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Kurzfassung

In der Strahlenschutzverordnung vom Juli 2001 werden natirliche Radionuklide in den
Strahlenschutz einbezogen. Zur Klarung der mit der Exposition durch natirliche
Radioaktivitat aufgetretenen Fragen ist es erforderlich, die relevanten
Expositionspfade zu definieren und zu quantifizieren. Die Bestimmung von
Ausscheidungsraten der langlebigen Tochter-Nuklide der 2%®U-Zerfalls-Reihe bei
Personen der Bevldlkerung und an NORM-Arbeitsplatzen (Naturaly Occurring
Radioactive Materials) in verschiedenen Regionen Deutschlands soll dazu einen
Beitrag leisten.

Im Ergebnis dieser Studie wurden Werte fir Ausscheidungsraten in Urin- und
Stuhlproben sowie die spezifische Aktivitat in Haarproben ermittelt.

Eine Kohorte von insgesamt 104 Personen konnte in fiinf Regionen Deutschlands zur
Mitarbeit gewonnen werden (Wendland, Harz, Erzgebirge/Vogtland, Bayern/Franken
und sudlicher Schwarzwald). Zur Beurteilung von Arbeitsfeldern wurden Mitarbeiter
aus Wasserwerken, aus der Erdgasgewinnung, aus Schaubergwerken und aus
Heilbadern als Probanden ausgewahlt. Aus den gleichen Regionen wurden Personen
aus der Bevdlkerung in die Studie einbezogen. Die Gesamtergebnisse sowie die
Ergebnisse  fir die Beschaftigten und ,allgemeine Bevllkerung® sind in der
Ubersichtstabelle ohne Differenzierung nach Arbeitsfeldern und Regionen
zusammengefasst.

Ubersichtstabelle: Ausscheidungsraten und spezifische Aktivitdten fiir Beschéftigte
und Bevdlkerung

Ausscheidungsraten Medianwerte
Alle Beschaftigte Bevélkerung
Matrix Nuklid [mBq/d] [mBq/d] [mBq/d]
Urin 226Rq 7,5 6,6 8,1
210pp 7,5 8,5 6,3
210p 4,3 5,1 3,5
Stuhl 230Th 5,1 5,5 4,1
2R3 32 37 21
210pp 34 40 30
Spezifische Aktivitat [mBq/g]
Haar 225Ra <1 <1,0 <1,0
210pp 5,8 7,2 3,2
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Summary

In the current German radiation protection regulations for the first time emphasis is put
on the naturaly occurring radionuclides. A lot of questions concerning the exposure of
general population and workplaces must be investigated. The relevant exposure paths
have to be defined and quantified. Subject of this paper is the determination of long
living nuclides in the ?*®U-decay chain in the excretions of individuals of the general
public and at NORM workplaces. The different background radiation level in different
German regions is additionally taken into account in the investigations.

In the result of this study values for excretion rates in samples of urine and faeces as
well as the specific activity in hair samples were determined.

A cohort of 104 persons was selected in five regions of Germany (Wendland, Harz,
Erzgebirge/Vogtland, Bayern/Franken, Schwarzwald).

Workers were chosen from drinking water providers, natural gas providers,
balneologic facilities, exhibition mines and museum pits and persons of general
population were recruited in the same regions either.

The results of the study for workers and persons of "general population" are displayed
in the table without further splitting into the parameters.

Table: Excretion rates and specific activities for workers and general population

Excretion rates (50 % Percentil)
All Workers General population
Matrix Nuclid [mBqg/d] [mBqg/d] [mBqg/d]
Urine 226Rq 7,5 6,6 8,1
21%pp 7,5 8,5 6,3
210pq 4,3 5,1 3,5
Faeces 2301 5,1 5,5 4,1
?%Ra 32 37 21
210p, 34 40 30
Specific Activity [mBqg/g] (50 % Percentil)
Hair 226Ra <1 <1,0 <1,0
210pp 5,8 7,2 3,2
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Identitatsnummer flr die Probanden

Aschemasse

Frischmasse

Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry
Flussigszintillationsspektrometrie (Liquid Scintillation Counting)
Gasdurchflussproportionalzéhlrohr (Proportional Counter)
Passivated Implanted Planar Silicon

Probenahme

hier:  durch den Beruf auf Grund nattrlicher Exposition erhdht
Exponierte (NORM-Arbeitsplatze)

Personengruppen, die in den untersuchten Regionen leben
Vergleichsgruppe  Bevdlkerung zu  den  entsprechenden
Arbeitsfeldern

Arbeitsfeld Bader

Arbeitsfeld Schaubergwerke

Arbeitsfeld Wasserwerke

Arbeitsfeld Erdgas

Region Bayern/Franken

Region Erzgebirge/Vogtland
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Region Schwarzwald

Gesamtwertebereich aller Ergebnisse eines Nuklids (Min — Max)
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50 % der Werte < Median und 50 % > Median
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1 Einleitung

Wie alle Materie ist auch der Mensch immer und Oberall ionisierender Strahlung
ausgesetzt. Die Ursache daflr sind naturliche Strahlenquellen, die Bestandteil des
taglichen Lebens sind. Man unterscheidet bei diesen Strahlenquellen zwischen
kosmischer Strahlung aus dem Weltall und terrestrischer Strahlung, deren Quelle die
Radionuklide in Boéden und Gesteinen der Erdkruste sind. Die naturliche
Strahlenexposition eines Menschen setzt sich aus auBerer und innerer
Strahlenexposition zusammen. Die terrestrische auBere Strahlenexposition sowie der
Uberwiegende Teil der inneren Strahlenexposition wird bestimmt durch die
primordialen Radionuklide, die aufgrund ihrer groBen Halbwertszeit seit der
Entstehung der Erde noch nicht zerfallen sind. Neben den Radionukliden ohne
Zerfallsreihen wie “°K und 8’Rb, sind die Radionuklide aus den Zerfallsreihen Thorium,
Uran sowie Actinium zu beachten.

Die urspringliche Verteilung der Radionuklide in der Natur und damit die HOhe der
nattrlichen Strahlenexposition kann durch die Tatigkeit des Menschen beeinflusst
werden. Diese zivilisatorischen Einwirkungen kdnnen unter Umstanden erheblich sein.
Ein klassisches Beispiel daflr ist der Bergbau. Als Abraum auf Halden abgelagerte
Materialien enthalten Rulckstdnde aus der Erzverarbeitung mit, gegenidber dem
urspringlichem Gestein erhéhten Konzentrationen natirlicher Radionuklide.

Mit erhéhter Belastung durch kosmische Strahlung ist flr Fluggaste und das
Flugpersonal bei Reisen mit dem Flugzeug in groBen Héhen zu rechnen.

Geringfligige Erhéhungen der natirlichen Strahlenexposition werden auch durch
Kohlekraftwerke verursacht. Die in der Kohle enthaltenen natirlichen Radionuklide
werden bei der Verfeuerung in der Asche angereichert, gelangen teilweise in die
Atmosphéare und lagern sich auf dem Boden ab. Die dadurch zustande kommende
Dosis fur die Bevolkerung ist - bezogen auf die gleiche Kraftwerksleistung- etwa gleich
groB3 wie die Jahresdosis der Bevdlkerung durch Emission klnstlicher Radionuklide
aus Kernkraftwerken.

Mit der Entwicklung von Industrie, Forschung und Medizin wurden den nattrlichen
Strahlenquellen eine Reihe kinstlicher Strahlenquellen hinzugefugt, die ebenfalls zu
einer zivilisatorischen Strahlenexposition fihren. Auf alle Anwendungen kinstlicher
Radionuklide und natlrlicher Radionuklide richten sich die MaBnahmen des
Strahlenschutzes; sie haben das Ziel, den Schutz des Menschen vor der
schadigenden Wirkung ionisierender Strahlung zu gewahrleisten, ohne die
Anwendungen, die der Anlass flr die Strahlenexposition sind, mehr als notwendig
einzuschranken. Ein weites Feld ist die Uberwachung beruflich strahlenexponierter
Personen, aber auch die Strahlenexposition der Bevélkerung durch externe Strahlung,
Inhalation und Ingestion. Die Feststellung der Aufnahme von Radionukliden in den
menschlichen Korper durch Inhalation oder Ingestion kann direkt im Korper (in vivo)
oder in den Korperausscheidungen (in vitro) erfolgen. Dabei ist bei der
Inkorporationskontrolle auf kunstliche Radionuklide davon auszugehen, dass bei
positiven Befunden die Inkorporation tatsachlich durch den Umgang mit diesen
Nukliden erfolgt ist.

Bei der Inkorporationskontrolle auf Uran- oder Thoriumnuklide oder deren radioaktive
Tdchter ist zu berlcksichtigen, dass diese Radionuklide nicht nur durch berufliche
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Exposition inkorporiert werden kdnnen, sondern in erheblichem MaBe durch
Nahrungsaufnahme und Trinkwasser in den Korper gelangen. Es kann daher
schwierig sein, festgestellte Gehalte dieser Nuklide als beruflich bedingt zu
interpretieren. Dies ist aber notwendig, da der Schutz des Menschen und der Umwelt
vor den Einwirkungen durch ionisierende Strahlung die von nattrlichen Radionukliden
emittiert wird, mit Inkrafttreten der Strahlenschutzverordnung vom 20. Juli 2001[*®]
explizit in den Strahlenschutz einbezogen worden ist. Es ist sicher, dass ionisierende
Strahlung aus natdrlicher Radioaktivitat (bezeichnet als: NORM (Naturaly Occuring
Radioactive Materials) bzw. TENORM (Technical Enhanced Naturaly Occuring
Radioactive Materials)) einen signifikanten Beitrag zur Strahlenexposition liefern kann.
Das hat dazu gefiihrt, dass in der EU-Richtlinie 96/29 Euratom in Titel VII [*]
ausdricklich eine Berlcksichtigung von NORM und TENORM in der nationalen
Gesetzgebung verlangt wird. Der wirksame Schutz setzt Kenntnisse Uber Art und
Hohe der Belastung durch die natirlichen Radionuklide voraus.

Fir die allgemeine BevlOlkerung und far beruflich mit natdrlicher Radioaktivitat
umgehende oder durch sie in erhdhtem MaBe exponierte Personen, missen
grundlegende Daten als Referenzwerte Uber die unterschiedlichen Belastungspfade
zusammengestellt werden. Der Beschaffung dieser Daten dienen eine Reihe von
Forschungs- und Untersuchungsprojekten, die von verschiedenen Institutionen in
Deutschland durchgefiihrt wurden und werden. Diese Studien und Publikationen
befassen sich vor allem mit der Zufuhr von Uran- und Thoriumnukliden und der
Exposition durch 2???Rn fiir Personen der Bevdlkerung. Ein Datenpool zu
Ausscheidungsraten von Uran- und Thoriumnukliden und ihren radioaktiven Tdchtern
wird die Unterscheidung zwischen normaler Aufnahme durch die Nahrung und
erhohter Zufuhr durch berufliche Exposition erleichtern. Wahrend es fur Urannuklide
und Thoriumnuklide der Thoriumzerfallsreihe (*®Th, 2*3Th) auch fiir Deutschland
schon Daten gibt, findet man fiir die langlebigen Tochternuklide des Urans ( 2%°Th,
?2Ra, 2'%Pp und #'°Po) nur sehr wenige Angaben (ber Ausscheidungsraten. Dabei
sind gerade diese Radionuklide von groBer Bedeutung bei der Bewertung der
Exposition z.B. bei Arbeiten in Wasserwerken, Schaubergwerken oder Radon-Béadern.
Wird bei den Ausscheidungsraten nicht differenziert nach Zufuhr Gber die Nahrung
und Zufuhr aufgrund beruflicher Exposition kann es zu einer Uberschatzung der
Korperdosen aus beruflichem Umgang kommen.

Deshalb sollten im Rahmen dieser Studie Referenzwerte fur die langlebigen
Urantochternuklide ermittelt werden. Als Matrix waren Urin, Stuhl und Haare
vorgegeben.

In Absprache mit dem Auftraggeber wurde zu Beginn der Studie festgelegt, dass
abweichend vom Titel der Studie, statt der Zufuhr die Ausscheidungsraten fiir
Urin- und Stuhlproben und die spezifische Aktivitdit von Haarproben zu
bestimmen sind. Personen, die im Uranerzbergbau tatig sind, sollten bei der
Auswahl von Probanden nicht beriicksichtigt werden[?].

Die hier vorgestellte Studie hat zum Ziel, Daten iiber die Ausscheidungsraten

der langlebigen Uran-Tochternuklide bei Personen aus der Bevolkerung und an
NORM-Arbeitsfeldern in verschiedenen Regionen Deutschlands zu gewinnen.
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Ein Hauptaugenmerk lag auf der Frage, ob es geogen bedingte Unterschiede in der
Exposition an vergleichbaren Arbeitsplatzen und Unterschiede der Exposition an
Arbeitsfeldern und bei Personen aus der Bevdlkerung gibt.

Das Projekt war zunachst auf den Zeitraum vom 1.7.2001 bis zum 31.1.2004
ausgeschrieben und wurde dann auf Antrag bis zum 31.3.2005 und noch einmal
kostenfrei bis 30.6.2005 verlangert. Die Verlangerung gab die Mdglichkeit, die Anzahl
der gesammelten Proben um 29 % zu erhdhen.

Die Studie wurde im Auftrag des BMU/BfS durchgefuhrt. Vom VKTA als
Auftragnehmer wurde als unterauftragnehmender Partner des Projekis das Institut far
Strahlenschutz der Berufsgenossenschaft fliir Feinmechanik und Elektrotechnik und
der BG Chemie gewonnen. Das Interesse des IfS an der Studie war die Definition der
entsprechenden Arbeitsfelder und der Vergleich der Ergebnisse der Studie mit dem
sonst Uberwiegend angewendeten Verfahren, die Inkorporation durch die Messung
der raumluftgetragenen Aktivitat zu ermitteln, bzw. zu begrenzen.
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2 Exposition durch natiirliche Radioaktivitat

Die Exposition durch natlrliche Radioaktivitat ist auf der Erde allgegenwértig und
damit ein Teil unseres Lebens. Die HOhe dieser Exposition kann dabei je nach
Standort oder Tatigkeit sehr unterschiedlich sein.

2.1 Allgemeines

Uber die primordialen Zerfallsreihen(?*8U, #*°U, #*2Th)[%], ihre Zerfallsprodukte und die
regionale Verteilung ihrer Nuklide liegen umfangreiche Untersuchungen vor [>#°678],
Abbildung 1 zeigt die Zerfallsreihe von ?*®U. Die im Zusammenhang mit dieser Studie
relevanten langlebigen Tochternuklide des 2%U (**°Th, ?*°Ra, 2"°Pb, 2'°Po) wurden rot
markiert. Die nuklidspezifischen Parameter sind angegeben.

o XN P

230-|-h 234Pa

o 75x10'a 1,2m/6,7h B' o

210P0 218Rn 226Ra 234Th

of | 138384 B' o ms B' a | re0a 24,1d
06p i ‘:Bid _ 214py| 218 2220,
B a |x10a ‘B o | 164ks B a 2s B o | 38d I:I a-Strahler
43m 223a B o | 19em B' o | 30sm
210 214 . Stabile Nuklide
Ti Pb
13m 268m n Primordiale Radionuklide

Abbildung 1: Zerfallsschema Uran-Radium-Reihe

Die Expositionspfade der Bevdlkerung und der Arbeitskrafte durch natdrliche
Radionuklide sind ausfiihrlich beschrieben worden[®]. Kartenmaterial [>*°®7] ist
verbffentlicht, das die regionalen Verteilungen der fir unterschiedliche
Belastungspfade relevanten Parameter deutlich erkennen I&asst.

Die fur Bevolkerung und Arbeitskrafte relevanten Expositionspfade sind die externe
Exposition durch Gammastrahlung (Abbildung 2) und die Inhalation des aus dem
Erdboden austretenden und sich in Gebauden (Wohnungen/Arbeitsstatten)
anreichernden Radons (Abbildung 3). Hinzu tritt die Inkorporation der langlebigen
Zerfallsprodukte. Diese werden mit Nahrung und Trinkwasser oder durch Inhalation
oder Ingestion von Staub aufgenommen.
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Gamma—Ortsdosisleistung

Skalierung: linsar e Dautschland BR Desutschland
w3v/h [m] Bun“i‘eshwpisiudl
- > 2.08=01 o Sewdsser Tagesmittelwerts (MIS/B)
= 1.78-01 - 2.08—01 02.03.2005
T4e=01— 1.76=01 Datenquelle; BfS
1.1e=01 = 1.48—01
B.0s—02 — 1.18—01 IMIS
- <= B.0e-02Z Bundesminister fir Umwell, Naturschutz
und Reaktorsicherheit
o 50 100 km zdb 00 1 /Radio /04,0305 08:20/K040235
. . : : 4
Abbildung 2: Gamma-Ortsdosisleistung[’]

Abbildung 2 lasst erkennen, in welchen Regionen mit einer erhfhten Gamma-
Ortsdosisleistung zu rechnen ist, d.h. in diesen Regionen liegt eine geogen bedingte
Erhéhung durch Radionuklide in der Erdkruste vor

Gleiche Ursache hat auch die Erhdhung des ?*Rn in der Bodenluft in  Abbildung 3.

Nach diesen publizierten Daten wurde eine Auswahl der Regionen getroffen, die in die
Studie einbezogen werden sollten.
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Abbildung 3: Radon in der Bodenluft [] und Untersuchungsregionen

Ausfuhrliche Untersuchungen Uber die Arbeitsplatze an denen natlrliche radioaktive
Stoffe zu einer mdglichen Exposition der Mitarbeiter beitragen, sind durchgefiihrt
worden [’]. Die Ergebnisse wurden fiir die Auswahl der einzubeziehenden
Arbeitsfelder in den gewahlten Regionen verwertet. Es ist zu berlcksichtigen, dass
nach Vorgabe des Auftraggebers bei den untertdgigen Arbeitsplatzen der
Uranerzbergbau auszuschlieBen war (s. 3.3).

Um eine Vorstellung davon zu bekommen, in welchem MaBe die Nahrungsaufnahme
die Ausscheidungsraten natirlicher Radionuklide beeinflussen kann, ist es hilfreich,
publizierte Daten Uber den Gehalt an den in der Studie zu untersuchenden
Radionukliden in Nahrungsmitteln und Wasser zu betrachten (Tabelle 1).
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Tabelle 1:  Spezifische Aktivitét natirlicher Radionuklide in der Gesamtnahrung[™’]
Babynahrung Gesamtnahrung Erwachsener *
Nuklid m Wertebereich m Wertebereich
[Ba/kg FM] [Ba/kg FM] [Ba/kg FM] [Ba/kg FM]
238y 0,007 0,005 - 0,010 0,008 0,001 - 0,020
234y 0,008 ** 0,012 0,004 - 0,036
230Th 0,003 < 0,001 - 0,004 0,002 < 0,001 - 0,004
?26Ra 0,022 0,009 - 0,032 0,021 < 0,006 - 0,042
210p, 0,030 0,017 - 0,069 0,029 0,010 - 0,115

m - Mittelwert
* gemischte Kost aus Gemeinschaftseinrichtungen

** Einzelwert

Wahrend die Maximalwerte fir ?®Ra und ?'°Pb fir die Nahrung Erwachsener
wesentlich hdher liegen als fur Babynahrung, unterscheiden sich die berechneten
Mittelwerte sehr wenig.

Im Vergleich zu diesen Werten, die den Gehalt an natlrlichen Radionuklide in der
Frischmasse zeigen, gibt Tabelle 2 eine Ubersicht zu den Mittelwerten der
Jahresaktivitatszufuhr durch Ingestion.

Tabelle 2:  Mittelwerte der Jahresaktivitatszufuhr natirlicher Radionuklide tiber
Ingestion['"]
Nuklid Gesamte Nahrung Trinkwasser
[ Bg/a] (440 l/a) [ Bg/a]

238U 5 2

22°Ra 30 2

210pp 50 0,4

210pg 50 0,2

Nach den Werten aus Tabelle 1 und 2 ist zu erwarten, dass diese Nuklidgehalte auch
bei den Ausscheidungsraten im Stuhl ermittelt werden.

2.2 Uberwachung von Inkorporationen

Fir die innere Strahlenexposition sind die Inkorporationspfade der Inhalation und
Ingestion vorrangig zu betrachten (der Sonderfall der kontaminierten Wunde wird hier
nicht berlcksichtigt). Wahrend die Nuklidaufnahme durch Nahrungsmittel und
Trinkwasser dem Ingestionsspfad zuzuordnen ist, und nicht beruflich bedingt ist, kann
die Inhalation luftgetragener Radionuklide und von Stauben sowohl dem beruflichen
als auch dem privaten Umfeld zugeordnet werden. Die Inhalation von Stauben fihrt in
gewissem MalBe allerdings auch zu einer ingestiven Exposition.
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Zur Feststellung der in den Kérper gelangten Radionuklide sind mehrere Verfahren
moglich:

- Raum- oder Atemluftmessungen am Arbeitsplatz (in situ)

- Messungen aller aufgenommenen Nahrungsmittel und des Trinkwassers

- Messung der Aktivitat der Radionuklide direkt im Kérper (in vivo)

- Messung der Aktivitat der Radionuklide in den Ausscheidungen (in vitro)

Das fur die zu Uberwachende Person unkomplizierte Verfahren der in vivo-Messungen
mit Ganz- oder Teilkdrperzahlern kann durchgefihrt werden, wenn die Strahlung
aufgrund ihrer Eigenschaften und der Aktivitatskonzentration auch auBerhalb des
Kérpers nachgewiesen werden kann. Uran und seine langlebigen Tochternuklide
erfordern als Alpha-Strahler (***Ra, #*°Th, ?'°Po) bzw. Beta Strahler (*'°Pb) im
natdrlichen Aktivitatsniveau eine in vitro-Untersuchung. Hierzu sind Analysen von
Urin- und/oder Stuhlproben durchzufihren.

