dies wurde in Arbeiten im
reits vorliegen. Allerdings UGY-Bereich Rahmen des GREWIS-Pro-

kdénnen diese Befunde auf-

grund der unterschied-

lichen physikalischen Eigenschaften
von dinn- und dichtionisierender
Strahlung nicht einfach auf a-Teil-
chen Ubertragen werden. Nach Ab-
schatzungen liegen wéhrend einer Kur
bei Bestrahlung mit a-Teilchen aus
Radon die Organdosen im puGy-Bereich

jekts auch fur dichtioni-

sierende Strahlung in pri-
mdren humanen Endothelzellen be-
stétigt [5]. Beide Reaktionen sind im
Gewebe die Voraussetzung fur eine
Einwanderung der mononukleéren
Zellen. Dabei spielen veranderte, hau-
fig biphasische Sekretionen von Zyto-
kinen, vor allem TGF-B, und Aktivie-
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rung von Transkriptionsfaktoren eine
Rolle. Es ist nach den derzeitigen Er-
kenntnissen davon auszugehen, dass
es sich bei den Mechanismen, die die
entziindungshemmende Wirkung von
Radon ausmachen, um
einen Synergismus zwi-
schen lokalen und sys-
temischen Effekten, die
die Immunabwehr aus-
machen, handelt. Unter-
suchungen zu Anderun-
gen der Immunreaktio-
nen, aber auch zu ande-
ren Ansdtzen wie etwa einer poten-
ziellen Wirkung von Radonbestrahlung
auf das Schmerzempfinden werden im
Rahmen des GREWIS-Projekts durch-
gefthrt.

Aufnahme von Radon und

Verteilung im Organismus

Um die biologische Wirkung von
Radonbestrahlung zu verstehen, muss
aufgrund der geringen Anzahl von
bestrahlten Zellen geklart werden,
welches die Zielzellen der Bestrahlung
sind. Deshalb werden im Rahmen des
GREWIS-Projekts auch die rein phy-
sikalischen Grundlagen der Exposition
erforscht. Messungen an Personen, die
sich in Radonstollen oder radonhalti-
gem Wasser aufgehalten haben, konn-
ten zeigen, dass Radon beim Einatmen
Uber die Lunge, aber auch Uber die
Haut in den Organismus eindringt
(Harder in [1]). Nicht nur die Radon-
aufnahme durch die Epithelien der
Haut und der Lunge, sondern auch
die anschliefende Verteilung und Ver-
weilzeit des Radons und der ebenfalls
radioaktiven Folgeprodukte sind zu
berticksichtigen. Auf Grundlage von
bereits publizierten Messungen wur-
den die hochsten Dosiswerte fiir das
Lungenepithel, gefolgt von rotem
Knochenmark und Fettgewebe abge-
schéatzt. Mit Methoden der physika-
lischen und biologischen Dosimetrie
Uber DNA-Schadensmarker wird im
GREWIS-Projekt an der Frage gearbei-
tet, ob sich die Tochternuklide in be-

Synergismus
von lokalen

und systemi-
schen Effekten
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Abb. 1: Radonbestrahlungsapparatur: Das Radon wird aus der Radiumquelle@ in die
Expositionskammer@ geleitet und kann nach der Exposition in den Aktivkohlefilter (3)
quantitativ absorbiert werden. Die Befeuchtungsanlage befindet sich in der Bildmitte (2).
Das komplette System steht in einem Wasserbad (5), mit dem die Temperatur einge-
stellt werden kann. Sensoren fur die einzelnen Parameter befinden sich im Inneren der

Kammer.

stimmten Organen oder Geweben an-
reichern, was die physikalisch-chemi-
sche Grundlage fur die entziindungs-
hemmende Wirkung von Radon sein
kdnnte.

Bestrahlung mit Radon unter
definierten Bedingungen

Eine wesentliche Grundlage des GRE-
WIS-Projekts ist die Expositionskam-
mer, in der Zellpréparate und Kleintiere,
zum Beispiel Mduse, unter kontrollier-
ten und reproduzierbaren Bedingungen
dem Radon exponiert werden.

Die Radonkammer ist ein verkleiner-
ter Nachbau der Kalibrierkammern des
Bundesamtes fur Strahlenschutz mit

50 Litern Volumen (Abb. 1). Das aus
einer Radiumquelle emanierte Radon
wird in das nach auf3en abgeschlossene
System geleitet und am Ende von
einem Aktivkohlefilter resorbiert.

Die Expositionsparameter wurden ana-
log zum Heilstollen in Bad Gastein
gewahlt mit einer mittleren Aktivitat

von 40 kBg/m3 und einer Tempera-
tur um die 37 °C bei hoher Luftfeuch-
tigkeit. Fur Zellexperimente wird die
Kammer mit CO, begast. Um den Ein-
fluss dieser Parameter auf die jeweili-
gen Messwerte zu testen, kénnen die
Expositionsbedingungen Uber einen
gréReren Rahmen vari-

iert werden. In Tabelle 1
sind die einstellbaren
Parameter mit ihren
Grenzen dargestellt.

Eine ausreichende Luft-
feuchtigkeit ist sowohl

I
Expositions-
parameter wie
in Bad Gastein
I

far Zellkultur- als auch

flr Tierexperimente notwendig, aber
auch flr eine Therapiesimulation.
Radonfolgeprodukte lagern sich an
Kondensati