2.3 Literaturiibersicht zu Ausscheidungsraten von ?*°Th, ?*Ra,
210Pb, 210Po

Wéhrend es zu Ausscheidungsraten von Uran- und Thoriumnukliden eine Vielzahl von
Publikationen und Studien gibt ['2!3141516.17.18191 " §ie verschiedene Regionen und
Arbeitsfelder in Deutschland erfassen, sind Daten zu Ausscheidungsraten der
langlebigen Uranfolgeprodukten (***Ra, ?'°Pb, ?'°Po) in der Literatur meist nur fiir
spezielle Untersuchungsgruppen oder -regionen beschrieben[?041:22:23.24.25 26.27.28.29

Die folgenden Tabellen geben eine Ubersicht zu publizierten Ausscheidungsraten der
studienrelevanten Nuklide. Es werden Schwankungsbreiten und/oder Mittelwerte der
Ergebnisse angegeben.

Tabelle 3:  Literaturdaten zu Ausscheidungsraten von #*°Th (in Klammern MW)

Nuklid | Matrix | 2SS0 Ot | nten | Bomerkungen
0,89-47" 54 Deutschland
2307, 1,7-16 (9,8)%>%° 5 Berlin
1,1-13,1(6,4)"* 23 Deutschland
Stuhl 6,8%° - UNSCEAR 1993
0,7-19(7)* 15 Dresden
4,0% 7 Julich

" Jahreswerte dividiert durch 365 Tage
Fur die Ausscheidungsraten von 2*°Th in Stuhlproben kann man fiir Deutschland die

Daten der bisherigen Untersuchungen auf Werte zwischen 1 und 20 mBg/d
eingrenzen, nur Zingler['®] findet Werte bis zu 47 mBag/d.
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Tabelle 4:  Literaturdaten zu Ausscheidungsraten von ?*°Ra, ?°Pb, ?"°Po(in

Klammern MW)
Ausschei-
Ausschei- dungstrate/ .
Nuklid | Matrix | dungsrate | spez. Aktivitat Pf:;;:ggn Unteéi‘;f:&?j?\;fr?'onl
[mBg/l] [mBg/d] /
Haar [mBqg/g]
1-20* 10 Schweiz
Urin <2% 7 Berlin
<23 9 Jilich
1030% 1 Schweiz, Ra-Malerin
37023 1 Schweiz Ehepartner der
Ra-Malerin
26p, | Stuhl 38-121(65)>"° 9 Berlin
112%°81%" 5 Schneeberg
81% - ICRP 23
5239 - UNSCEAR 1993
Haar - -
9,5-15,3% 6 Brasilien Uranarbeiter
9,5-10,0* 4 Brasilien Uran Biiro
Urin 3,0-10,4°" 10 Brasilien VG
4,6% 8 Brasilien Farmer
5,3% 8 Brasilien Farmer VG
3,5-16 (7,4)>%° 10 Berlin
52-185(111)%% 7 Berlin
210p, | Stuhl 156°° 5 Schneeberg
97%° - UNSCEAR 1993
0,7-6,5 (2,3)*' | 832,3+1,1)" Japan
1,48+0,28* 331,5+0,3* Rostov / Don
Haar 0,9-2,2 (1,5)% 2(?, l’ﬁf Berlin
7,5-30,2(18,0)* 4 Schneeberg
4,6% 8 Brasilien Farmer
3,9% 8 Brasilien Farmer VG
9,5-13,3 6 Brasilien Uranarbeiter
8,6-8,9° 4 Brasilien Uran Biiro
2,9-14,9° 10 Brasilien Bevélkerung
6,914,422 20 NR Philippinen
210 . 9,9+4.0 20 Raucher Philippinen
Po | Urin 0,4” 4 NR USA
2,4% 3 Raucher USA
6,0% 8 Brasilien Farmer
5,3% 8 Brasilien Farmer VG
<1-13(4,1)*%° 12 Berlin

Nachweisbare Ausscheidungsraten fir ?*Ra wurden fiir Urin nur in der Schweiz
gefunden, sie lagen zwischen 1 und 20 mBqg/I. FUr Haaranalysen konnten keine Werte
fiir ?®Ra erfasst werden. In Stuhlproben nicht beruflich strahlenexponierter Personen
wurden dagegen Ausscheidungsraten von 38-121 mBqg/d gemessen.
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Die publizierten Werte zeigen, dass es fir die Nuklide in den untersuchten Matrices
sehr groBe Schwankungsbreiten gibt. Es ist die bei den einzelnen Studien haufig sehr
geringe Anzahl von Probanden zu berlcksichtigen.

Die Autoren, die sowohl Uiber die Analyse von ?'°Po als auch 2'°Pb berichten, geben in
den meisten Fallen auch das Aktivitatsverhaltnis der beiden Nuklide an (Tabelle 5).

Tabelle 5:  Aktivitdtsverhaltnis 2'°Po/'°Pb fiir verschiedene Matrices und

Probandengruppen
Nuklid Matrix Ausscheidungsrate Ausszzg?f':lt?‘%tsér?te/

Urin 0,9-1,2 Uranarbeiter Brasilien Santos®’
Urin 0,9 Uran Brasilien Biiro Santos®'
Urin 0,9-1,4 Brasilien Bevélkerung Santos®
Urin 1,0-1,6 Brasilien Farmer Phosphatdiinger Santos®
Urin 0,9-1,2 \?é?g;igii ?}S':gigggre Santos®
Urin 1,9 Uranarbeiter Japan Okabayashi®
Haar 8,745, 1 Japan Yamamoto®'
Haar 2,2+0,4 Rostov / Don Landinskayaya®
Haar 1,340,6 Berlin Hartmann®®
Haar 1,0£0,1 Schneeberg Hartmann®®
Haar 0,9-1,2 Brasilien Farmer Phosphatdiinger Santos*
Haar 0,9-1,1 \E;er?gsligi?: ?1;;3222 Santos®

Die angegebenen 210po/21%Pp  Verhaltnisse liegen fiir Urin und Haar zwischen 0,9 und
2,2. Das “'°Po/?'°Pb Verhéltnis im Haar bei Yamamoto[*'] war wesentlich héher (MW
8,7+/-5,1, Median 7,1) verglichen mit verfigbaren Literaturdaten von etwa 2. Als
Ursache fiir die hdheren 2'°Po-Gehalte ist nach Yamamoto die Erndhrung der Japaner
mit erhéhtem Anteil an tierischen Eiweil3 in Form von Meeresfriichten zu sehen. Auch
Okabayashi[?] stellte in Japan erhdhte 2'°Po-Werte bei Uranarbeitern fest, die er aber
ebenfalls auf die Ernahrung zurlckfihrte.

Von Interesse ist auch eine Untersuchung der Haarwurzel und Haarspitze in Japan
die zeigt, dass das ?'°Po /*'°Pb Verhéltnis an der Wurzel doppelt so hoch ist wie an
der Haarspitze. Bei einem Wachstum von 1-2 cm / Monat ist an der Spitze das
kurzlebige 2'°Po schon abgeklungen, wahrend das ?'°Pb ber die gesamte Lange
konstant war. Vergleichende Messungen von gewaschenen und ungewaschenen
Haaren zeigten nahezu die gleichen Werte fiir 2'°Pb und ?'°Po, was hinweist, dass die
Oberflachenkontamination der Haare nur gering ist oder vernachlassigt werden kann.
Santos[?'] stellte dagegen fest, dass bei Uranarbeitern die Ergebnisse fiir gewaschene
Haare 40% niedriger liegen als fir ungewaschene, was auf eine starke
Luftkontamination schlieBen I&sst. In den japanischen Untersuchungen wurden keine
Unterschiede zwischen Mannern und Frauen, Rauchern und Nichtrauchern und auch
keine regionalen Unterschiede festgestellt.
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Santos[?'] fand bei Uranarbeitern nur geringe Unterschied fiir 2'°Po und 2'°Pb im Urin.
Etwas hdhere Werte stellte er bei Berufstatigen im chemischen Laboratorium einer
Uranmine fest. Santos, Gotchy und Schiager[*’] fanden unterschiedliche Werte fiir
21%Po und 2"Pb im Urin bei Arbeitern von gedffneten und stillgelegten Urangruben,
was sie auf erhdhten Anteil von ?*Rn-Téchtern in der Atmosphdare von geschlossenen
Minen zurtckfihrten.

Bei Vergleichsgruppen der Bevélkerung wurden fiir 2'°Po in Urin Werte im Bereich
3,7-18,3 mBq/d gefunden[?']. Azeredo und Lipsztein fanden im Gegensatz zu Santos,
der keine Unterschiede flr Raucher und Nichtraucher bei den Ausscheidungsraten
von 2"%Po im Urin feststellte, unterschiedliche Werte[?'] fir Raucher (3,7 - 12,4 mBqy/!
Urin) und Nichtraucher 0,7-5,2 mBqg/I Urin).

Ladinskaya[*] fand bei Untersuchungen von Wasser, Nahrungsmitteln, menschlichem
Gewebe und Knochen, dass die Werte fiir 2'°Po in Haaren 3 mal héher als in Knochen
sind, Das ?'°Po /2"°Pb- Verhéltnis ist 2,2. Das spricht dafiir, dass 2'°Po selbst im Haar
vorhanden ist und nicht nur aus dem Zerfall des ?'°Pb resultiert.

Von erheblicher Bedeutung fiir die Inkorporation von #'°Po ist das Rauchen. Die
Gefahr durch 2"°Po Belastung beim Rauchen geht davon aus, dass es bei der
Temperatur einer brennenden Zigarette (600-800°C) verdampft, im Gegensatz dazu
haben Studien aus GroBbritannien gezeigt, dass ebenfalls im Tabak enthaltenen
Nuklide wie “°K und ??°Ra nicht fliichtig sind und deshalb keine entscheidende
Strahlendosis erzeugen[*°]. Unterschiedliche Werte fiir 2'°Po in Urin zeigt eine Studie
von Radford in den USA[*] fur Raucher (2,4 mBg/d) und Nichtraucher (0,4 mBg/d],
Juan ermittelte auf den Philippinen fir Raucher 6,6 mBg/d im Urin und fir Raucher 9,6
mBg/d [22l.
Wenger[®®] untersuchte eine ehemalige Radium-Malerin 6 Jahre nach ihrer
Pensionierung und gleichzeitig ihren Ehemann. Im Zeitraum von 10 Jahren ergaben
sich Werte fiir 2'°Po in Stuhlproben von anfangs 2,15 Bg/d bis 0,78 Bg/d nach 10
Jahren bei der Malerin und von 1,37 Bg/d bis zu 0,22 Bg/d beim Ehemann.

Die in Tabelle 4 erfassten Daten sind in den meisten Fallen auf spezielle

Personengruppen oder Regionen beschrankt. In 66 % der erfassten Daten standen fir
die Untersuchung weniger als 10 Probanden zu Verfigung.
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3 Studiendurchfliihrung

Die Studienplanung und Durchfuhrung wurden in einem Projekthandbuch
dokumentiert. Der Koordination mit dem Auftraggeber dienten regelmaBige
Statusgesprache. Statusberichte und Jahresberichte wurden erstellt. Auf diese
Einzelheiten wird hier nicht weiter eingegangen.

3.1 Auswahl der Zielvariablen (Nuklide)/Umfang der Studie

Die modifizierte Projektausschreibung (s. Einleitung) nennt detailliert die Aufgabe und
die Zielvariablen des Projekts. Danach sind tagesbezogen die Ausscheidungsraten,
bzw. die spezifische Aktivitat (fir Haare) zu bestimmen fir:

- 230Th (Stuhl)

- 2R3 (Urin, Stuhl, Haare)
- 21%Pb (Urin, Stuhl, Haare)
- 21%pg (Urin)

Far Stuhl- und Urinproben werden die Ausscheidungsraten in mBqg/d, flr die Haare die
spezifische Aktivitat in mBqg/g angegeben.

GemdaB der Aufgabenstellung waren die Probanden aus Gruppen von Personen zu
wéhlen, die aufgrund ihrer Arbeit in erhéhtem MaBe natirliche radioaktive Stoffe
inkorporieren kénnen. Die Auswahl sollte mdglichst solche Regionen betreffen, in
denen eine héhere Belastung durch natirliche Radionuklide bekannt ist.

3.2 Untersuchungsregionen

Grundlage =zur Bestimmung der Studienregionen bildeten publizierte Karten
(Abbildung 2 und 3). Indikator fur den Grad der Exposition waren die Messwerte der
Bodenkontamination, die Werte von Radon in der bodennahen Luft und im Wasser
sowie die gemessenen ODL-Verteilungen. Als Bereiche mit erh6htem Untergrund an
natdrlichen Radionukliden wurden die folgenden vier Regionen Deutschlands
ausgewabhilt:

- Stdlicher Schwarzwald,

- Nordostbayern (Franken, Fichtelgebirge, Oberpfalz, Bayerischer Wald),
- Stidsachsen (Erzgebirge, Vogtland)

- Harz

Als Vergleichsregion diente in Norddeutschland die Region um Lichow (Wendland)
mit zu erwartender geringer geogener Belastung.
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3.3 Arbeitsfelder

Nach Veréffentlichung der Empfehlungen des Bandes 60 der internationalen
Strahlenschutzkomission [*’] wurde deutlich, dass der Exposition von Arbeitnehmern
durch natirliche radioaktive Stoffe eine besondere Aufmerksamkeit zu widmen ist. Die
Grundnormen der Europédischen Union nahmen die Empfehlungen auf und
konkretisierten sie [*’]: Arbeitsfelder, die durch erhéhte Einwirkung natirlicher
ionisierender Strahlung gekennzeichnet sein kénnen, sind zu priofen und zu
beurteilen. Im Bedarfsfalle sind SchutzmaBnahmen festzulegen und die betroffenen
Arbeitnehmer zu Gberwachen.

Die rechtlichen Festlegungen in Deutschland[*] konkretisieren die internationalen
Empfehlungen und europaischen Festlegungen.

Die StrISchV definiert im Teil 3 und im Zusammenhang mit der Anlage Xl die
Arbeitsfelder, die im Hinblick auf die Einwirkung ionisierender Strahlung aus
natdrlichen Quellen einer besonderen Uberwachung bedurfen.

Fur die in dieser Studie zu untersuchenden langlebigen Urantdchter (*°Th, ?*Ra,
210pp  210pg)  sind zum einen Arbeiten mit Staubbelastungen oder mit Aerosolen
interessant, z.B. in untertdgigen Bergwerken und Héhlen oder in Badern, in denen ein
Beitrag durch Inkorporation mdglich ist. Zum anderen sind firr die Studie die in Anlage
X| Teil A beschriebenen Arbeitsfelder, die durch eine erhdhte ?*’Rn Exposition
gekennzeichnet sein kdnnen, von Interesse. Bei diesen ist verstarkt eine Inkorporation
der Radonfolgeprodukte #'°Pb und 2'°Po zu erwarten.

Es sind dies folgende Arbeitsfelder/Arbeitsstatten:

- untertéglge Bergwerke, Schachte und Héhlen, einschlieBlich Besucherberg-
werke [505 52,53, 54
- Radon- Hellbader und Heilstollen [

-70,6;r11l7azgen der Wassergewinnung, Aufbereitung und Verteilung [
]

55,56,57,58,59,60,61 ,62]
63,64,65,66,67,68,69,

- Betriebe der Erdgas- und Erdélférderung, einschl. der Nebenbetriebe [*7]

Die angegebenen Publikationen befassen sich im Allgemeinen mit der
Arbeitsplatzanalyse durch Messungen der Raumluft, in einigen Fallen wurden auch
Personendosimeter getragen und ausgewertet. Untersuchungen von Inkorporationen
durch Bestimmung von Ausscheidungsraten in Stuhl oder Urin wurden nur in
Einzelfallen durchgeflhrt.

3.4 Probandenfindung-Probandenwerbung

3.4.1 Probanden aus den gewahlten Arbeitsfeldern

Im Zuge ihrer praventiven Aufgaben im Arbeits- und Gesundheitsschutz, haben die
gewerblichen Berufsgenossenschaften ihre Mitgliedsbetriebe auch in Fragen des
Strahlenschutzes zu betreuen und zu beraten. Das Institut fir Strahlenschutz der
Berufsgenossenschaft der Feinmechanik und  Elektrotechnik und  der
Berufsgenossenschaft der chemischen Industrie berat auf Wunsch sowohl
Unfallversicherungstrédger als auch direkt Betriebe. Es koordiniert auch
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Schwerpunktaktionen. Da es sich bei vorliegender Studie um eine
branchentbergreifende Fragestellung handelt war es nahe liegend, dass sich das
Institut an dem Projekt beteiligte.

Die genannten Arbeitsfelder fallen, sofern die Unternehmer der gewerblichen
Wirtschaft ~ angehdren, in  den  Zustandigkeitsbereich  der  folgenden
Berufsgenossenschaften:

Berufsgenossenschaft flir den Bergbau (BBG)
Berufsgenossenschaft der Gas-, Fernwarme und Wasserwirtschaft (BGFW)
Berufsgenossenschaft fliir Gesundheitsdienst und Wohlfahrtspflege (BGW).

Betriebe, die ausschlieBllich in kommunaler oder privater Hand liegen, (z.B.
Besucherbergwerke oder einige Heilstollen) gehéren nicht zum Klientel der
Berufsgenossenschatften.

Von Seiten der Praventionsabteilungen der genannten Berufsgenossenschaften
wurden geeignete Betriebe vorgeschlagen. Kriterien fir die Auswahl eines Betriebes
waren seine regionale Lage in den ausgewdahlten Gebieten und seine Bereitschaft,
das Projekt zu unterstitzen.

In den Betrieben, die lhre Unterstitzung zugesagt hatten, wurden seitens der
beteiligten BGen und der Auftragnehmer Betriebs- und Personalréte,
Sicherheitsfachkrafte und Strahlenschutzbeauftragte und schlieBlich die Mitarbeiter
Uber das Projekt informiert und ihnen eine Teilnahme — selbstverstandlich auf
freiwilliger Basis - angeboten. Wahrend die Uberwiegende Zahl der urspringlich
angesprochenen Betriebe das Projekt unterstitzte, gab es auch einige, die nicht an
einer Mitwirkung ihrer Mitarbeiter interessiert waren. In solchen Fallen bestand keine
Maoglichkeit, die Mitarbeiter einzubeziehen.

Die angesprochenen Betriebe machten lhre Unterstlitzung in allen Féllen davon
abhéngig, Uber die Ergebnisse informiert zu werden. Dies wurde zugesagt, wobei auf
die Notwendigkeit der Wahrung datenschutzrechtlicher Belange hingewiesen wurde.
Personenbezogene Angaben, wozu auch individuelle Analysenergebnisse gehoren,
kbnnen nur mit Zustimmung der Probanden bekannt gegeben werden. Liegt die
Einwilligung nicht vor, kann die Information nur summarisch oder in Form von
Mittelwerten weitergegeben werden.

In Betrieben, die sich in kommunaler oder privater Tragerschaft befinden, meist sind
dies Besucherbergwerke und Bader oder Heilstollen, wurden die Betreiber direkt
angesprochen und das Projekt vorgestellt.

Es wurden zunédchst 49 Betriebe in 9 Regionen angesprochen bzw. aufgesucht, 22
Betriebe lehnten Mitwirkung oder Unterstitzung ab. Aus 27 Betrieben konnten dann
70 Probanden gewonnen werden.

Die in Frage kommenden Mitarbeiter eines zustimmenden Betriebes wurden in einer
gemeinsamen Informationsveranstaltung Uber das Projekt aufgeklart. Viele Mitarbeiter
zeigten sich Uber die eventuelle Erhéhung des naturlichen Strahlenpegels an ihrem
Arbeitsplatz zumindest andeutungsweise informiert.

Bei der Veranstaltung standen neben den technischen MaBnahmen der Probenahme
vor allen Dingen auch Fragen des Daten- und Persénlichkeitsschutzes im
Vordergrund. Dieses Erfordernis resultierte zwangslaufig aus der Mitteilung an die
potentiellen Probanden, dass zur Bewertung der messtechnischen Resultate gewisse
Angaben Uber persodnliche Daten und Lebensgewohnheiten nétig sind. Die Mitarbeiter
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gaben lhre Zustimmung Uberwiegend ebenfalls unter der Bedingung, dass Sie Uber
die Ergebnisse informiert wirden. Den Mitarbeitern wurde im Anschluss an die
Informationsveranstaltung eine ausfihrliche Informationsschrift zu Hintergrund und
Durchflihrung der Studie ausgehandigt.

3.4.2 Allgemeine Bevoélkerung

Wahrend sich der Zugriff auf Personen in der Arbeitswelt als relativ einfach gestaltet,
ist die Einbeziehung der Bevdlkerung in solche Studien problematischer. Eine sich
anbietende Mdglichkeit ist die Stichprobenauswahl aus Melderegistern. Dazu bedarf
es der Zustimmung der zustandigen Datenschutzbeauftragten, die bei Beachtung
gewisser Verfahrensschritte zu erreichen ist. Allerdings ist dies Verfahren sehr
aufwendig, da eine groBe Zahl von Personen anzuschreiben und erfahrungsgemaf
die Zahl der positiven Rulcklaufer sehr klein ist. Da in dieser Studie Stuhl- und
Urinproben gesammelt werden mussten, war damit zu rechnen, dass die Zahl der
Mitwirkenden sehr klein gewesen wére. DarlUber hinaus ware eine aufwandige
personliche Information am Wohnsitz jedes einzelnen Probanden notwendig
geworden. Dies war im Rahmen des hier geférderten Projektumfanges nicht zu
leisten. Deshalb wurden Personen aus dem (familiaren) Umfeld der beruflich tatigen
Probanden (s. 3.4.1), bzw. Mitarbeiter der beteiligten Betriebe, die nicht exponiert
sind, gewonnen. Damit ergaben sich hinsichtlich der Aufklarung der Probanden und
der Erlauterungen zum Verfahren und zum Hintergrund der Studie eine Reihe von
Vereinfachungen. AuBerdem war damit sichergestellt, dass die Kopplung von Region
und Ernahrung der beiden Probandengruppen sehr hoch ist. Damit verringert sich fur
diese beiden Parameter der Storfaktoren bei dem Vergleich Bevdlkerung -
Arbeitsfelder. i

Die Tabelle 6 gibt einen Uberblick Uber die Probandenkohorte. In Anlage 3 ist die
Probandenkohorte detailliert beschrieben.

Tabelle 6:  Probandenkohorte nach Status, Alter und Geschlecht

Probanden Geschlecht Altersbereich Zahl
(Jahre)
Beschaftigte m 25 -74 59
w 33-62 11
Bevdlkerung m 21-70 22
w 29 - 64 12

In Tabelle 7 sind als Ubersicht die Arbeitsfelder, die Regionen und der Status der
untersuchten Probanden benannt.
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Tabelle 7: Probandenkohorte nach Arbeitsfeldern, Regionen und Status

Probandenzahl
Arbeitsfelder Regionen Beschiftigte = Bevélkerung
Erdgas Wendland 3 3
Schaubergwerke 7
Wasserwerke Erzgebirge/Vogtland 9 13
Bader/Heilstollen 7
Schaubergwerke . 4
Wasserwerke Oberpfalz/ E’iﬁreli(:her Wald/ 6 5
Bader/Heilstollen 4
Schaubergwerke 10
Wasserwerke Harz 3 9
Bader/Heilstollen 1
Schaubergwerke 6
Wasserwerke Schwarzwald 10 7
Bader/Heilstollen
Gesamtzahl: 70 34

Die vielfaltigen  Einflussparameter, wie z.B.  korperliche  Verfassung,
Nahrungsaufnahme oder Jahreszeit lassen erhebliche Streuung der Ergebnisse
erwarten. Zur Erfassung des Streubereiches wurden daher mehrere Probenahmen
geplant. Die Zahl der einzubeziehenden Probanden wurde begrenzt durch den
Studienumfang. Die urspringlich vorgesehene maximale Anzahl von 200
Probenahmen ware durch 50 Probanden und 4 Probenahmezyklen ausgeschopft. Bei
einem zun&chst postulierten Ausscheiden von ca. 50% der Probanden wurden daher
100 Probanden geworben, im Ergebnis stellten sich 104 fiir die Studie zur Verfligung.
Erstaunlicherweise war die Zahl der Probanden, die das Untersuchungskollektiv
verlieBen, aber viel geringer. Von der ersten zur zweiten Probenahme erklarte nur ein
Probend seinen Ausstieg aus dem Projekt (weniger als 1%). Ohne willklrlich
Probanden auszuschlieBen, war damit nur eine zweite Probenahme madglich.
Aufgrund der Erweiterung des Projekts ab 2004 konnte jedoch mit der vergréBerten
Probandenzahl eine dritte Probenahme durchgefihrt werden. Es standen dann ca. 25-
30% mehr Proben zur Verflgung. Aufgrund der Zeitverzégerung zwischen zweiter und
dritter Probenahme, die sich aus der Antragstellung zur Verlangerung der Studie
ergab, waren bei der dritten Probenahme 23 Probanden nicht mehr verflgbar
(Krankheit, Arbeitsplatzwechsel, bei funf Probanden Desinteresse).

3.5 Probenahme

Nachdem die Probanden ihre Bereitschaft erklart hatten, an der Studie teilzunehmen,
wurden sie personlich und schriftlich Gber das Projekt und seine Durchfihrung
informiert.
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Die Probenahmen (PN) erfolgten immer an einem Wochenende, freitags wurden den
Probanden die vorbereiteten ProbengefaBe Ulbergeben, spatestens am Sonntag die
Proben abgeholt.

Die Probanden erhielten vor Ort eine persodnliche und schriftliche Einweisung zur
Probenahme (Anlage 1). Bei dieser Gelegenheit wurden auch anstehende Fragen der
Probanden geklart.

Die Probanden bekamen eine Kennzahl, die in der Studie verwendet wurde und deren
Identitat nur dem Auftragnehmer bekannt ist.

Vor der ersten Probenahme wurden die Probanden zu persénlichen Daten und
Lebensgewohnheiten interviewt (Fragebogen Anlage 2). Dieser Fragebogen diente
dazu, bei eventuellen Auffalligkeiten der Untersuchungsergebnisse nach mdglichen
Ursachen zu forschen, interessant sind dabei besondere Erndhrungsgewohnheiten,
Rauchen, Medikamenteneinnahme.

Der Abstand zwischen den PN lag zwischen 7 und 26 Monaten (Tabelle 8). Der
geplante Abstand von maximal 12 Monaten konnte bei der 3. PN nicht gehalten
werden, da diese bereits den geplanten Projektumfang Uberstieg und daher erst
genehmigt werden musste.

Tabelle 8:  Zeitdifferenz der PN fir die einzelnen Probandengruppen

Zeitdifferenz zwischen Zeitdifferenz zwischen
Probandengruppe 1. und 2. PN [Monate] 2. und 3. PN [Monate]
Bevdlkerung Erzgebirge 12 16
Erdgas Wendland 9 26
WW Erzgebirge 9 17
SB Erzgebirge 9 15
WW Harz 10 17
SB Harz 7 20
Bayern gesamt 10 12
WW Schwarzwald 10 13
SB Schwarzwald 8 14
Bader 8 15
Mittlerer PN-Abstand 9,2 16,5

Die Probanden wurden aufgefordert, wahrend der PN ihre normalen
Ernadhrungsgewohnheiten beizubehalten.

Beprobt wurden Urin- Stuhl- und Haarproben. In 24 Stunden wurden alle
Ausscheidungen in den GefaBen gesammelt. Fir die Sammlung von Urin wurden
gefarbte 2I-PE-Flaschen verwendet, die Stuhlproben wurden mit Spezialtiten der Fa.
Plastunion (Frankreich) genommen und in 1l Polycarbonatdosen aufbewahrt und
transportiert. Bei Urinproben wurde der Beginn der Sammlung mit Datum und Uhrzeit
notiert, bei den Stuhlproben der exakte Zeitpunkt des Ereignisses innerhalb der 24-
Stunden-Probenahmezeit, um die Probe tatsachlich einer 24 Std.-Ausscheidung
zuordnen zu konnen. Bei der Auswertung wurden die Massen und Volumina der
Proben dann auf die 24-Stunden-Sammlung korrigiert. Ublicherweise wird von einer
mittleren Ausscheidung von 5 g/d Stuhlaschemasse und 1,4 I/d Urin ausgegangen. Im
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Verlauf der Untersuchungen zeigten sich erhebliche Unterschiede der
Ausscheidungsmengen bei den Probanden, die unter 4.1 diskutiert werden.

Die Probanden zeigten sich bei allen Probenahmen sowohl in der Kontinuitat der
Teilnahme als auch in der exakten Protokollfihrung wahrend der PN als Uberaus
zuverlassig.

Etwas komplizierter erwies sich die Haarprobenahme. Zur vorgesehenen Analytik von
?2%Ra und ?'°Pb sind jeweils 0,5 - 1,0 g Haar erforderlich. Die tatsachlichen
Probenmengen lagen jedoch zwischen 0,1 und 3 g Haar, dabei hatten etwa 60 % der
Haarproben weniger als 0,5 g Masse. Nach Ausschreibung des Projektes sollte
urspringlich ein Uberblick Uber die Nuklidgehalte der letzten vier Wochen gegeben
werden. Nach Vorschriften zur Haaranalytik ["°] schneidet man das Haar dazu knapp
Uber der Kopfhaut ab und schneidet den Teil der Haare, der langer als 1 cm ist ab
und verwirft ihn. Da das Haar etwa einen Zentimeter pro Monat wachst, erhalt man so
einen Uberblick Uber den letzten Monat. In dieser Studie war diese Art der
Probengewinnung nicht méglich. 67 % der Probanden waren mannlichen Geschlechts
mit Gberwiegend kurzen Haarschnitten oder schon stark reduziertem Haupthaar. In
diesen Fallen war eine Probenahme an der Kopfhaut nicht zumutbar. Fir alle
Haarprobenahmen wurde in Absprache mit dem Auftraggeber eine Probe an den
Haarspitzen genommen. Die Ergebnisse kdnnen deshalb nicht einem bestimmten
Wachstumszeitraum zugeordnet werden. Bei einigen Probanden ergab sich so wenig
Material, dass nicht bei jeder Probenahme beide Nuklide (***Ra, 2'°Pb) bestimmt
werden konnten.

3.6 Analysenverfahren

Prinzipiell sind zur Analytik die folgenden Schritte durchzuflhren:
- Probenvorbereitung
- Anreicherungsverfahren
- Messverfahren

Zur Bestimmung der Nuklide #*°Th ?*Ra, 2"°Pb, 2'°Po in biologischen Proben stehen
verschiedene Messmethoden zur Verfigung, die sich im Zeit- und Kostenaufwand,
den Nachweisgrenzen und der Eignung far diese Probenarten unterscheiden:

- Alpha-Spektrometrie (Thorium-Nuklide, ?°Ra, 2'°Po)["®'% 7"78]
- Gamma-Spektrometrie (***Ra, 2'°Pp ) [°808182]

_ LSC (226Ra, 210Pb, 210PO)[ 83, 84, 85, 86,87, 8]

- ICP-MS (Thorium, ?%°Ra) ['9:8%-9019]

- Alpha-Beta-Proportionalzahler (?'°Pb, 2'°Po)[®" %3]

- Emanometrie (**°Ra)[**%]

Die typischen Nachweisgrenzen der Methoden aus Literaturdaten und der Vergleich

mit den routinemaBig im Labor erreichten Nachweisgrenzen sind der folgenden
Tabelle zu entnehmen.
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Tabelle 9 :  Mdbgliche Methoden fir die Analytik der studienrelevanten Nuklide und
typische Nachweisgrenzen, Literaturwerte und realisierte Werte des
VKTA Labors

230Th 226Ra 210Pb 210Po
Messmethode | [mBqg/ Probe] [mBg/ Probe] [mBg/ Probe] [mBg/ Probe]
Literatur | Labor | Literatur | Labor | Literatur | Labor | Literatur | Labor
81 10007
Gamma- - 81 5 140% 40 i
Spektrometrie 150 3096:97 )
Alpha- % 81 97 97
Spektrometrie 0.5 0,5 0,5 - 0,5 0,5 0.5 0,5
98,89 ) )
ICP-MS - i 0,2 0,1 i )
81 97 1-
LSC ‘ - W 40 9 10 037 |-
Emanometrie - ] 57 1o - _ - ]
Alpha-Beta-
Proportional- - 5,08 5% 5.0 5% i
zéhler i i ’

Im Laufe des Projektes wurden insgesamt 809 Proben (Urin-, Stuhl-,
Haarproben) genommen und analysiert. Einen Uberblick dartber gibt die Tabelle 10.

Tabelle 10:  Zahl der durchgefihrten Analysen ( Gesamtzahl 2102 Analysen)

Durchgefiihrte Analysen / Probe
Matrix Probenzahl | 226Rg | 210pg 210pp, 2307,
Urin
1. Probenahmezyklus 104 104 104 104 i
2. Probenahmezyklus 101 101 101 101
3. Probenahmezyklus 81 81 81 81
Stuhl
1. Probenahmezyklus 104 104 i 104 104
2. Probenahmezyklus 101 101 101 101
3. Probenahmezyklus 81 81 81 81
Haare
1. Probenahmezyklus 104 100 66
2. Probenahmezyklus 64 53 - 52 -
3. Probenahmezyklus 69 46 69

Die Durchfihrung der Analysen wird im Folgenden fir die einzelnen Nuklide
beschrieben. In Vorbereitung der Studie wurden verschiedene Methode miteinander
verglichen (Tabelle 9), die im Ergebnis fir diese Untersuchungen eingesetzten sind in
Tabelle 11 zu sehen.

Zur Berechnung des Aktivitatsgehaltes der Proben wird die Aktivitdtskonzentration c in
mBg/l oder die spezifische Aktivitdt a in mBg/g ermittelt. Zur Auswertung der
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Ergebnisse werden diese Aktivitatsgehalte auf die individuellen Tages-
ausscheidungen umgerechnet und so die Ausscheidungsraten (AR) bestimmt.

3.6.1 Probenvorbereitung

Konservierung der Proben

Die Urinproben wurden im Labor sofort mit HNO3 angesauert und kihl gelagert, die
Stuhlproben zur Verhinderung einer zu starken Geruchsbelastigung vor dem Offnen in
den Dosen eingefrostet und am nachsten Tag nach Bestimmung der Frischmasse
sofort bei 450 °C verascht.

Um die Haare von anhaftendem Staub und Fett zu befreien, wurden die Haarproben
zunachst mit destillietem Wasser und Aceton gewaschen und anschlieBend
getrocknet.

Aufschluss der Proben

Urinproben

11 Urin wird bis auf ca. 100 ml eingeengt. Bei weniger als 3 | Tagesprobe wurde der
Urin auf die drei Analysen (***Ra, 2'°Pb, #'°Po) verteilt. Die Urinprobe wird in eine
Abdampfschale UGberfihrt, zur Trockene eingedampft und im Muffelofen bei 450°C
zersetzt. Die mineralisierte Probe wird mit verdiinnter HNOj3 geldst.

Stuhlproben

Die Ascheprobe wird homogenisiert und flr die Analyse 0,5 g eingewogen. Reste an
organischer Substanz werden mit HNOz und HCIO4 zerstort.

Haarproben

Die vorbehandelten Haare werden eingewogen und mit konzentrierter HNO3; und H202
aufgeschlossen.
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3.6.2 Radiochemische Methoden

Fur diese Untersuchungen wurden folgende Methoden eingesetzt:

Tabelle 11: Verwendete analytische Methoden
\ . Radiochemische
Nuklid Matrix Methode Messmethode
Mitféallung ,
: o-Spektrometrie
230, Stuhl Anl__ongnaustau.sch ICP-MS
Flussigextraktion Qualitatssicherun
Fluoridfllung (Qu ung)
Urin e
22634 Stuhl Mitfaliung, ICP-MS
H lonenaustausch
aare
210py, SL{[EEI Hydroxidfallung oc-Spezl%rometrie
Haare Spontanabscheidung Po
210 , Hydroxidfallung ] ,
Po Urin Spontanabscheidung o-Spektrometrie

3.6.2.1 *°Th-Bestimmung in Stuhlproben

Methode

Die Analyse der Thorium-Nuklide erfolgt durch a-spektrometrische Messung nach
radiochemischer Isolierung.

Analytik

Fur die Analyse wird 0,5 g Stuhlasche eingesetzt und 25 mBq ?*°Th als Tracer zur
Ausbeutekontrolle zugegeben. Nach Anreicherung durch Hydroxidféllung folgt eine
Anionenaustauschchromatographie mit DOWEX® /X8 . Nach Elution des Thoriums
mit 10M HCI (Trennung von Uran) schlieBt sich eine Extraktion mit TOPO/Cyclohexan
und Reextraktion mit 0,3 M HoSOy4 an.

Durch Zugabe von CeCls-Trager und Flusssaure wird das Thorium geféllt und der
Fluoridniederschlag durch Vakuumfiltration auf einem Nuklearfilter absorbiert.

Das so gewonnene Praparat wird durch a-Spektrometrie gemessen.

Berechnung des Aktivitatsgehaltes der Proben

Die Aktivitdtsberechnung fur die Thorium-Nuklide erfolgt nach der Gleichung:
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Rozomm * Apzomy,

Ar3orn = (1)
Ryory * M
a230Th spezifische Aktivitat fir fir 2°Th in der Stuhlasche [mBg/g]
A 200 Aktivitat des zugesetzten Radiotracers 2**Th[mBq]
R Nettozahlrate [Ips]
M eingesetzte Aschemasse der Einzelprobe[g]

Die Ausscheidungsrate fiir 2*°Th in Stuhlproben wird nach Formel 2 berechnet.
ARy307y = Qozomn * Mg 2)

Mg Gesamtaschemasse der Tagesausscheidung [g]

3.6.2.2 ?*Ra-Bestimmung in Urin-, Stuhl- und Haarproben mit ICP-
Massenspektrometrie

Methode

Messung mit ICP-Massenspektrometrie nach radiochemischer Trennung des Radiums
von der Matrix.

Analytik

Nach Vorbehandlung und Aufschluss der Proben wird das Radium durch
Phosphatmitfallung angereichert und nach Zersetzung des Niederschlages mit
HNO3/H-O, mit HCI abgeraucht.

Die salzsaure Losung wird mit lonenaustauscherharz DOWEX® /X8 16 Stunden
geschdittelt, nach Uberflihrung in eine Saule gewaschen und mit HCI/ HNO3; wird das
Radium vom Harz eluiert.

Das Eluat wird eingedampft, mit HNO3/H.O, abgeraucht und in 5 ml 1 %iger HNO; flir
die Radium-Bestimmung mit ICP-MS aufgenommen.

Fir die Bestimmung von ?*Ra in den Aufschlussldsungen wurde die
Massenspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (Inductively Coupled Plasma
Mass Spectrometry, ICP-MS) eingesetzt. Eine detaillierte Beschreibung der ICP-MS
ist in verschiedenen Publikationen[**%%1%] zu finden.

Die verschiedenen ICP-MS-Systeme unterscheiden sich grundsétzlich dadurch, wie
die Massenanalysatoren konzipiert und aufgebaut sind. Im Gegensatz zu den weiter
verbreiteten Quadrupol-Massenspektrometern wird im Labor fir Umwelt- und
Radionuklidanalytik ein  doppeltfokussierendes  Sektorfeld-Massenspektrometer
eingesetzt. Es handelt sich dabei um ein Gerat vom Typ AXIOM der Firma VG
Elemental (GroBbritannien), mit dem Massenauflésungen von 400 bis 10000 stufenlos
eingestellt werden kdnnen.
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Wegen der hohen Nachweisempfindlichkeit moderner ICP-MS-Gerate sind sie neben
traditionellen Anwendungsgebieten auch fir die analytische Bestimmung langlebiger
Radionuklide geeignet. Mit dem Sektorfeld-ICP-MS werden die Messungen im
niedrig aufgeldsten Modus, d.h. bei hochster Nachweisstarke, durchgefuhrt. Die
Kalibrierung des Messgerdtes geschieht dblicherweise durch Bestimmung der
Radium-Z&hlraten in Relation zum internen Standard Uber der Ra-Konzentration und
wird durch die Geréatesoftware realisiert. Es wurden neben einer Blanklésung, die
zugleich  den  ,Null“-Standard  reprasentierte, mindestens drei  weitere
Kalibrationsstandards mit den Aktivitdten 0,11; 0,29 und 0,88 Bq/l ?®*Ra vermessen.
Damit war der zu erwartende Konzentrationsbereich der realen Proben abgedeckt.

Da keine Kontrollstandards zur Uberprifung der Richtigkeit der Ergebnisse zur
Verfigung standen, wurde wenigstens durch wiederholte Messung eines
Kalibrationsstandards innerhalb der Probensequenz die Langzeitstabilitat der
Ergebnisse Uberpruift.

Die Bestimmungsgrenze der Methode liegt bei 20 mBg/l Messlésung, d.h. bei 0,1
mBg/Probe (5 ml). Durch die radiochemische Anreicherung des ?*°Ra aus den
Matrices wird eine Nachweisgrenze der Methode von 1-5 mBqg/g oder mBqg/l je nach
eingesetzter Probenmenge erreicht. Zur Bestimmung der chemischen Ausbeute
werden stichprobenartig Vergleichsbestimmungen von realen Proben nach Zusatz von
44 mBq eines #°Ra-Standard durchgefiihrt. Die Messeffektivitat der ICP-MS-Methode
wird auBerdem mit der 2??°Ra-Standard-Vergleichslésung (44 mBg/Probe) direkt
ermittelt.

Berechnung des Aktivitatsgehaltes der Proben

Aktivitatsgehalte der Urinproben:

C — A226Ra
226Ra —77 £V (3)
C226Ra Aktivitdtskonzentration fir ?*Ra [mBq/]
AzosRa gemessene Aktivitat fiir ?Ra mit ICP-MS in mBg/Probe
n Radiochemische Ausbeute des #*°Ra —Vergleichsstandard
Vv eingesetztes Volumen der Einzelprobe [l]

Die radiochemische Ausbeute der Methode ergibt sich dann zu:

A6 Ra—ST
Th26Ra = “ (4)

Z226Ra—ST

Asssrast  gemessene Aktivitdt des **°Ra-Standards in mBg/Probe
Zooerast  Zertifizierte Aktivitat des ?*°Ra-Standards in mBg/Probe

Die Ausscheidungsrate errechnet sich dann nach Formel 5.

ARy y6r0 = Cro6ra ¥ Vi (5)

AR226Ra Ausscheidungsrate
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Vg Gesamtvolumen der Tagesausscheidung [l]
Die Aktivitdtsgehalte von Stuhl- und Haarproben werden nach Formel 6 ermittelt.

Arr6Ra = % (6)
a 77 % M
a226Ra spezifische Aktivitat fir ?*Ra [mBa/g]
AsosRa gemessene Aktivitat fiir *°Ra mit ICP-MS in mBg/Probe
n Radiochemische Ausbeute des ?°Ra -Vergleichsstandard
M eingesetzte Aschemasse der Einzelprobe [g]

Der Aktivitatsgehalt fur Haarproben wird als spezifische Aktivitat in der weiteren
Verarbeitung der Daten angegeben.
Die Ausscheidungsrate fur Stuhlproben wird nach Formel 7 berechnet.

ARyy6ra = Co6ra * Mg (7)
AR226Ra Ausscheidungsrate ?**Ra im Stuhl
Mg Gesamtaschemasse der Tagesausscheidung [g]

3.6.2.3?"°Pb und ?"°Po-Bestimmung

210pp st das einzige langlebige Zerfallsprodukt des Edelgases #Rn. 2'°Pb ist ein
langlebiges natiirliches Radionuklid (Ty2=22,4a) aus der 2*U-Zerfallsreihe. Es
zerfallt Gber ?°Bi (Ti2=5d) zum ?"°Po (Ty2=138d). #°Po zerfallt Gber einen
Alphazerfall in das stabile 2°°Blei (s. Abbildung 1).

Die Verfahren zur Bestimmung des 2'°Pb lassen sich primar nach den Zerfallsarten
unterscheiden, wobei direkte Verfahren die vom 2'°Pb unmittelbar emittierte y- bzw. p-
Strahlung nachweisen. Die indirekten Verfahren nutzen die ionisierende Strahlung der
Tochternuklide 2'°Bi und 2'°Po im radioaktiven Gleichgewicht bzw. in einer definierten
Phase der Gleichgewichtseinstellung.

Die einfachste Methode zur Bestimmung von 2'°Po ist die Spontanabscheidung des
2po an Silberplatichen [°"'%?]. Die Messung des 2?"Po erfolgt mittels o-
Spektrometrie unter Verwendung von 2°®Po als Tracer.

Nach einer ersten Abtrennung des 2'°Po aus der Lésung wird das aus dem 2'°Pb
nachgewachsene ?'°Po gemessen (indirekte Bestimmung). Die a-Spektrometrie des
2P0 im Gleichgewicht mit 2'°Pb erlaubt die Bestimmung von #'°Pb mit niedrigster
Nachweisgrenze. Die Analyse setzt ein radioaktives Gleichgewicht zwischen #'°Pb
und 2'°Po voraus. Bei ?"°Po (14,2 = 138 d) ist das radioaktive Gleichgewicht zwischen
21%Ph und #'°Po erst nach ca. 1 a eingestellt. Bei einer Analyse zu einem friiheren
Zeitpunkt als der Gleichgewichtseinstellung muss auf diesen Zeitpunkt rechnerisch
korrigiert werden. Im Rahmen dieser Studie wurden erneute Messungen nach 1 2 bis
2 Halbwertszeiten durchgefihrt.
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3.6.2.3.1 ?'°Pb- und ?'"°Po-Bestimmung im Urin

Methode

Die Analyse von ?°Po im Urin erfolgt durch o-spektrometrische Messung nach
radiochemischer Isolierung und Spontanabscheidung auf Silber.

Die Analyse von 2'°Pb in Urinproben erfolgt ebenfalls iiber 2'°Po nach Einstellung des
radioaktiven Gleichgewichts, (t1.= 138 d), mindestens aber nach 200 Tagen.

Analytik

21%pg wird aus den frischen Urinproben nach PN schnellstmé%lich (< 3 Tage) im Labor
isoliert und analysiert. Nach Zusatz von Fe-Trager wird °®Po als interner Tracer
zugesetzt. Nach Veraschung und Aufschluss der Probe erfolgt die Zersetzung
organischer Reste mit HNO3/HCIO,4, anschlieBend wird durch eine Hydroxidfallung
angereichert. Nach Lésen in 6M HCI und Zugabe von Wasser und Ascorbinsdure
erfolgt die Spontanabscheidung des Poloniums bei 95 °C in 6 Stunden.

Nach der Spontanabscheidung des ?'°Po wird die Uiberstehende Lésung quantitativ
dberfihrt und nach Zugabe von etwas HNO3; und H>O, zur Trockne eingedampft. Der
Riickstand wird in 10-20 ml 10 M HCI aufgenommen, erneut 2*®Po-Tracer zugeben
und gut verschlossen 3-6 Monate zur Bestimmung des 2'°Pb durch o-Spektrometrie
von #'° Po aufbewahrt.

Nach mindestens 200 Tagen kann 2'°Pb nach erneuter Spontanabscheidung seiner
Tochter 2'°Po auf Silberblech a-spektrometrisch nachgewiesen werden.

Berechnung des Aktivitatsgehaltes der Proben

PN
t1 << T1p l
RCHy —  Ca10po, 1 1 > 2°Po
to=2 T2
RCH,; — C210Po, 2 2

Abbildung 4: Trennung #'°Pb und ?’°Po aus einer Probe
Die Berechnung der Aktivitatskonzentration von ?'°Po in Urin erfolgt nach

radiochemischer Abtrennung, Spontanabscheidung auf Ag-Plattchen und Alpha-
Spektrometrie. Zur Kontrolle der chemischen Effektivitat wird “®®Po zugegeben.
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Ergebnis: C210Po, 1

210pg — Aktivitatsgehalt des Urins (keine Korrektur fiir Ty, erforderlich)

c _ Rn, 210Po ¥ A208P0 (8)
210Po — R %V
n,208 Po

C210Po Aktivitdtskonzentration fiir 2'°Po[mBg/l]
A 208P0 Aktivitat des zugesetzten Radiotracers [mBq]
Rn.210Po Nettozahlrate fiir '°Po [s™']
Rn.208Po Nettozahlrate fiir 2°®Po [s]
Vv eingesetztes Volumen der Einzelprobe [l]

Ergebnis: C210po, 2

Die Analyse des 2'°Pb erfolgt nach ca. 2 Ty, des ?'°Po (ca. 250 Tage) durch
Spontanabscheidung des nachgebildeten 2'°Po. Zur Ausbeutekontrolle wird der
zugegebene 2®Po-Tracer (72), genutzt. Das Ergebnis ist zuséatzlich mit der

Effektivitat der ersten Abtrennung ( 77 1) zu korrigieren.

c 1
Co10pp = ( 210]_)?{? ) *( ) 9)
l—e "7 Ih*1,
C210P0.2 Aktivitatskonzentration fiir 2'°Po [mBg/Probe] zum Zeitpunkt t,
C 210Pb berechnete Aktivitatskonzentration von 2'°Pb[mBq/]
A2 In2/ T2 (*'°Po)
t Zeitdifferenz zwischen 1.und 2. radiochemischer Trennung
N1z Radiochemische Ausbeute des ?°®Po-Vergleichsstandards

Aus der Aktivitatskonzentration des 2'°Po und 2'°Pb errechnet sich dann nach Formel
10 die Ausscheidungsrate.

ARy 10p0210P0 = C210P0 2106 * Vi (10)

Vg Gesamtvolumen der Tagesausscheidung [l]
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3.6.2.3.2 ?'°Pb-Bestimmung in Stuhl- und Haarproben

Methode

Die Analyse von 2'°Pb in Stuhl- und Haarproben erfolgt indirekt tiber 2'°Po nach
Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts in den Proben, (112 = 138 d), mindestens
aber 200 Tagen nach PN, durch a-spektrometrische Messung nach radiochemischer
Isolierung und Spontanabscheidung auf Silber.

Analytik

Nach Einwaage der Stuhl-Aschemasse, bzw. der Haarprobe und Zusatz von 2*®Po-
Tracer wird die vorhandene organische Substanz mit HNO3/HCIO4 zersetzt und die
weitere radiochemische Isolierung und Messung nach 3.6.2.3.1 durchgefinhrt.

Berechnung des Aktivitatsgehaltes der Proben

1. Berechnung der spezifischen 2"°Pb-Aktivitit nach Einstellung des
Gleichgewichtes durch Bestimmung der #'°Po-Aktivitat

c
Ar10pp = % (11)
l—e
a210P0.2 spezifische Aktivitat von ?'°Po zum Messzeitpunkt t. [mBa/g]
a 210Pb berechnete spezifische Aktivitat von 2'°Pb[mBq/g]
A In2/ T2 (3"°Po)
At Zeitdifferenz zwischen PN und radiochemischer Trennung

Der Aktivitatsgehalt fur Haarproben wird als spezifische Aktivitat in der weiteren
Verarbeitung der Daten angegeben.
Die Ausscheidungsrate fur Stuhlproben wird nach Formel 12 berechnet.

ARy 10pp = C210Pp ¥ Mg (12)

Mg Gesamtaschemasse der Tagesausscheidung [g]

3.6.3 a-Spektrometrie

Fur die Messungen von 2'°Po und Th-Nukliden wird ein a -Spektrometer (a-Analyst
Canberra) verwendet. Es werden PIPS-Detektoren (Passivated Implanted Planar
Silicon) mit einer aktiven Flache von 450 mm? eingesetzt. Die begrenzte Reichweite
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erreicht.

Die nachfolgende Tabelle und Abbildungen zeigen die Energien und Spektren der

Messpraparate.

Tabelle 12: a-Energien der untersuchten Nuklide

Nuklid E. [MeV] P [%]
210pg 5,30 100
28po_Tracer 5,11 100
230 4,62 23,4
Th 4,69 76,3
4,81 9,3
229Th-Tracer 4,85 56,2
4,90 10,2

E.- Zerfallsenergie, P-Ubergangswahrscheinlichkeit

104 -1-

78 -

52 -1-

26 -1-

| vFs=128

L.

/ZOSP o 21 OP o

/

NANDA

der emittierten o-Teilchen erfordert die Pr&paration eines dinnen matrixfreien
Praparates (J = 10 mm), welches im Vakuum in unmittelbarer Néahe (Abstand =2 mm)
eines PIPS-Detektors analysiert wird. Typische Detektoreffektivitdten sind 25-30%. Bei
Messzeiten von mindestens 200.000 s werden Nachweisgrenzen von 0,5 mBg/ Probe

4354

Energie(keV)

Abbildung 5: a-Spektrum von Po-Nukliden

52 1-

39 -1-

26 -1-

13 -

T vrs=b4

Th-230 Th-229

/

e

Energie(keV)

Abbildung 6: a-Spektrum von Th-Nukliden
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3.6.4 MaBnahmen zur analytischen Qualitatssicherung und
Unsicherheiten der Ergebnisse

Qualitatssicherung

Zur Qualitatssicherung der Probenvorbereitung und der Analytik wurden verschiedene
MaBnahmen durchgefihrt.

Es wurde ein einheitliches System der Probenbezeichnung verwendet, das jederzeit
die Zuordnung der Proben zu den Probenarten und zu den Probanden und die
zeitliche Einordnung der Proben ermdglichte. Alle Arbeitsschritte der Einzelanalysen
wurden in den flr die routinemaBige Ausscheidungsanalyse Ublichen tabellarischen
Protokollen dokumentiert. In die Protokolle wurden auch alle Abweichungen vom
erwarteten Verlauf und sonstige Beobachtungen eingetragen.

226Ra

Fur die Bestimmung von ??°Ra gibt es keine Méglichkeit des Tracerzusatzes. Zur
Kontrolle der Wirksamkeit des Aufschlussverfahrens, der radiochemischen Analyse
und der Richtigkeit der Analysen mit der ICP-MS wurde deshalb bei jeder
Aufschlussserie fur die Matrix (Urin, Stuhl, Haare) eine oder mehrere Parallelproben
mit einem definierten ?*Ra—Standard (44 mBq) mit aufgeschlossen und analysiert.
Dazu wurde eine zu analysierende Probe geteilt, eine Teilprobe direkt analysiert, die
zweite nach Zusatz von ?*Ra-Standard. Diese Ausbeutekontrolle wurde zur
Berechnung des Aktivitdtsgehaltes herangezogen. Die Ausbeute betrug 50-60 %.

230Th, 210P0

Zur Qualitatssicherung der a-spektrometrischen Bestimmung wird jeder Probe ein
interner Tracer zugesetzt. Damit lassen sich die Effektivitdt von Aufschluss,
radiochemischem Verfahren und Messverfahren feststellen und kontrollieren.  Die
erreichte radiochemische Ausbeute bei der Alpha-Spektrometrie betragt 80-100 %.

AuBerdem werden im Rahmen der Akkreditierung des Labors fur Umwelt- und
Radionuklidanalytik regelm&Big folgende weitere qualitdtssichernde MaBnahmen
durchgefihrt:

e regelméaBige Kalibrierung und Kalibrationskontrolle
e Teilnahme an Ringversuchen und Laborvergleichen

Eine weitere qualitatssichernde MaBnahme im Rahmen dieses Projektes war die
durchgangige Plausibilitatsprafung aller Mess- und Analysenergebnisse. Unplausible
Ergebnisse wurden an Hand der Protokolle und anderer Aufzeichnungen Uberpruft.
Gegebenenfalls wurden Wiederholungsuntersuchungen durchgeflhrt.
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Unsicherheiten der Ergebnisse

Im Folgenden sollen die Unsicherheiten der einzelnen Schritte der Untersuchung
diskutiert werden.

Die analytisch-chemischen und messtechnischen Verfahren werden regelmafBig durch
Vergleichsmessungen und Tracer-Zugaben dberprift. Die Gesamtunsicherheiten
liegen bei etwa 20 % und sind gut quantifiziert.

Die wesentlichen Faktoren, die die Ergebnisse der vorliegenden Studie streuen
lassen, liegen aber nicht in den Unsicherheiten der analytischen Verfahren. Von
entscheidender Bedeutung sind die Unterschiede in den Ausscheidungsmengen (s.
4.2). Ursache fur diese Unterschiede kénnen liegen in:

- individueller Probensammlung
- Erndhrung wahrend des PN-Wochenendes
- individueller Stoffwechsel

Die vorstehend angegebenen Faktoren sind nicht unabhangig voneinander. In den
folgenden Uberlegungen soll analysiert werden, wie sie sich auswirken kénnen.

Individuelle Probensammlung

Bei der individuellen Probensammlung kann es sowohl zu einer Unter- als auch
Uberschatzung kommen.
Einflussparameter sind:

- Sammelzeit

- Zuordnung zum 24-h-Sammelzeitraum

- Vollstandigkeit der Probe

- Trennung von Urin und Stuhl

Die Moglichkeit, dass die Probensammlung nicht ordentlich und vollstandig
durchgefihrt wurde, kann auf Grund der persénlichen Gesprache mit den Probanden
weitgehend ausgeschlossen werden. Zur Unterschatzung kommt es durch eine nicht
vollstdndige Tagesausscheidung. Schwieriger wird es, die gesammelte Probenmenge
der 24-Stunden-Ausscheidung zuzuordnen. Die Probanden haben bei den Urinproben
den Beginn und das Ende der Sammlung notiert, wobei nur einmal Morgenurin in der
Probe enthalten sein sollte. Dies konnte nicht immer gewé&hrleistet sein. Bei einigen
Probanden mit erfahrungsgeman geringen Ausscheidungmengen wurde 48 Stunden
gesammelt und dann bei der Verarbeitung der Daten auf 24 Stunden umgerechnet.
Bei Stuhlproben wurden die exakien PN-Zeiten notiert, so konnte die Menge gemittelt
und der 24- Stunden-Ausscheidung zugeordnet werden.

Es wird abgeschatzt, dass Abweichungen von +20 bis -50 % durch die genannten
Faktoren verursacht sein kénnen.

Erndhrung wahrend des PN-Wochenendes

Die Probanden wurden aufgefordert, ihre Ernahrungsgewohnheiten wahrend der PN
nicht zu andern. Die drei Probenahmen fanden im Abstand von 7 — 26 Monaten statt.
So ist es also zufallig, was die Probanden an diesem Wochenende zu sich genommen
haben. In den Wintermonaten ist die Nahrung sicher anders zusammengesetzt als im
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Sommer, an einem heiBen Wochenende wird wesentlich mehr FlUssigkeit
aufgenommen. Diese verschiedenen Mdglichkeiten beeinflussen auch die Aufnahme
naturlicher Radionuklide mit der Nahrung. Diese Einflisse sind nicht quantifizierbar.

Individueller Stoffwechsel

Der Stoffwechsel eines Probanden kann aus verschiedenen Grinden am PN-
Wochenende von der regularen Funktion abweichen. Einige Probanden haben auch
Erndhrungsstérungen bzw. Diarrhéen auf dem Protokoll vermerkt, so dass bei
ungewdhnlichen Ergebnissen nachgeforscht  werden konnte. Weitere
Quantifizierungen sind hier nicht moglich.

03.11.2005 42



St.Sch.-Nr.4280 BW&@AQ

4 Ergebnisse

Im folgenden Kapitel wird dargestellt, wie das umfangreiche Datenmaterial in einer
Datenbank erfasst wurde und diese Daten dann zur Auswertung nach verschiedenen
Gesichtspunkten abgerufen und ausgewertet werden kdnnen.

4.1 Datenmaterial und Auswertungen (Datenbank)

In Tabelle 13 ist ein Uberblick (iber die zu verarbeitenden Daten gegeben. Wo
sinnvoll wird auch die Parameterauswahl fir die verwendeten GréBen genannt.

Tabelle 13:  Datenbereitstellung fir die Auswertung

Daten Anzahl Parameter/Bemerkungen
Probenahmen 3
PN-Termine 24
zu analysierende Proben 809 s. Tabelle 10
Nuklide 4 #80Th,*°Ra, *"°Pb, *'°Po
Matrix 3 Stuhl, Urin, Haare
Analysenergebnisse 2.102

Einschl. Kontroll- und

Messwerte >3.000 Qualitatssicherungsmessungen
Probanden 104
Personliche Daten der
Probanden 5 s. Fragebogen Anlage 2
Persdnliche Gewohnheiten 3 s. Fragebogen Anlage 2
Geschlecht 2 m/w
Region 5 s. Untersuchungsgebiete
Status 2 Bevdlkerung/Beschaftigte*

. Bader, Schaubergwerke,
Art der Arbeitsfelder 4 Wasserwerke, Erdgas
Yerarbeltete Datensétze ~14.000
Insgesamt

* Beschaftigte sind Personen, die durch oder bei ihrer beruflichen Tatigkeit einer erhdhten
NORM-Exposition ausgesetzt sein kénnen

Die Messdatenbereitstellung erfolgt als Labordatenprotokolle, die entweder direkt in
Form von Excel-Tabellen generiert werden oder in Gerateausdrucken, die in Excel-
Tabellen Ubertragen werden.

Um die Ergebnisse der Untersuchungen transparent darzustellen und die Einflisse
aller relevanten Parameter erfassen zu kdnnen, wurde eine Access Datenbank
aufgebaut und die Messdaten in diese Uberspielt, die anderen Daten eingetragen.

Die Struktur dieser Datenbank ist aus der folgenden Abbildungen zu ersehen:
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68 4280-2 : o x|
[ Offmen kY Entworf @MNeu ¥ o e ==
Ohbjekte Erstellt eine Tabelle in der Entwurfsansicht
Tahellen Erstellt eine Tabelle unter Yerwendung des Assistenten
] Erstellt sine Tabelle in der Datenblattansicht
Abfragen 2] Ers
Adressen
FETs: Auftragsnummer und Probenbeschreibung
W Eerichte Beprobung
%) Seiten Einflgefehler
B Einheiten
& Makros & Einhei _
Ergebnisse
¢ Module Gewohnheiten
Gruppen Methoden-Muklide
G Favorit Personendaten
Probenahmeter mine

Abbildung 7: Struktur der Access-Datenbank

Die VerknUpfung der Tabellen geschieht UGber die verschlisselte |D-Zahl der
Probanden. Aufgrund der Aufteilung der Information in verschiedene Tabellen, lassen
sich die einzelnen Tabellen sehr Ubersichtlich gestalten. Das Beispiel gibt die
einfache Struktur der Ergebnistabellen wieder, in der mehr als 12.000
Analysenergebnisse enthalten sind.

Feldname | Felddatentyp |

Auftragsnurmmer Texk
| Zahl
| |Methoden-Muklid-Schlissel  Zahl
|| Einheit Text
| B | Messwert 2ahl
| (MW Text
| |Unsicherheit Zahl

Abbildung 8: Datenbankfelder

Zum sicheren Eintragen der Daten, die nicht als Messdaten in Excel vorlagen, wurden
Eingabeformulare erstellt. Hierbei wurden durch Kombinations-, bzw. Listenfelder die
Eingaben kontrolliert. Auf die Einzelheiten muss hier nicht eingegangen werden.

Durch die VerknUpfung der Tabellen werden dann durch Abfragen die fur die
gewinschte Auswertung relevanten Ergebnisse dargestellt. Als Beispiel ist die
VerknUpfungsstruktur  fir die Erstellung der Abfrage =zur Erlangung des
Zusammenhangs ,Nuklid/Region/Matrix“ gezeigt:
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NANDA

& AbfrageTh in Stuhl-A Erzgebirge : Ausw

Pr-Termin-Mr
) Methoden-ru
Matriz J \ Einheit =
Eint D —
# - Code
Einheit - Mame A Met
Prol * -
* Fe
PN-Termi Nuklu:l,l'EIemerj
Termin ;I
Abbildung 9: Access-Abfragebeispiel Tabellenlibersicht
Die Abfragesyntax gestaltet sich dann ebenfalls sehr einfach:
Feld: |Messwert Matkrix Nuklid)Element Einheit Probandenart
Tabelle: |Ergebnisse Auftragsnummer ur Methoden-Muklide Ergebnisse Personendaken
Sorbierung:
Anzeigen: ] ] [ [l
Krikerien: "Seghl" "Tharium" g o
oder:

Abbildung 10:

Access-Abfrage

und fuhrt dann direkt zu einer Tabelle mit den gewiinschten Ergebnissen.
Diese wird nach MS Excel oder Statistica ibernommen und kann direkt numerisch

ausgewertet bzw. weiterverarbeitet oder graphisch dargestellt werden:
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i AbfrageTh in Stuhl-A Erzgebirge : Auswahlabfrage
D Region Messwert

i 20 Erzgehirge 0 g8
| 20 Erzgehirge 055
| 21 Erzgebirge a7
| 21 Erzgehirge 022
| 22 Erzgehirge 054
| 22 Erzgehirge 1,05
| 23 Erzgebirge 057
| 23 Erzgehirge 0,73
| 24 Erzgehirge 0,86
| 24 Erzgehirge 055
| 25 Erzgebirge 095
| 25 Erzgehirge 035
| 26 Erzgehirge 0R3
| 26 Erzgehirge 057
| 27 Erzgebirge 1,82
Abbildung 11: Ergebnis einer Abfrage

Zur Erfassung der Daten und zu allen Berechnungen wurde das
Tabellenkalkulationsprogramm ,Excel 2003™* der Firma Microsoft™ genutzt. Fir
spezielle Berechnungen, Mittelwerte, Medianwerte und Generierung von Box Plots
und Haufigkeitsverteilungen wurden die Auswerteprogramme Statistica der Firma
StatSoft und SPSS der SPSS GmbH Software eingesetzt.

03.11.2005 46



St.Sch.-Nr.4280 BW&@AQ

4.2 Darstellung der Ergebnisse

Die erfassten Daten — Massen und Volumina der Proben, die Ausscheidungsraten der
relevanten Nuklide in den unterschiedlichen Matrices sowie die spezifischen
Aktivitdten im Haar sind in den Tabellen 14 — 43 und den Diagrammen 12 — 66
zusammengestellt. Es wurden Mittelwerte und Medianwerte, Schwankungsbreiten der
Ergebnisse und die Quartilsspanne berechnet und dargestellt.

4.2.1 Volumina und Massen der Ausscheidungen

Zur Ermittlung von Ausscheidungsraten ist es erforderlich, gesicherte und
vergleichbare Werte der Ausscheidungsmengen zu bekommen. Da die individuellen
Ausscheidungen von Personen sehr unterschiedlich sind, wurde groBer Wert darauf
gelegt, in persodnlichen Gesprachen die Probanden auf die Notwendigkeit einer
vollstandigen und zeitlich korrekt zugeordneten Probensammlung hinzuweisen.

Tagesausscheidungen Urin

Abbildung 12 zeigt die mittleren individuellen taglichen Ausscheidungen und den
Minimal- und Maximalwert bei den drei Probenahmen flr alle Probanden.
Die Haufigkeitsverteilung dieser Werte ist in Abbildung 13 als Histogramm dargestellt.
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Abbildung 12: Urinvolumina — individuelle Mittelwerte und Schwankungsbreite
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Abbildung 13:

Héufigkeitsverteilung Urinvolumina (N = 286)

Die folgende Tabelle 14 zeigt im Uberblick die mittlere Tagesausscheidung Urin, die
Schwankungsbreite, die Standardabweichung und den Medianwert.

Tabelle 14: Urinausscheidungen
Volumina [I/d] [I/d] [I/d] [I/d] [i/d]
286 2,3 0,5 5,0 0,9 2,1
N Anzahl der untersuchten Proben
m Mittelwert der Tagesausscheidungen (arithmetisches Mittel)
\Y Urinvolumen
S einfache Standardabweichung

Median

50 % der Werte < Median und 50 % > Median

Interessant ist, dass bei dem hier untersuchten Probandenkollektiv der Ublicherweise
als Standardwert fur die Tagesausscheidung des Urins genutzte Wert von 1,4 I/d von
mehr als 80 % der Proben Uberschritten wird. Da die Ausscheidungsraten flr die
einzelnen Nuklide individuell berechnet werden, spielt diese Abweichung bei den
Nukliduntersuchungen keine Rolle.
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Tagesausscheidungen Stuhl

Abbildung 14 zeigt die mittleren taglichen Ausscheidungen und den Minimal- und
Maximalwert bei den drei Probenahmen fur alle Probanden.
Die Haufigkeitsverteilung dieser Werte ist in Abbildung 15 als Histogramm dargestellt.
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Abbildung 14: Stuhlmassen — Individuelle Mittelwerte und Schwankungsbreite
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Abbildung 15: Héaufigkeitsverteilung der Tagesausscheidungen Stuhl (N = 286)
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In der folgenden Tabelle sind die mittleren Tagesausscheidungen Stuhl, die
Schwankungsbreite, die Standardabweichung und der Medianwert fir Frischmasse

und Aschemasse zusammengefasst.

Tabelle 15: Stuhlausscheidungen

M M S Median

Stuhlmassen N /d min max

lg/d] [9/d] d | [gd] | [o/d]
Frischmasse[FM] | 286 235 11,5 862 131 215
Aschemasse [AM] | 286 5,2 0,5 16,3 2,5 4,9
N_ Anzahl der untersuchten Proben
m Mittelwert (arithmetisches Mittel)
M Masse
S einfache Standardabweichung
Median 50 % der Werte < Median und 50 % > Median
Das Verhaltnis von Aschemasse zu Frischmasse ist im Mittel 0,3. Der

Schwankungsbereich liegt zwischen 0,01 und 0,43.

Individuelle Streuung in den Ausscheidungsmengen

Aus den Abbildungen 12 und 14 scheinen extreme individuelle Streuungen maglich.
Um dies genauer zu untersuchen, wurde ein Faktor aus maximaler und minimaler
Ausscheidungsmenge eines jeden einzelnen Probanden errechnet. Das Ergebnis ist
in der folgenden Tabelle 16 dargestellt.

Tabelle 16: Abweichung der individuellen Urinvolumina und Stuhlmassen bei drei PN

Faktor Urinvolumina Stuhlmassen
Max/Min [%] [%]
<2 84,6 58,9
2-3 12,8 29,9
>3 2,6 12,1

Bei 85 % der Probanden streuen die Urinvolumina und bei 60 % der Probanden die
Stuhlmassen um nicht mehr als den Faktor 2. Dies gilt auch fiir die Probanden, die
sehr niedrige oder sehr hohe Ausscheidungsmengen gesammelt haben wie in der
folgenden Tabelle 17 zu erkennen ist.

Tabelle 17:  Extremwerte fur Tagesausscheidungen Urin (Mittelwert Urinaus-
scheidung dieser Studie 2,3 I/d)
Probanden ID# Gruppe [Ir/?j] Vmax/ Vmin
17 o 0,8 1,7
13 sehr niedrige 07 18
45 Ausscheidungsvolumina 15 19
gg sehr hohe jg H
103 Ausscheidungsvolumina 3.7 13

03.11.2005

50




St.Sch.-Nr.4280 BW&@AQ

Tabelle 18: Extremwerte flir individuelle Tagesausscheidungen Stuhl (AM)(Mittelwert

AM dieser Studie 5,2 g/d)
Probanden ID # Gruppe [g%] Mmax/ Mmin
lg seh!' niedrige 83 1;
45 Ausscheidungsmassen ] :2 1 :9
2;’ se_hr hohe jg H
103 Ausscheidungsmassen 3.7 13

Die vorstehend gemachten Ausfihrungen C(ber die Streuung zeigen die
Zuverldssigkeit hinsichtlich der Probenahme.
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4.2.2 Ausscheidungsraten der untersuchten Nuklide

Im Ergebnis der analytischen Arbeit sind fir alle untersuchten Radionuklide und alle
Matrices die Ausscheidungsraten aller Probanden in der Datenbank niedergelegt. Die
Einzelwerte aller Analysen sind im Originalbericht fir den Auftraggeber als Anlage 4
beigeflgt.

Die in den jeweiligen Tabellen angegebenen Nachweisgrenzen sind
methodische Nachweisgrenzen ("'%). Sie wurden auf eine Tagesauscheidung
Urin von 2,1 I/d (Median) und Tagesausscheidung Stuhl von 4,9 g/d (Median)
bezogen. Die Nachweisgrenze fiir die spezifische Aktivitat im Haar bezieht sich
auf 1 g Haar.

Dabei ist zu bemerken, dass die methodischen Nachweisgrenzen in
Abhéngigkeit von Volumen bzw. Masse der tatsdchlichen Tagesausscheidungen
zu unterschiedlichen individuellen (personenspezifischen) Nachweisgrenzen
[mBq/d] fiihren

Im Folgenden werden die Ergebnisse zunachst nuklid- und matrixbezogen dargestellt.
Wo es mdglich ist, werden Auffalligkeiten hinsichtlich der Regionen, Arbeitsfelder oder
anderer Parameter diskutiert.

Als Zusammenfassung der Ergebnisse werden in Tabelle 19 die Medianwerte und die
oberen Quartile der ermittelten Ausscheidungsraten fir die untersuchten Radionuklide
in den drei Matrices zusammengefasst.

Tabelle 19: Medianwerte und obere Quatrtile aller Ausscheidungsraten fir die
analysierten Nuklide

Nuklid Ausscheidungsrate
Urin Stuhl Haar
Median | oberes Quartil | Median | oberes Quartil | Median | oberes Quartil
[mBg/d] [mBqg/d] [mBg/d] [mBg/d] [mBq/g] [mBq/g]
280Th - - 5,1 9,0 - -
**Ra 7,5 15 32 69 <1 6,0
21%pp 7,5 13 34 56 5,8 11
#%pg 4,3 10 - - - -

Medianwert und oberes Quartil, die die Maximalwerte fir 50 bzw. 75 % aller
Messwerte fir die Ausscheidungsraten angeben, lassen hier schon die Bandbreiten
der Ausscheidungsraten erkennen.

In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse fur die einzelnen Nuklide gruppiert
nach der Matrix dargestellt. Dabei werden zunachst tabellarisch die wichtigsten Werte
wie z.B. Mittelwert, Minimum, Maximum, Median und die Quartilswerte zum schnellen
Uberblick insgesamt, fir Beschaftigte und fiir die Bevélkerung angezeigt. Es folgt
jeweils eine graphische Gesamtdarstellung aller Ausscheidungsraten. Gezeigt werden
die Ausscheidungsraten und ihre Standardabweichung fir alle Probenahmen und
Probanden.
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Zu besseren Anschaulichkeit wird jeweils eine Haufigkeitsverteilung der
Ausscheidungsraten in  Form eines Histogramms angefigt. In die
Haufigkeitsverteilung ist jeweils zum Vergleich die Normalverteilungskurve
eingezeichnet. Es ist aber nicht zu erwarten, dass die Ausscheidungsraten wirklich
normalverteilt sind. Hierzu ist bei der Diskussion der Unsicherheiten hingewiesen
worden.

Far Vergleiche hinsichtlich der Parameter sind Box Plots gewahlt. Die den Box Plots
zugrunde liegenden Werte sind tabellarisch dargestellt. Mit Hilfe der Box Plots besteht
ein anschauliche Madglichkeit, eventuelle Unterschiede in den Kategorien bzw.
Parametern festzustellen.

Der Erlauterung der Box Plots dient die folgende Abbildung:
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Abbildung 16: Box Plots — Definition von AusreiBern und Extrema

In diesem Bericht entspricht, wie in Abbildung 16 angegeben, die Hohe der Box der
Differenz zwischen dem oberen und dem unteren Quartil. Der Gesamtwertebereich

ist durch die Whisker gekennzeichnet. Die Koeffizienten fur AusreiBer und
Extremwerte wurden mit den Koeffizienten 1,5 und 3 festgelegt.

In der grafischen Darstellung kdnnen Ausreifler und Extrema die Bilddarstellung aus
Skalierungsgrinden stark beeinflussen. Sie erhalten damit eine Bedeutung, die ihnen
nicht zukommt wenn ihre Zahl im Verhaltnis zur Zahl der Messwerte klein ist. (Dies
wird am Beispiel des **°Ra in Urin spater gezeigt werden). Zur besseren
Ubersichtlichkeit sind daher in den Box Plots AusreiBer und Extrema nicht dargestellt.
Die Minimalwerte und Maximalwerte sind aber aus den Tabellen am Ende jeden
Kapitels zu entnehmen.

In den Box Plots werden jeweils die Werte der Bevbdlkerung mit den Werten der
Beschaftigten verglichen und regional differenziert. Des Weiteren wurden die
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untersuchten Arbeitsfelder untereinander verglichen und ebenfalls nach Regionen

gruppiert.

4.2.2.1 Ausscheidungsraten von ?*®Ra, ?'°Pb, ?'°Po im Urin

4.2.2.1.1

226Ra im Urin

Tabelle 20: Ausscheidungsraten **Ra im Urin

Anteil der| Ausscheidungsrate
Messwerte m Wertebereich | Median|Unteres| Oberes
<g” Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBg/d] | [mBag/d]{ [mBg/d] |[mBq/d]{ [mBg/d]| [mBq/d]
alle Werte 18,5 11 1,5 75 7,5 1,9 15
Beschéftigte 20,3 10 2,0 75 6,6 2,0 14
Bevblkerung 16,7 12 1,5 66 8,1 2,5 17

g* = NWG = 2,0 mBg/d (2,1 )

80

+ Messwert
o g (Nachweisgrenze)

70

60

50 I

40 {
{

Ausscheidungsrate [mBg/d]

Quartil
75 %

LT AT CN Y

Abbildung 17: Ausscheidungsraten “°Ra im Urin - alle Werte mit einfacher

Standardabweichung (s)

Abbildung 17 zeigt alle Messwerte mit der jeweiligen Standardabweichung. Werte
unterhalb der Nachweisgrenze sind als offene Rauten gekennzeichnet und bei der
Berechnung des Medianwertes beriicksichtigt. Es muss darauf hingewiesen werden,
dass beim Radium in Urin ca. 20 % der Messwerte unterhalb der Nachweisgrenze
lagen. Die sich oberhalb der Ausscheidungsrate von 30 mBqg/d darstellenden Werte
sind als Einzelwerte zu identifizieren. Sie liegen weit auBerhalb der sonst
zusammengehdrigen Tripel von Messwerten, die den drei Probenahmen entsprechen.
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Die Haufigkeitsverteilung der Einzelwerte ist in Abbildung 18 gezeichnet.
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Abbildung 18: Haufigkeitsverteilung der Ausscheidungsraten ?*°Ra im Urin

Die Haufigkeitsverteilung bestéatigt, dass oberhalb von 30 mBg/d nur wenige
Messwerte zu finden sind.
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Abbildung 19:

Ausscheidungsraten “°Ra im Urin - alle Ergebnisse
unterschieden nach Beschéftigten und Bevélkerung ohne
AusreiBer und Extrema
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Abbildung 20: Ausscheidungsraten “*Ra im Urin - alle Ergebnisse
unterschieden nach Beschéftigten und Bevélkerung mit
AusreiBern und Extrema
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Darstellung erscheint hier nicht notwendig.
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Abbildung 21: Ausscheidungsraten “°Ra im Urin — Beschéftigte undBevélkerung
nach Regionen
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Die Abbildungen 19 und 20 geben im Prinzip die gleiche Information wieder. Sie
zeigen den Vergleich zwischen Beschaftigen und Bevélkerung hinsichtlich der
Ausscheidungsraten von ?*°Ra in Urin als Box Plots. Wie aus Abbildung 20 zu
erkennen ist, stauchen die eingefligten AusreiBer und Extrema die Box Plots und
machen so die Grafik untbersichtlicher. Die Zahl der AusreiBer und Extrema liegt in
diesem Fall fir Beschéftigte bei 7 % und far Personen der Bevidlkerung bei 4 %. |hre
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Abbildung 22: Ausscheidungsraten “°Ra im Urin - alle Beschéftigen nach
Arbeitsfeldern
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Abbildung 23: Ausscheidungsraten “°Ra im Urin - Arbeitsfelder nach Regionen

Der Vergleich der Beschéaftigten mit der Bevolkerung (Abbildung 20) zeigt keine
wesentlichen Unterschiede im Medianwert. Der Gesamtwertebereich der Bevdlkerung
liegt Uber dem der Beschaftigten. Der regionale Vergleich der Beschaftigten mit der
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Bevblkerung (Abbildung 21) ergibt wesentlich héher Werte der Beschéftigten in
Bayern/Franken, wohingegen im Erzgebirge/Vogtland die Bevdlkerung deutlich
héhere Werte ausweist als die Beschaftigten. In den Ubrigen Regionen sind die
Unterschiede weniger ausgepragt.

Die Betrachtung der Arbeitsfelder (Abbildung 22) zeigt niedrige Werte bzw. eine
geringere Streuung bei den Mitarbeitern der Erdgasgewinnung. Deutlich heben sich
davon die Bader ab. Dies wird auch in der Darstellung der regionalen Verteilung der
Arbeitsfelder (Abbildung 23) bestatigt. Dort ist erkennbar, dass die Werte der Bader
aus dem Erzgebirge/Vogtland eine héhere Streuung und damit einen gréBeren Anteil
héherer Werte aufweisen, wenngleich der Medianwert sogar knapp unter dem der
Béder in Bayern/Franken liegt.

Auch die Ubrigen Arbeitsfelder zeigen regionale Unterschiede, die im Einzelnen der
Abbildung 23 und der Tabelle 22 entnommen werden kénnen.
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Tabelle 21: Ausscheidungsraten *“°Ra im Urin — alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der| Zahlder | Wertebereich | Median [Unteres| Oberes

gultigen | AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBqg/d]][mBqg/d]| [mBa/d] |[mBq/d]| [mBg/d]| [mBqg/d]
Arbeitsfelder
Béader 32 2/3 15 2,0 75 9,6 2,4 22
Wasserwerke 72 11 9,8 1,9 59 7,8 1,7 14
Schaubergwerke 75 7/2 9,7 2,0 60 5,6 <2,0 12
Erdgas 9 0/0 6,7 1,8 13 6,5 5,0 8,7
Regionen *
Bayern/Franken 41 11 13 2,0 75 8,5 2,0 18
Erzgebirge/Vogtl. 99 2/2 12 2,0 66 9,0 2,2 17
Harz 62 3/3 11 1,5 59 6,7 2,6 14
Schwarzwald 65 3/0 8,5 2,0 45 4,2 <2,0 12
Wendland 18 1/0 7,6 1,7 25 6,5 4,6 11

* Beschaftigte und Bevdlkerung
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Tabelle 22: Ausscheidungsraten®Ra im Urin - Bevélkerung und Arbeitsfelder nach

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der | Zahl der m Wertebereich | Median | Unteres | Oberes

glltigen | AusreiBBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBag/d]|[mBqg/d]|{[mBaq/d]| [mBq/d]| [mBaq/d] | [mBqg/d]
Bevolkerung
Bayern/Franken 4 0/0 4,1 2,0 6,3 5,1 2,0 6,3
Erzgebirge/Vogtl. 39 1/1 15 2,0 66 11 5,7 19
Harz 26 0/0 8,0 1,5 25 6,0 <2,0 14
Schwarzwald 20 2/0 8,6 2,7 25 5,8 4,0 11
Wendland 9 1/0 11 1,4 45 3,8 <2,0 14
Bader
Bayern/Franken 11 0/1 16 1,3 75 10 4,9 21
Erzgebirge/Vogtl. 21 2/2 14 2,0 50 9,2 2,3 25
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 0/1 15 2,0 60 11 4.1 18
Erzgebirge/Vogtl. 17 2/0 6,7 2,0 26 2,5 <2,0 9,2
Harz 31 3/1 12 1,9 51 6,7 3,6 15
Schwarzwald 18 2/0 5,0 2,0 21 2,2 <2.0 6.4
Wasserwerke
Bayern/Franken 16 0/0 11 1,7 38 5,7 1,3 20
Erzgebirge/Vogtl. 22 0/0 8,0 2,0 21 8,3 4,3 12
Harz 7 0/1 16 1,9 59 10 2,0 15
Schwarzwald 26 1/0 8,3 2,0 42 5,5 <2,0 15
Erdgas
Wendland 9 0/0 6,7 1,7 13 6,5 5,0 8,7
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4.2.2.1.2 2"%Ppo im Urin

Tabelle 23: Ausscheidungsraten ?’°Po im Urin

Anteil der Ausscheidungsrate
Messwerte m Wertebereich | Median |Unteres | Oberes
<g* Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBqg/d] | [mBq/d] | [mBqg/d]| [mBg/d] | [mBqg/d]| [mBa/d]
Gesamtwerte 0 12 0,5 248 4,3 2,4 10
Beschéftigte 0 15 0,8 248 5,1 2,7 12
Bevdlkerung 0 6,8 0,5 171 3,5 2,0 8

g* = Nachweisgrenze 1,0 mBg/d ( 2,1 1)
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Abbildung 24: Ausscheidungsraten '°Po im Urin - alle Werte mit einfacher
Standardabweichung (s)

Gegenliiber #°Ra in Urin zeigen die Ergebnisse in Tabelle 23 und Abbildung 24 zwar
wesentlich héhere Maximalwerte, der Medianwert mit 4,3 mBqg/d ist jedoch niedriger
als der fur Radium. Auch der Wert des oberen Quartils ist mit 10 mBg/d sehr niedrig,
gemessen an der Wertespanne. Wie die Tabelle deutlich macht, sind alle Werte
gréBer als die Nachweisgrenze.
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Abbildung 25: Haufigkeitsverteilung der Ausscheidungsraten 2’°Po im Urin
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Abbildung 26: Ausscheidungsraten '°Po im Urin - alle Ergebnisse nach
Beschéftigten und Bevélkerung
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Abbildung 27: Ausscheidungsraten '°Po im Urin — Beschdftigte
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Arbeitsfeldern
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Abbildung 29: Ausscheidungsraten #'°Po im Urin — Arbeitsfelder nach Regionen

Aus Abbildung 26 geht hervor,

Bader aus dem Erzgebirge/Vogtland.

dass Medianwert und Streubereich fir die
Beschaftigten hdéher sind als fir die Bevolkerung. Abbildung 27 bestatigt dies auch far
die einzelnen Regionen. Zu beachten ist hier die Anzahl der Extremwerte.
Bei dem Vergleich der Arbeitsfelder unterscheiden sich die Mediane fur Bader
Schaubergwerke und Erdgasgewinnung kaum. Der Medianwert fir Wasserwerke ist
geringflgig erhéht. Allerdings ist der Streubereich bei den Badern héher als bei den
{ibrigen Arbeitsfeldern. Dieser beruht ebenso wie beim ?*°Ra auf den Werten der

Tabelle 24: Ausscheidungsraten "°Po im Urin — alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der | Zahl der ;] Wertebereich | Median [Unteres | Oberes

gultigen |AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBqg/d]| [mBag/d]|[mBag/d]| [mBq/d]| [mBag/d]| [mBqg/d]
Arbeitsfelder
Bader 32 4/0 9,9 0,6 46 3,8 2,0 14
Wasserwerke 72 1/6 16 1,2 186 6,5 3,7 12
Schaubergwerke 75 2/5 12 0,3 202 4,0 2,1 9,4
Erdgas 9 0/2 52 2,0 248 3,9 2,7 7,5
Regionen *
Bayern/Franken 41 1/3 17 0,6 186 4,0 2,0 9,0
Erzgebirge/Vogtl. 99 4/4 11 0,6 88 2,6 3,5 9,9
Harz 62 3/2 5,4 0,3 36 2,6 1,5 7,3
Schwarzwald 65 2/3 14 0,4 202 6,0 2,9 13
Wendland 18 0/1 37 0,3 248 3.1 2,0 7,5

* Beschaftigte und Bevodlkerung
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Tabelle 25: Ausscheidungsraten?'°Po im Urin —Arbeitsfelder und Bevélkerung nach

Regionen
N, N, o Ausscheidungsrate

Zahl der| Zahl der m Wertebereich | Median |Unteres | Oberes

glltigen | AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBqg/d]|[mBq/d]|[mBa/d]|[mBq/d]| [mBqg/d]| [mBg/d]
Bevoélkerung
Bayern/Franken 4 0/0 2,8 1,5 4,0 2,8 1,7 3,9
Erzgebirge/Vogtl. 39 0/1 49 1,8 19 4,0 2,7 5,9
Harz 26 1/0 5,3 0,7 30 2,0 1,4 9,1
Schwarzwald 20 0/0 10 0,4 32 5,1 2,1 16
Wendland 9 0/1 21 0,3 171" 2,7 0,7 4,7
Bader
Bayern/Franken 11 1/0 1,8 0,6 4,3 1,6 1,3 2,4
[Erzgebirge/Vogtl. 21 3/0 14 1,9 46 8,6 5,1 17
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 0/1 18 1,5 106 7,2 4.3 14
Erzgebirge/Vogtl. 17 1/1 10 0,6 54 4,8 2,4 13
Harz 31 1/1 4,0 0,3 18 2,5 1,5 4.8
Schwarzwald 18 0/2 26 1,1 202 6,2 2,7 15
Wasserwerke
Bayern/Franken 16 0/3 29 3,0 186 6,0 4.1 17
Erzgebirge/Vogtl. 22 0/3 16 2,0 88 8,8 3,9 12
Harz 7 0/1 20 2,0 88 7,3 3,1 22
Schwarzwald 26 1/1 9,7 1,2 51 6.5 3,3 12
Erdgas
Wendland 9 | o2 | 52 | 20 | 248 | 39 | 27 [ 75

* Die hohen Maximalwerte in der Region Wendland, sowohl fir Beschaftigte als auch fur die
Bevolkerung, sind ungewodhnlich und resultieren aus Einzelwerten der 3. Probenahme.
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4.2.2.1.3 2'°Pb im Urin

Tabelle 26: Ausscheidungsraten ?’°Pb im Urin

Anteil der Ausscheidungsrate
Messwerte| Wertebereich | Median |Unteres | Oberes
<g* Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBqg/d] | [mBq/d] | [mBqg/d]| [mBg/d] | [mBqg/d]| [mBaq/d]
Gesamtwerte 0 12 0,8 187 7,5 4.4 13
Beschaftigte 0 14 0,9 187 8,5 4,8 15
Bevélkerung 0 8,8 0,8 77 6,3 3,8 11

g* = Nachweisgrenze= 1,0 mBg/d (2,1 I)

200
180 !
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Abbildung 30: Ausscheidungsraten '°Pb im Urin - alle Werte mit einfacher

Standardabweichung (s)
Bei Werten bis zu 187 mBqg/d ist das obere Quartil mit 13 mBg/d niedrig. Alle

Messwerte liegen oberhalb der Nachweisgrenze. Mit drei Ausnahmen sind alle Werte
oberhalb 30 mBg/d Einzelwerte.
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Abbildung 31: Haufigkeitsverteilung der Ausscheidungsraten ?’°Pb im Urin
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Abbildung 32: Ausscheidungsraten '°Pb im Urin — alle Ergebnisse
unterschieden nach Beschéftigten und Bevédlkerung
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Abbildung 33: Ausscheidungsraten ?’°Pb im Urin — Beschdftigte und
Beviélkerung nach Regionen
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Arbeitsfeldern
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Abbildung 35: Ausscheidungsraten ?’°Pb im Urin — Arbeitsfelder nach Regionen

Aus Abbildung 32 geht hervor, dass Medianwert und Streubereich fir die
Beschaftigten héher sind als fur die Bevolkerung. Abbildung 33 I&sst dann erkennen,
dass in allen Regionen die Medianwerte fir die Beschaftigten mit der Ausnahme
Wendland hdéher sind als fur die Bevdlkerung. Allerdings sind die Unterschiede
teilweise gering.

Bei dem Vergleich der Arbeitsfelder (Abbildung 34) sind Unterschiede in den
Medianwerte, den Quartilen und Streubereichen festzustellen. Bader und
Wasserwerke weisen deutlich hdhere Werte aus als Schaubergwerke und
Erdgasgewinnung. Allerdings ist der Streubereich bei den Badern héher als bei den
dbrigen Arbeitsfeldern. Dieser beruht auf den Werten der Béader aus dem
Erzgebirge/Vogtland.
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Tabelle 27: Ausscheidungsraten ’°Pb im Urin — alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der | Zahl der m Wertebereich | Median |Unteres | Oberes

gultigen | AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBq/d]| [mBqg/d]|[mBag/d]| [mBg/d]| [mBag/d] | [mBq/d]
Arbeitsfelder
Bader 32 0/1 19 0,8 108 11 4,0 27
Wasserwerke 72 4/1 13 1,7 65 9,4 5,1 17
Schaubergwerke 75 3/2 9,7 0,6 39 7,9 5,1 12
Erdgas 9 0/2 30 2,7 187 4.6 3,8 11
Regionen *
Bayern/Franken 41 4/0 12 0,8 46 8,1 4,3 16
Erzgebirge/Vogtl. 99 3/3 15 1,1 108 10 5,6 18
Harz 62 2/0 6,1 0,6 20 5,0 3,8 8,5
Schwarzwald 65 11 9,3 0,5 48 7,8 5,4 12
Wendland 18 0/2 21 0,3 187 5,3 2,7 13
* Beschaftigte und Bevdlkerung
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Tabelle 28: Ausscheidungsraten?'°Pb im Urin — Bevélkerung und Arbeitsfelder nach

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der| Zahl der m Wertebereich | Median |Unteres| Oberes

gultigen| AusreiBBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBqg/d]|[mBg/d]| [mBqg/d] |[mBq/d]| [mBag/d]| [mBq/d]
Bevolkerung
Bayern/Franken 4 0/0 6,3 2,4 12 5,5 3,4 9,2
Erzgebirge/Vogtl.| 39 0/2 11 2,3 77 7,3 4.6 12
Harz 26 1/0 5,4 1,1 13 4,5 3,4 6,8
Schwarzwald 20 0/0 8,0 0,5 14 7,1 5,2 12
Wendland 9 0/1 13 0,3 52 6,3 0,9 13
Bader
Bayern/Franken 11 0/0 3,2 0,8 7,1 2,9 1,8 4.2
Erzgebirge/Vogtl.| 21 1/0 27 71 108 18 12,1 37
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 0/0 19 4,2 39 15 9,7 34
Erzgebirge/Vogtl.| 17 0/0 12 1,1 24 9,5 5,7 17
Harz 31 0/0 6,1 0,6 12 5,3 41 8,2
Schwarzwald 18 0/0 9.4 5,1 16 9,0 7,0 12
Wasserwerke
Bayern/Franken 16 2/0 14 4,3 46 12 6,1 16
Erzgebirge/Vogtl.| 22 1/0 15 1,7 65 12 5,1 20
Harz 7 0/0 9,0 2,1 20 7,3 4,3 13
Schwarzwald 26 0/1 10 1,7 48 6,6 4,3 14
Erdgas
Wendland 9 0/2 30 2,7 187* 4,6 3,8 11

* Die hohen Maximalwerte in der Region Wendland sowohl fir Beschéftigte als auch fur die
Bevélkerung sind ungewéhnlich und resultieren aus Einzelwerten der 3. Probenahme.
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4.2.2.1.4

210pg /21%pp - Verhéltnis im Urin

Tabelle 29: Verhéltnis der Ausscheidungsraten %'°Po /?°Pb im Urin

Verhiltnis *°Po/*'°Pb
m Wertebereich Median Unteres Oberes
Min Max Quartil Quartil
1,3 0,1 23 0,7 0,4 1,3
92%
82% |
1%
(@)
5 61%|
3
O 51% ¢t
>
2
Q 41% |
2
@ 31% ¢t
T
20% |
10% |
Oo/o N N N N N N
4 2 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26
210Po/210Pb

Abbildung 36:

Haufigkeitsverteilung des Verhéltnissen der Ausscheidungsraten

#1%Po /#°Pb im Urin (N= 286)

Fur das Verhaltnis 2'°Po/*'Pb im Urin ergibt sich aus den Ergebnissen dieser Studie

ein Mittelwert von 1,3 und ein Medianwert von 0,7 (s. Tabelle 29).

In der Literatur sind Mittelwerte zwischen 0,9 und 8,7 (Tabelle 5) beschrieben.
Zu beachten ist allerdings die in der vorliegenden Studie groBe Zahl (286) von
Untersuchungsergebnissen gegenlber den Literaturwerten.
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4.2.2.2 Ausscheidungsraten von #°Th, **Ra, >'°Pb im Stuhl

4.2.2.2.1

230Th im Stuhl

Tabelle 30: Ausscheidungsraten **°Th im Stuhl

Anteil der Ausscheidungsrate
Messwerte| Wertebereich | Median | Unteres | Oberes
<g* Min Max Quartil | Quartil
[%6] [mBg/d]| [mBa/d] |[mBag/d]| [mBq/d] [ [mBq/d] | [mBqg/d]
Gesamtwerte 16,4 6,5 0,2 34 5,1 2,8 8,5
Beschéftigte 12,1 6,8 0,2 34 5,5 3,0 8,9
Bevdlkerung 25 5,9 0,4 26 4,1 2,5 7,8

g* = NWG= 2,5 mBg/d (4,9 g AM)
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Abbildung 37: Ausscheidungsraten #°Th im Stuhl - alle Werte mit einfacher

Standardabweichung (s)

Tabelle 30 und Abbildung 37 zeigen fir °Th im Stuhl einen Wertebereich von < 1,0
bis 34 mBqg/d. Uber 16 % der Messwerte sind kleiner als die Nachweisgrenze.
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Abbildung 38: Haufigkeitsverteilung #*°Th in Stuhl
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Abbildung 39: Ausscheidungsraten ?**Th im Stuhl — alle Ergebnisse

unterschieden nach Beschéftigten und Bevélkerung
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Abbildung 40: Ausscheidungsraten ?**Th im Stuhl — Beschdftigte und
Bevélkerung nach Regionen
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Abbildung 41: Ausscheidungsraten “°Th im Stuhl — alle Beschdftigten nach
Arbeitsfeldern
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Abbildung 42: Ausscheidungsraten “°Th im Stuhl —Arbeitsfelder nach Regionen

Aus  Abbildung 39 geht hervor, dass Medianwert und Streubereich flir die
Beschaftigten hdéher sind als fur die Bevdlkerung. In der regionalen Verteilung zeigt
Abbildung 40, dass dies nur fur Erzgebirge/Vogtland, fir den Harz und fir das
Wendland zutrifft.

Bei dem Vergleich der Arbeitsfelder (Abbildung 41) sind Unterschiede in den
Medianwerte, den Quartilen und Streubereichen festzustellen. Es dominiert der
Medianwert der Erdgasverarbeitung, gefolgt von dem der Bader, wo aber wiederum
der Streubereich am gréBten ist. Den niedrigsten Medianwert weisen die
Wasserwerke auf. Weitere Einzelheiten sind der Abbildung 42 zu entnehmen.
Interessant ist, dass die Abbildungen 40 und 42 hinsichtlich der regionalen Verteilung
sowohl fir die Bevldlkerung als auch fir Schaubergwerke und die Wasserwerke im
Harz die héchsten Medianwerte aufweisen.
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Tabelle 31: Ausscheidungsraten **°Th in Stuhl —Arbeitsfelder und Regionen

N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der | Zahl der m Wertebereich | Median|Unteres | Oberes

gliltigen | AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBg/d]| [mBg/d]|[mBqg/d]|[mBgqg/d]| [mBq/d]|[mBa/d]
Arbeitsfelder
Bader 32 0/0 8,0 1,7 20 6,6 4,0 11
Wasserwerke 72 1/1 5,3 0,2 20 47 2,1 7,5
Schaubergwerke 75 3/1 7,8 0,3 34 6,3 3,6 9,3
Erdgas 9 0/0 5,9 1,9 8,9 7,4 3,5 8,1
Regionen *
Bayern/Franken 41 1/0 6,7 1,2 21 4,8 3,4 8,8
Erzgebirge/Vogtl. 99 1/3 4,9 0,4 29 3,4 2,5 6,4
Harz 62 4/0 8,8 0,8 26 7,7 5,1 12
Schwarzwald 65 4/0 7,0 1,0 34 5,2 3,2 8,1
Wendland 18 0/2 4,9 0,7 13 3,6 2,5 7,5

* Beschaftigte und Bevolkerung
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Tabelle 32: Ausscheidungsraten®*Th im Stuhl —Bevélkerung und Arbeitsfelder nach

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der| Zahl der m Wertebereich | Median [Unteres | Oberes

glltigen| AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema [[mBq/d]|[mBag/d]|[mBqg/d]|[mBq/d]|{ [mBqg/d]| [mBq/d]
Bevolkerung
Bayern/Franken 4 0/0 7,0 4.4 10 6,7 4,8 9,2
Erzgebirge/Vogtl.| 39 1/1 2,8 2,5 17 2,7 <2,5 4,0
Harz 26 3/0 8,8 2,8 26 6,7 4,5 9,9
Schwarzwald 20 2/0 6,5 1,9 22 5,1 2,7 8,0
Wendland 9 0/2 2,5 1,0 13 <2,0 <1,5 1,3
Bader
Bayern/Franken 11 0/0 8,9 3,0 20 7,5 3,4 14
Erzgebirge/Vogtl.| 21 0/0 7,5 1,7 16 5,8 41 11
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 1/0 5,8 2,5 21 3,8 3,0 7,6
Erzgebirge/Vogtl.] 17 0/1 4,2 2,0 29 2,5 <1,5 6,7
Harz 31 1/0 8,9 1,9 23 7,9 5,5 12
Schwarzwald 18 1/0 8,4 2,2 34 5,4 2,2 11
Wasserwerke
Bayern/Franken 16 0/0 5,4 2,6 14 5,2 3,1 7,6
Erzgebirge/Vogtl.[| 22 0/1 3,1 2,0 20 2,5 2,1 3,7
Harz 7 0/0 7,7 1,8 16 7,8 3,7 12
Schwarzwald 26 1/0 5,1 2,1 16 4.8 2,3 7,3
Erdgas
Wendland 9 oo | 59| 19| 89| 74 | 35 [ 81
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4.2.2.2.2 2%Raim Stuhl

Tabelle 33: Ausscheidungsraten **°Ra im Stuhl

Anteil der Ausscheidungsrate
Messwerte m Wertebereich Median | Unteres | Oberes
<g* Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBag/d] | [mBag/d] | [mBq/d] |[[mBgq/d]| [mBaq/d] | [mBq/d]
Gesamtwerte 30,4 54 2,4 443 (1053)* 32 <4,9 69
Beschéaftigte 27,7 59 2,9 443 (1053)" 37 <5,1 72
Bevdlkerung 39,2 43 2,4 375 21 <4,6 60

g* =NWG= 5,0 mBag/d (4,9 g AM)
* Ein nicht reproduzierter Einzelwert von 1053 mBqg/d wird fir die weiteren Berechnungen
nicht bertcksichtigt (siehe Abbildung 43).
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Abbildung 43: Ausscheidungsraten “°Ra im Stuhl - alle Werte mit einfacher

Standardabweichung (s)

Tabelle 33 und Abbildung 43 zeigen fiir *°Ra im Stuhl einen Wertebereich von < 1,0
mBaqg/d bis 443 mBqg/d. Uber 30 % der Messwerte sind kleiner als die Nachweisgrenze.
Oberhalb des oberen Quartils (68,9 mBg/d) befinden sich zahlreiche Messwerte, die
nicht als AusreiBer gewertet werden kdnnen, ein Einzelwert von 1053,4 mBqg wurde
jedoch nicht in die weiteren Berechnung einbezogen.
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Abbildung 44:

Haufigkeitsverteilung der Ausscheidungsraten “°Ra im Stuhl
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Abbildung 45: Ausscheidungsraten “°Ra im Stuhl — alle Ergebnisse
unterschieden nach Beschéftigten und Bevélkerung
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Abbildung 46: Ausscheidungsraten ?°Ra in Stuhl —Beschéftigte und
Beviélkerung nach Regionen
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Arbeitsfelder
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Abbildung 48: Ausscheidungsraten ?*°Ra im Stuhl- Arbeitsfelder nach Regionen

Aus Abbildung 45 geht hervor, dass Medianwert und Streubereich fir die
Beschaftigten hoher sind als fur die Bevolkerung. Dieses gilt auch fur alle Regionen.
(Abbildung 46).

Bei dem Vergleich der Arbeitsfelder (Abbildung 47) sind Unterschiede in den
Medianwerte, den Quartilen und Streubereichen festzustellen. Der Medianwert in den
Badern ist erheblich hdher als in den Ubrigen Arbeitsfeldern, wobei die Wasserwerke
sich deutlich von den Schaubergwerken und diese wiederum von der
Erdgasverarbeitung unterscheiden.

Die regionale Aufteilung der Arbeitsfelder in Abbildung 48 bestatigt die hohen
Medianwerte und Streubereiche der Beschaftigten aus den Badern.

In der Region Liichow/Wendland liegen die die Medianwerte fiir #°Ra im Stuhl sowohl
bei der Bevolkerung als auch bei den Beschaftigten in der Erdgasverarbeitung um
etwa eine GrdBenordnung niedriger als in den anderen Untersuchungsregionen.
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Tabelle 34: Ausscheidungsraten ®°Ra im Stuhl - alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate
Zahl der| Zahl der m Wertebereich |Median|Unteres |Oberes
gultigen |AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil
Proben | Extrema |[mBqg/d]| [mBg/d]| [mBq/d] |[mBg/d][ [mBqg/d] [[mBg/d]

Arbeitsfelder
Béader 32 1,0 109 5,1 W|43(1053) 72 33 144
Wasserwerke 72 0/1 51 5,0 245 42 15 72
Schaubergwerke 75 1,0 51 5,0 389 27 <5,0 57
[Erdgas 9 1/0 15 2,4 40 6,5 <2,4 <5,0
Regionen *
Bayern/Franken 41 0/0 51 5,0 170 42 <5,0 72
Erzgebirge/Vogtl. 99 2,0 60 5,1 K43(1053] 31 14 73
Harz 62 0/1 56 5,0 389 41 <5,0 69
Schwarzwald 65 1,0 54 5,0 375 35 <5,0 62
Wendland 18 1,0 16 2,2 98 5,3 <5,0 <5,0

* Beschaftigte und Bevélkerung
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Tabelle 35: Ausscheidungsraten®°Ra in Stuhl — Bevélkerung und Arbeitsfelder nach

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der| Zahl der m Wertebereich Median | Unteres | Oberes

glltigen | AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[[mBq/d]{[mBqg/d][ [mBaqg/d] |[mBaq/d]| [mBqg/d] [ [mBg/d]
Bevolkerung
Bayern/Franken 4 0/0 2,5 1,8 4.0 25 1,5 3,5
Erzgebirge/Vogtl.| 39 3/0 41 3,9 258 20 5,0 63
Harz 26 0/1 31 1,9 169 2,3 <2,0 60
Schwarzwald 20 1/0 49 5,0 375 25 5,0 57
Wendland 9 0/1 13 2,0 98 <2,5 <2,0 <5,0
Bader
Bayern/Franken 11 0/0 55 4,8 129 65 <5,0 103
[Erzgebirge/Vogtl. 20 2/1 135 3,9 |[443(1053)] 113 39 161
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 0/0 19 5,0 102 <5,0 <5,0 23
Erzgebirge/Vogtl. 17 1/1 14 2,9 39 14 <5,0 26
Harz 31 0/0 74 4.3 389 54 22 93
Schwarzwald 18 0/0 45 3,6 235 22 <5,0 51
Wasserwerke
Bayern/Franken 16 0/0 36 4,2 125 21 <5,0 63
Erzgebirge/Vogtl.| 22 0/0 49 5,0 245 32 16 51
Harz 7 0/0 40 2,9 97 43 9,0 48
Schwarzwald 26 0/1 59 3,1 207 47 9,8 90
Erdgas
Wendland 9 | 10 15 | 1,6 40 65 | 52 21
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4.2.2.2.3 2'°Pp im Stuhl

Tabelle 36: Ausscheidungsraten ’°Pb im Stuhl

Anteil der Ausscheidungsrate
Messwerte m Wertebereich Median | Unteres | Oberes
<g* Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBa/d] | [mBag/d] | [mBg/d] | [mBgqg/d]| [mBq/d] | [mBag/d]
Gesamtwerte 0,0 46 0,5 395 34 21 56
Beschaftigte 0,0 51 1,1 395 40 23 62
Bevdlkerung 0,0 36 0,5 160 30 17 45

g* = NWG = 2,5 mBg/d (4,9 g AM)

Ausscheidungsraten [mBq/d]

Quartil
75 %

Abbildung 49: Ausscheidungsraten '°Pb im Stuhl — alle Werte mit einfacher
Standardabweichung (s)

Bei Werten bis zu 395 mBq/d ist das obere Quartil mit 56 mBqg/d immer noch recht

niedrig. Alle Messwerte liegen oberhalb der Nachweisgrenze. Mit wenigen
Ausnahmen sind alle Werte oberhalb 100 mBqg/d Einzelwerte.
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Abbildung 50: Haufigkeitsverteilung der Ausscheidungsraten ?’°Pb im Stuhl
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Abbildung 51: Ausscheidungsraten®'°Pb im Stuhl- alle Ergebnisseunterschieden
nach Beschéftigten und Bevédlkerung
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Abbildung 52: Ausscheidungsraten®’°Pb im Stuhl- Beschéftigte und Bevélkerung
nach Regionen
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Arbeitsfeldern
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Abbildung 54: Ausscheidungsraten?’°Pb im Stuhl- Arbeitsfelder nach Regionen

Aus Abbildung 51 geht hervor, dass Medianwert und Streubereich fir die
Beschaftigten hoher ist als fir die Bevolkerung, wenngleich dies aus Abbildung 52 fir
die einzelnen Regionen nur im Fall des Wendland wirklich deutlich wird.

Bei dem Vergleich der Arbeitsfelder (Abbildung 53) sind Unterschiede in den
Medianwerten, den Quartilen und Streubereichen festzustellen, aber schwacher
ausgepragt als bei anderen Nukliden. Nahere Einzelheiten Uber die regionale
Verteilung kdnnen der Abbildung 54 entnommen werden. Auch hier zeigt sich der
hohe Medianwert bei den Badern im Erzgebirge/Vogtland.
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Tabelle 37: Ausscheidungsraten?'°Pb im Stuhl — alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N, N, Ausscheidungsrate
Zahl der| Zahl der m Wertebereich |Median|Unteres|Oberes
gultigen |AusreiBer/ Min Max Quartil [ Quartil
Proben | Extrema |[mBg/d]| [mBg/d]| [mBg/d] [[mBg/d]| [mBqg/d]|[mBq/d]|

Arbeitsfelder
Bader 32 1,0 82 1,5 395 54 33 87
Wasserwerke 72 1,0 51 1,7 212 43 24 70
Schaubergwerke 77 1,0 38 1,7 177 34 20 51
Erdgas 9 1,0 62 24 177 55 29 64
Regionen *
Bayern/Franken 41 0/0 57 1,1 177 52 34 84
Erzgebirge/Vogtl. 99 0,6 54 1,5 395 38 26 62
Harz 62 1/0 39 1,1 190 32 16 48
Schwarzwald 65 1,0 33 1,7 212 27 11 46
Wendland 18 0,5 51 16 177 32 24 61
* Beschéftigte und Bevolkerung
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Tabelle 38: Ausscheidungsraten®'°Pb in Stuhl —Bevélkerung und Arbeitsfelder in
den Untersuchungsregionen

N, N, Ausscheidungsrate

Zahl der| Zahl der m Wertebereich | Median |Unteres | Oberes

glltigen| AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[[mBq/d]|[mBag/d]|{[mBqg/d]|[mBq/d]] [mBq/d]| [mBqg/d]
Bevolkerung
Bayern/Franken 4 0/0 57 38 90 51 42 73
Erzgebirge/Vogtl. 39 0/2 36 1,5 116 29 21 45
Harz 26 1/0 36 1,1 154 31 17 44
Schwarzwald 20 1/0 30 1,7 90 27 9,2 38
Wendland 9 0/1 39 16 160 28 17 32
Bader
Bayern/Franken 11 0/0 27 1,1 73 26 13 39
[Erzgebirge/Vogtl. 21 2/2 110 28 395 78 53 96
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 0/0 66 15 177 52 38 96
Erzgebirge/Vogtl. 17 1/1 47 21 117 37 31 52
Harz 31 0/0 34 5,2 66 33 16 47
Schwarzwald 18 0/0 21 1,7 58 18 4 38
Wasserwerke
Bayern/Franken 16 0/0 72 32 113 72 50 92
Erzgebirge/Vogtl. 22 0/0 38 9,2 77 37 23 50
Harz 7 0/0 66 8,6 190 52 16 97
Schwarzwald 26 0/1 45 7,1 212 28 23 57
Erdgas
Wendland 9 1/1 62 24 177 55 29 64
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4.2.2.3 Spezifische Aktivitat von #°Ra und '°Pb im Haar

4.2.2.3.1 ?Raim Haar

Tabelle 39: Spezifische Aktivitit **°Ra im Haar

Anteil der a;
Messwerte | Wertebereich Median | Unteres | Oberes
<g" Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBa/g] | [mBg/g] | [mBa/g] | [mBa/g] [ [mBa/g] | [mBg/g]
Gesamtwerte 49,2 4.8 0,8 67 <1,0 <1,0 5,9
Beschéftigte 50,0 4,5 1,0 67 <1,0 <1,0 4.4
Bevodlkerung 47,4 5,5 0,8 48 <1,0 <1,0 8,4
g* =NWG = 1,0 mBq/g
70
+ Messwerte *
60 ! < g" (Erkennungsgrenze)
2
@ 50
.§. *
%
£ 40
|
<L
o *
L] 4
£ i L :
& Pk it SRS
{1 T = 1 %I ; I 1| Quarti
10 * b
Wttt g 0 ma s T mw
0 O(MWWMWOOO% hexv, 4 ¢ @&)%O‘QIOO g’ <|> @%%‘WT‘»
0 20 40 60 80 100
ID#
Abbildung 55: Spezifische Aktivitit von *°Ra im Haar - alle Werte mit einfacher

Standardabweichung (s)

Tabelle 39 und Abbildung 55 zeigen fir 2®Ra im Haar einen Wertebereich von < 1,0
mBqg/g bis 66,9 mBg/g. Etwa 50 % der Messwerte sind Kkleiner als die
Nachweisgrenze, insgesamt liegen 75 % der Werte unter 6 mBg/g. Die hdheren
Werte sind Einzelwerte und nur bei drei Probanden lassen sich Werte oberhalb des
oberen Quartils durch eine zweite oder dritte Probenahme bestatigen.
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Abbildung 56: Haufigkeitsverteilung der spezifischen Aktivitat *°Ra im Haar
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Abbildung 57: Spezifische Aktivitit “°Ra im Haar- alle Ergebnisse

unterschieden nach Beschéftigten und Bevélkerung
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Abbildung 58: Spezifische Aktivitdt “°Ra im Haar- Beschdftigte und
Bevélkerung nach Regionen
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Abbildung 60: Spezifische Aktivitdt “°Ra im Haar- Arbeitsfelder nach Regionen

Unterschiede  zwischen den Ergebnissen fur Beschaftigte und Personen der
Bevdlkerung lassen sich aus Abbildung 57 erkennen. Allerdings sind im Gegensatz zu
anderen Ergebnissen dieser Studie 75 % der Werte fur Beschéftigte < 4 mBqg/g Haar,
fir Personen der Bevdlkerung ist diese Schwelle bei < 8 mBg/g zu finden.

Die Medianwerte sind in den meisten Box Plots nicht zu erkennen, da sie kleiner als
die methodische Nachweisgrenze sind. Obgleich fir Beschaftigte auch der Mittelwert
kleiner als fir Personen der Bevdlkerung ist, zeigen die Box Plots deutlich, dass es bei
Beschaftigten eine erhdhte Zahl an AusreiBern und Extremwerten gibt.
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Tabelle 40: Spezifische Aktivitit ?*°Ra im Haar — alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N1 N2 a

Zahl der| Zahlder | Wertebereich |Median|Unteres|Oberes

gultigen |AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBq/g]|[mBq/g]| [mBa/g] | [mBa/g]| [mBa/g] | [mBq/g]
Arbeitsfelder
Bader 23 2/1 4,8 1,0 26 <1,7 <1,5 6,0
Wasserwerke 42 4/1 2,5 1,0 16 <1,6 <1,5 3,2
Schaubergwerke 58 5/3 5,8 0,8 67 <1,8 <1,0 5,9
Erdgas 5 0/1 5,4 0,9 23 <1,8 <1,0 <1,9
Regionen *
Bayern/Franken 29 2/2 5,0 1,0 67 <1,7 <1,5 3,5
Erzgebirge/Vogtl. 68 3/4 5,3 0,9 48 <1,0 <1,0 5,9
Harz 51 4/0 4,0 0,8 16 <1,1 <1,0 5,9
Schwarzwald 28 0/0 5,1 0,8 21 <1,2 <1,0 <1,0
Wendland 9 0/2 4,8 1,0 23 <1,8 <1,2 <1,5

* Beschaftigte und Bevdlkerung
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4.2.2.3.2 2°pp im Haar

Tabelle 41: Spezifische Aktivitat *'°Pb im Haar

Anteil der a;
Messwerte m Wertebereich Median | Unteres | Oberes
<g* Min Max Quartil | Quartil
[%] [mBa/g] [ [mBa/g] | [mBa/g] [ [mBaq/g] | [mBg/g] | [mBa/g]
Gesamtwerte 0,0 12 0,7 245 5,8 2,7 11
Beschéftigte 0,0 15 0,8 245 7,2 4,2 14
Bevolkerung 0,0 5,2 0,7 40 3,2 1,9 5,7

g* = NWG = 0,5 mBq/g
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Abbildung 61: Spezifische Aktivitat von #'°Pb im Haar alle Werte mit einfacher

Standardabweichung (s)

Bei 6 Werten tUber 11 mBg/d (oberes Quartil) bestétigen sich die Ergebnisse durch
mehrere Probenahmen, alle anderen erhdhten Werte sind Einzelwerte.
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Abbildung 62: Haufigkeitsverteilung der spezifischen Aktivitat ?’°Pb im Haar
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Abbildung 63: Spezifische Aktivitat?’°Pb im Haar — alle Ergebnisse
unterschieden nach Beschéftigten und Bevélkerung
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Abbildung 64: Spezifische Aktivitat #'°Pb im Haar — Beschdftigte und
Bevélkerung nach Regionen
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Abbildung 66: Spezifische Aktivitat ?’°Pb im Haar — Arbeitsfelder nach Regionen

Im Gegensatz zur Bestimmung der spezifischen Aktivitat von ?*°Ra im Haar ist die
spezifische Aktivitat von 2'°Pb im Haar in allen Proben nachweisbar. Bei Beschaftigten
sind die Werte wesentlich hoher als bei Personen der Bevolkerung. Besonders
auffallig sind die Ergebnisse bei Beschéftigten in Badern im Erzgebirge/Vogtland.

Tabelle 42:  Spezifische Aktivitit '°Pb im Haar — alle Werte nach Arbeitsfeldern und

Regionen
N, N, a;

Zahl der| Zahl der m Wertebereich |Median|Unteres |Oberes

gultigen |AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBqg/g]|[mBag/g]| [mBaq/g] |ImBg/g]l [mBaq/g] [[mBag/g]
Arbeitsfelder
Bader 22 1/2 41 1,7 245 18 7,2 38
Wasserwerke 46 2/0 9,9 1,6 39 6,8 5,3 12
Schaubergwerke 45 1/0 8,3 0,5 27 5,8 3,1 11
Erdgas 4 1/1 4,8 1,8 14 1,9 1,8 7,8
Regionen *
Bayern/Franken 23 1/0 12 1,7 39 8,5 5,3 18
Erzgebirge/Vogtl. 60 1/3 20 0,5 245 7,0 2,7 18
Harz 44 1/0 4,0 0,5 12 3,6 2,0 5,7
Schwarzwald 39 2/1 8,2 0,5 27 6,4 4,0 12
Wendland 8 1/1 18 1,8 90 3.6 1,9 21
* Beschaftigte und Bevdlkerung
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Tabelle 43:  Spezifische Aktivitit *’°Pb im Haar —Arbeitsfelder und Bevélkerung in
den Regionen

N, N, a;

Zahl der | Zahlder | Wertebereich | Median |Unteres | Oberes

glltigen | AusreiBer/ Min Max Quartil | Quartil

Proben | Extrema |[mBaq/g]|{[mBa/g]| [mBa/g]| [mBqg/g] | [mBqg/g]| [mBa/g]
Bevolkerung
Bayern/Franken 2 0/0 3,4 2,3 4,5 3,4 2,3 4.5
Erzgebirge/Vogtl. 21 0/1 5,1 1,0 40 2,6 1,7 5,2
Harz 18 0/0 3,3 1,0 6,4 3,0 1,5 5,0
Schwarzwald 12 11 6.8 1,0 26 54 3,0 6,7
Wendland 3 0/0 12 2,3 28 4,9 2,3 28
Bader
Bayern/Franken 3 0/0 9,5 1,7 18 8,8 1,7 18
[Erzgebirge/Vogtl. 19 1/2 46 1,8 245 17,8 , 44
Schaubergwerke
Bayern/Franken 10 0/0 15 3,2 27 13,5 7,6 23
Erzgebirge/Vogtl. 9 0/0 9,8 1,8 19 11,0 2,7 16
Harz 20 1/0 4,4 1,0 12 3,9 2,5 6,2
Schwarzwald 6 0/0 7,8 4,0 13 7,3 4,8 11
[Wasserwerke
Bayern/Franken 8 1/0 11 2,4 39 7,7 5,4 12
Erzgebirge/Vogtl. 11 0/0 13 1,7 37 9,4 5,6 19
Harz 6 0/0 5,1 1,7 8,5 5,4 3,7 6,2
Schwarzwald 21 1/0 9,2 1,6 27 7,2 5,4 13
Erdgas
Wendland 5 1/1 4.8 1,8 13,6 1,9 1,8 7,8
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5 Zusammenfassung

Zur Beurteilung der Strahlenexposition durch natirliche Radionuklide muss zwischen
den naturlichen Anteilen und denjenigen durch berufliche Tatigkeiten unterschieden
werden. Diese Notwendigkeit stellt gegenlber der Bewertung der Strahlenexposition
mit klnstlichen Radionukliden eine zusatzliche Schwierigkeit dar, da natrliche
Strahlenquellen ein untrennbarer Bestandteil der menschlichen Lebensumwelt
darstellen und in ihrem Vorkommen und Wirkungsszenarien groBen Schwankungen
unterliegen.

Vor dieser Schwierigkeit steht auch die Inkorporationskontrolle  durch
Ausscheidungsanalytik, da die in Stuhl, Urin und Haaren analysierbaren natlrlichen
Radionuklide eine Summe der Aufnahme durch Ingestion (von Wasser, Nahrung,
Boden und Staub) und durch beruflichen Umgang mit erhéhten Konzentrationen von
natdrlichen Radionukliden darstellen. Gleiches gilt fir die Inhalation von Stauben und
Gasen.

Die in der Literatur verfugbaren Daten bezlglich der Ausscheidungsraten (Bg/d)
naturlicher Radionuklide in Urin und Stuhl und der spezifischen Aktivitdten (Bg/g) in
Haaren lassen deutliche Defizite erkennen. Dadurch wird eine Bewertung der
Strahlenexposition von Beschéaftigen an Arbeitsplatzen mit erhéhten Konzentrationen
natUrlicher Radionuklide erschwert.

Deshalb bestand die Aufgabenstellung der vorliegenden Studie darin, typische
Wertebereiche der

e Ausscheidungsraten von ?°Th, ?®Ra und #'°Pb in Stuhl

e Ausscheidungsraten von ?*°Ra, ?'°Pb und ?"°Po in Urin

o Spezifische Aktivitdten von ?**Ra und ?'°Pb in Haaren
zu bestimmen.
Die fOr die Ermittlung der Strahlenexposition gleichfalls relevanten natdrlich
vorkommenden Nuklide #*8U, #*’Ac, 2*2Th, ?®Ra, ?**Th waren nicht Gegenstand dieser
Studie.

Zum Erreichen des Studienzieles wurden:

e Arbeitsfelder mit einer erhéhten Strahlenexposition durch natirliche
Radionuklide (Erdgas-Industrie, Wasserwerke, Schaubergwerke, Heilbader)
und

e Geografische Regionen mit unterschiedlichen spezifischen Aktivitaten
nattrlicher Radionuklide im Boden (Bayern, Schwarzwald, Erzgebirge, Harz,
Wendland)

in die Untersuchungen einbezogen. AufgabengemafB wurden alle Arbeitsfelder im
Zusammenhang mit dem Bergbau und der Sanierungstétigkeit der WISMUT GmbH
von der Bearbeitung innerhalb dieser Studie ausgeklammert.

Unter der Annahme, dass die Familienangehdrige der an einem Arbeitsplatz mit
erhdhter Exposition durch natdrliche Radionuklide Beschaftigen vergleichbare
Ernadhrungsgewohnheiten besitzen, sollte der mdgliche Einfluss einer beruflichen
Exposition auf die Ausscheidungsraten gepruft werden. Wo Partner aus der Familie
nicht gewonnen werden konnten wurden Personen aus dem regionalen Umfeld der
Beschaftigten untersucht.
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Die Gewinnung von insgesamt 104 Probanden aus verschiedenen Arbeitsumfeldern
und geografischen Regionen erfolgte unter Federflhrung des Instituts flr
Strahlenschutz der BGFE und der BG Chemie. Durch intensive Betreuung der
Probandengruppen konnte erreicht werden, dass diese sich Uber einen Zeitraum von
3 Jahren an insgesamt 3 Probenahmen beteiligten. 70 der Probanden sind durch ihre
Berufstatigkeit potentiell einer erhdhten Strahlenexposition durch natirliche
Radionuklide ausgesetzt (Gruppe ,Beschaftigte). Die restlichen 34 Probanden
(Gruppe ,Bevolkerung®) sind beruflich nicht exponiert.

Insgesamt wurden 809 Proben (286 Urin, 286 Stuhl, 237 Haar) gesammelt und an
diesen 2102 unabhangige Analysen durchgefihrt. Um die geforderten
Nachweisgrenzen zu erreichen, kam sowohl fiir '°Po, ?*°Th als auch fiir 2'°Pb die a-
Spektrometrie nach radiochemischer Trennung zum Einsatz. Die Bestimmung des -
Strahlers 2'°Pb erfolgte durch Messung des nachgebildeten a-Strahlers '°Po.

Neuland wurde mit der Bestimmung des #*°Ra mittels Massenspektrometrie mit
induktiv-gekoppeltem Plasma QCP-MS) beschritten. War bisher diese Methode auf
Ianglebige Radinuklide (3**Th, #**U, #%°U, ?*U) mit langen Halbwertszeiten von 10° —
10° a begrenzt, wurde mit der Masse-Bestimmung des ?*°Ra mit einer Halbwertszeit
von 1600 a ein neues analytisches Verfahren in den Routinebetrieb eingefuhrt.

Aus den erfassten Ausscheidungsvolumina und -massen konnte die mittleren
Ausscheidungsraten von Stuhl mit (4,9 £ 3,9) g AM/d und die mittleren Urinvolumina
mit (2,1 = 1,5) I/d bestimmt werden.

Die Tabellen 44 und 46 zeigen die nuklidspezifischen Ergebnisse der Studie im
Uberblick. Gleichzeitig sind Wertebereiche aus der Literatur zum Vergleich eingefligt.

In den Tabellen 45 und 47 werden das obere Quartil und das 90 % Perzentil
gegenlbergestellt. Dabei werden erhdhte Einzelwerte ausgeschlossen und ohne
Anspruch auf Reprasentativitat sind somit die Bereiche der Ausscheidungsraten bzw.
spezifische Aktivitdten (Haar) bei der untersuchten Kohorte eingrenzbar.

Tabelle 44: Medianwerte der Ausscheidungsraten in den Matrices Urin (n = 286) und
Stuhl (n = 286), differenziert nach Beschéftigten und Bevélkerung,
Wertebereiche der Studie und aus der Literatur

Ausscheidungsraten [mBg/d]

Matrix | Nuklid | Beschaftigte | Bevolkerung | Alle | Wertebereich Wé_rl’;[str)itruerich
225Ra 6,6 8,1 7.5 20-75 1,0 - 20
210pp, 8,5 6,3 7.5 1,0 - 187 35-16
Urin | 210p, 5,1 3,5 4,3 1,0 — 248 1,0-15
230Th 55 4,1 5,1 1,0-34 0,9 -47
Stuhl | ?*Ra 37 21 32 2.0-—442 38-120
210pp, 40 30 34 1,0 - 395 97 - 110
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Tabelle 45: Oberes Quartil (75%) und 90 % Perzentil der Ausscheidungsraten von

Urin und Stuhl

Ausscheidungsraten [mBg/d]
Matrix | Nuklid | Operes Quartil | 90 % Perzentil

226Ra 15 26

Urin 210py, 13 21

210pg 10 24

230Th 8,5 14

22%Ra 69 130

Stuhl | 210py, 57 90

Die Urin-Ausscheidungsraten der untersuchten Radionuklide ?*°Ra, #'°Pb und 2'°Po
liegen im Bereich von einigen mBqg/d, wobei 90% der Werte kleiner als 25 mB%/d sind.
219p0 befindet sich nicht im radioaktiven Gleichgewicht mit dem Mutternuklid 2'°Pb.

Bei den Stuhlausscheidungen konnte mit ca. 30 mBg/d gegeni]ber der Ausscheidung
ber Urin etwa die 5fache Menge der Radionuklide “®*Ra und 2'°Pb beobachtet
werden. 90% der Werte fiir ?°Ra sind < 130 mBg/d bzw. fiir 2'°Pb < 90 mBg/d.

Tabelle 46: Medianwerte der spezifischen Aktivitdten fiir °Ra und ?’°Pb im Haar
(n = 237) differenziert nach Beschéftigten und Bevélkerung,
Wertebereiche der Studie und aus der Literatur

Spezifische Aktivitat [mBq/g TM]
Matrix | Nuklid | Beschaftigte | Bevélkerung | Alle | Wertebereich Literatur
Wertebereich
*?’Ra <1,0 <1,0 <1,0 1,0 - 67 -
Haar 376
Pb 7,2 3,2 5,8 1,0 - 245 0,7 - 30
Tabelle 47: Oberes Quartil (75%) und 90 % Perzentil der spezifischen Aktivitaten im
Haar
Spezifische Aktivitat [mBqg/g TM]
Matrix | Nuklid | Oberes Quartil | 90 % Perzentil
Haar | ?*Ra 5,8 14
210pp, 11 24

?Ra konnte in der Matrix Haar oberhalb der Nachweisgrenze von 1 mBg/d nicht
nachgewiesen werden. Die spezifische Aktivitat von 2'°Pb betragt 6 mBg/g wobei 90%
der Werte < 25 mBqg/g beobachtet wurden.

Die Ergebnisse dieser Studie bestatigen die in der Literatur verdffentlichten Angaben,
wobei durch die hohe Zahl der hier analysierten Proben die statistische Sicherheit
gegenulber den Literaturwerten verbessert werden konnte.

Eine Differenzierung der Daten nach den Gruppen ,Bevélkerung“ und ,Beschaftigte”
zeigt, dass mit Ausnahme der Werte ?°Ra in Urin die Medianwerte fiir die Gruppe der
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Beschaftigten gréBer sind als diejenigen der Bevdlkerung. Diese Aussage ist auch fir
andere statistische Parameter (oberes Quartil, 90% Perzentil) gultig. Bei der Analyse
nach Arbeitsfeldern wird deutlich, dass die erhdéhten Werte der Beschaftigten
hauptsachlich durch die Arbeitsfelder ,Bader” und ,Wasserwerke“ bedingt werden.

Die regionalen Vergleiche zeigen weder fir die Bevolkerung noch fur die
Beschaftigten einheitliche Charakteristika. Generell ist jedoch festzustellen, dass sich
trotz der groBen Schwankungsbereiche die Einflisse beziglich des geogenen
Untergrundes in den Regionen daran erkennen lassen, dass die niedrigsten
Medianwerte vor allem im Wendland und im Harz, die héchsten in den Regionen
Erzgebirge/Vogtland und Bayern/Franken festgestellt wurden.

Die  Studie zeigt eine Reihe von Unterschieden hinsichtlich  der
Untersuchungsparameter auf. Ein duBerst interessanter Aspekt ist beispielsweise die
Frage der Differenzierung zwischen Aufnahme der Radionuklide mit der Nahrung und
am Arbeitsplatz. Weitergehende Untersuchungen erscheinen auch interessant im
Hinblick auf die Ermittlung der resultierenden Dosis und des daraus ableitbaren
Risikos.

Die systematische Untersuchung und die Extraktion von kausalen Zusammenhangen

bleiben weiteren Untersuchungen vorbehalten, die aber ein anderes Studiendesign
bendtigen.
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Anlage 1: Anleitung zur Probenahme

Hinweise zur Durchfihrung der Probenahme fiir Urin- und Stuhlproben

Die Urin- und Stuhlproben sollen mindestens 24 Stunden gesammelt werden.
Wichtig:
1. Urinproben

Bei Beginn der Sammlung das Anfangsdatum mit Uhrzeit auf den ProbengefaBen
vermerken. Nach der letzten Probenahme ebenfalls den Zeitpunkt auf den
ProbengefaBen angeben.

ZB Beginn Datum: 1.10.01 Uhrzeit 7.00
Ende  Datum:2.10.01 Uhrzeit 8.00

Nach Beschriftung des ProbengefaBes jeden Urin wahrend des Sammelzeitraumes
in das Probengefal3 ablassen. Nach Beendigung der Probenahme das Gefal3
beschriften und sehr gut verschlieBen.

2. Stuhlproben

Flr die Studie ist die Erfassung der gesamten Stuhlmenge wahrend des
Sammelzeitraumes erforderlich.

Zu jeder Probenahme ist das Datum und die Uhrzeit auf dem Behalter zu
notieren.

Die Stuhlprobe ist in der entsprechenden Tute zu sammeln. Bei mehrmaligem
Stuhlgang sind neue Tlten zu verwenden. Die Tuten sind mit Clips zu verschlieBen
und in die Kunststoff-Schraubdose zu geben und diese gut zuzuschrauben.
AnschlieBend ist die Dose in den Transportbeutel zu geben.

Wichtiq: Stuhlproben diirfen kein Toilettenpapier enthalten!
Ansprechpartner:

Fachbereich Analytik W| Ei [| ] /{\_\

Dr. Ingrid Schéfer

PF 510 119 Telefon: (0351) 260-2124 / 4116269
D-01314 Dresden Telefax: (0351) 260-3190 / 4116237
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Anlage 2: Fragebogen

Fragebogen (wird vom Interviewer ausgefiillt)

1AWE1

Allgemeine Angaben:

. I mannlich

[1 weiblich

Ernahrungsgewohnheiten:

Name:

Geburtsdatum: ] spezielle Erndhrungsform z.B. vegetarisch

GroBe: "] zurzeit folgende Diat:

Gewicht: Nahrungsmittel: wenig mittel viel

(1xMo) | (1xwd) | (>1x wo)

Wohnhaft in der Region seit: | Fisch 0 0 0
Obst 0 0 0

R'auc.:h?_r:j nein la Gemuse (eigener Anbau)

wieviel: <5 >20 7 nein
7 ja 0 0 0

Wasserversorgung: .

1 bffentlich NUsse: - - -

"1 eigener Brunnen

Spez. Haarbehandlung Innereien: 0 0 0

Beruf: Getranke: wenig mittel viel

Tatigkeit: Tee O O D

Tétig seit: Kaffee 0 0 0
Bier O O 0

Arbeitsort: Mineralwasser: 0 . .
Sorte

Expositionsdauer am Nahrungsergénzungs- Medikamente:

Arbeitsort mittel:  Cnein ja | - N€n Hla

wenn ja, welche

wenn ja, welche

Behandlung mit
Radiopharmaka:

1 nein

T ja

Bemerkungen
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Anlage 3: Probandenkohorte

ID Region Probandenart | Geschlecht | Probandengruppe | Alter | Raucher
1 Erzgebirge Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 45 ja
2 Erzgebirge Bevolkerung m VG Schaubergwerke | 21 nein
3 Erzgebirge Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 47 ja
4 Erzgebirge Bevolkerung m VG Schaubergwerke | 53 nein
6 Erzgebirge Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 53 nein
7 Erzgebirge Bevdlkerung W VG Schaubergwerke | 46 ja
8 Erzgebirge Bevolkerung m VG Schaubergwerke | 61 ja
9 Erzgebirge Bevllkerung m VG Schaubergwerke | 54 nein
10 Erzgebirge Bevolkerung m VG Schaubergwerke | 61 ja
11 Erzgebirge Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 58 nein
12 Erzgebirge Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 52 nein
13 Erzgebirge Bevolkerung m VG Schaubergwerke | 56 nein
14 Lichow Berufstatige m Gas 48 nein
15 Lichow Berufstatige m Gas 53 nein
16 Lichow Berufstatige m Gas 53 ja
17 Lichow Bevdlkerung W VG Gas 53 nein
18 Lichow Bevllkerung w VG Gas 49 nein
19 Lichow Bevdlkerung m VG Gas 42 ja
20 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 39 ja
21 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 53 nein
22 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 32 nein
23 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 50 ja
24 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 37 nein
25 Franken Berufstatige m Bader 45 nein
26 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 33 ja
27 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 37 nein
28 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 59 nein
29 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 64 nein
30 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 67 nein
31 Harz Berufstatige w Schaubergwerke 51 nein
32 Harz Berufstatige m Wasserwerke 63 ja
33 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 74 ja
34 Harz Berufstétige m Wasserwerke 52 nein
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ID Region Probandenart | Geschlecht | Probandengruppe | Alter | Raucher
35 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 37 nein
36 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 28 nein
37 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 26 nein
38 Harz Berufstatige m Wasserwerke 44 ja
39 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 52 ja
40 Harz Bevodlkerung w VG Schaubergwerke | 46 nein
41 Harz Bevdlkerung w VG Schaubergwerke | 29 nein
42 Harz Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 65 nein
43 Harz Bevdlkerung w VG Schaubergwerke | 52 nein
44 Harz Bevdlkerung w VG Schaubergwerke | 59 ja
45 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 49 nein
46 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 63 nein
47 Harz Berufstatige m Schaubergwerke 65 nein
48 Harz Bevdlkerung m VG Wasserwerke 45 nein
49 Harz Bevdlkerung m VG Wasserwerke 37 ja
50 Harz Bevolkerung w VG Wasserwerke 43 nein
51 Harz Bevdlkerung m VG Wasserwerke 25 nein
52 | Bayrischer Wald | Berufstatige m Wasserwerke 40 nein
53 | Bayrischer Wald| Berufstatige m Wasserwerke 49 ja
54 | Bayrischer Wald | Berufstétige m Wasserwerke 43 nein
55 | Bayrischer Wald | Berufstatige m Wasserwerke 44 nein
56 | Bayrischer Wald | Berufstétige m Wasserwerke 33 nein
57 | Bayrischer Wald | Berufstatige m Wasserwerke 51 ja
58 | Bayrischer Wald| Bevélkerung w VG Wasserwerke 37 ja
59 | Bayrischer Wald | Berufstatige m Schaubergwerke 61 nein
60 | Bayrischer Wald | Berufstatige m Schaubergwerke 49 nein
61 | Bayrischer Wald| Berufstatige w Schaubergwerke 34 nein
62 | Bayrischer Wald | Berufstatige w Schaubergwerke 441 nein
63 | Bayrischer Wald| Bevélkerung m VG Schaubergwerke | 38 nein
64 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 54 nein
65 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 54 nein
66 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 52 nein
67 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 55 nein
68 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 48 nein
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ID Region Probandenart | Geschlecht | Probandengruppe | Alter | Raucher
69 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 51 nein
70 Erzgebirge Berufstatige m Schaubergwerke 42 nein
71 Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 41 ja
72 Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 56 nein
73 Schwarzwald Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 71 nein
74 | Schwarzwald Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 60 nein
75 Schwarzwald Bevdlkerung w VG Schaubergwerke | 47 nein
76 Schwarzwald Berufstatige m Schaubergwerke 52 nein
77 Schwarzwald Bevdlkerung W VG Schaubergwerke | 30 nein
78 Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 48 nein
79 Schwarzwald Bevdlkerung m VG Schaubergwerke | 66 nein
80 Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 65 nein
81 Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 42 nein
82 Schwarzwald Bevodlkerung w VG Schaubergwerke | 64 nein
83 Vogtland Berufstatige w Bader 43 nein
84 Vogtland Berufstatige w Bader 34 nein
85 Vogtland Berufstatige w Bader 36 nein
86 Vogtland Berufstatige w Bader 56 nein
87 Vogtland Berufstatige m Bader 64 ja
89 Vogtland Berufstatige w Bader 45 ja
90 Vogtland Berufstatige w Bader 62 nein
91 Vogtland Bevolkerung m VG Bader 49 nein
92 Franken Berufstatige w Bader 60 nein
93 Erzgebirge Berufstatige m Wasserwerke 58 nein
94 Franken Berufstatige m Bader 53 ja
95 Franken Berufstatige m Bader 54 nein
96 Schwarzwald Berufstatige m Schaubergwerke 52 nein
97 Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 42 nein
98 Schwarzwald Berufstatige m Schaubergwerke 61 nein
99 Schwarzwald Berufstatige m Schaubergwerke 37 nein
100 | Schwarzwald Bevllkerung m VG Wasserwerke 52 nein
101 | Schwarzwald Berufstatige m Schaubergwerke 66 nein
102 | Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 43 nein
103 | Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 60 nein
104 | Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 25 nein
105 | Schwarzwald Berufstéatige m Schaubergwerke 58 nein
106 | Schwarzwald Berufstatige m Wasserwerke 54 nein
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Anlage 4: Analytische Einzelergebnisse

Die folgenden Tabellen zeigen die Einzelergebnisse jedes Probanden flr die drei
Probenahmen der Studie, aufgeschliisselt nach Matrix und Nukliden.

Die Gesamtunsicherheit wird bestimmt aus dem Wurzelquadrat der Unsicherheiten
der Messstatistik, der chemischen Praparation und der Kalibrierung ['].

S(AR)=AR*\/(w)2+(@)2+(@)2
R 77 E

n

AR = Ausscheidungsrate [mBq/d]

R, = Nettozahlrate [s]

n = Chemische Ausbeute

€ = Messeffektivitat

s(Rn) = statistische Unsicherheit

s(n) = Unsicherheit der chemischen Praparation
s(e) = Unsicherheit der Kalibrierung

Fir ein Vertrauensniveau von 90 % ist der Vertrauensbereich durch AR + 1,645 s
gegeben.
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1

1.1 2°Ra im Urin

Ausscheidungsraten ?°Ra , >'°Pb und ?°Po im Urin

a; (*°Ra) a; (**Ra) a; (**Ra)
1.PN 2.PN 3. PN

ID [mBa/d] [mBq/d] [mBg/d]
1 12,3 +/-2,6 10,5 +/-2,2 33,4+/-7,0
2 21,7 +/- 4,6 8,3 +/- 2,3 19,4 +/- 41
3 10,6 +/- 2,2 17,7 +/- 3,7 58,8 +/- 12,3
4 19,5 +/- 4,1 18,7 +/- 3,9 66,1 +/- 13,9
6 15,6 +/- 3,3 8,2 +/- 2,3 13,9 +/- 2,9
7 16,7 +/- 3,5 11,3 +/- 2,4 6,8 +/- 1,9
8 1,5 +/-0,4 17,8 +/- 3,7 15,3 +/- 3,2
9 10,5 +/- 2,2 <1,1 10,3 +/- 2,2
10 29,4 +/- 6,2 - 8,0 +/-2,2
11 2,2 +/- 0,6 <1,2 25,7 +/- 5,4
12 0,9 +/- 0,3 <0,8 29,0 +/- 6,1
13 <0,6 3,5+/-1,0 37,7 +/- 7,9
14 1,7 +/- 0,5 7,9 +/-2,2 8,7 +/- 2,4
15 6,5 +/- 1,8 50+/-14 <1,0 -
16 10,8 +/- 2,3 6,0 +/- 1,7 12,8 +/- 2,7
17 6,5 +/-1,8 - 2,7 +/- 0,8
18 46 +/-1,3 50+/-14 10,9 +/- 2,3
19 11,4 +/- 2,4 24,6 +/- 5,2 3,3 +/-0,9
20 8,9 +/-25 7,5 +/- 2,1 -
21 12,3 +/- 2,6 58 +/-1,6 -
22 9,0 +/- 2,5 9,8 +/- 2,7 16,2 +/- 3,4
23 1,9 +/- 0,5 21,3 +/-4,5 -
24 8,4 +/-2,4 50+/-14 -
25 3,0 +/-0,8 13,2 +/- 2,8 -
26 14,0 +/- 2,9 4.3 +/-1,2 13,5 +/- 2,8
27 43 +/-1,2 <0,8 0,8 +/- 0,2
28 9,0 +/- 2,5 <1,3 8,1 +/-2,3
29 2,8 +/- 0,8 6,7 +/-1,9 13,5 +/- 2,8
30 3,1 +/-0,9 19,6 +/- 4,1 4,3 +/-1,2
31 8,3 +/-2,3 7,7 +/-2,2 35,3 +/-7,4
32 3,9 +/- 1,1 6,3 +/-1,8 0,7 +/- 0,2
33 48 +/-1,3 21,7 +/- 4,6 -
34 3,6 +/-1,0 33,3 +/-7,0 2,2 +/-0,6
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a (**Ra) a (*"Ra) a (*"Ra)
1.PN 2.PN 3. PN
ID [mBa/d] [mBa/d] [mBa/d]
35 2,4 +/-0,7 16,9 +/-4,7 11,4 +/-2,4
36 6,7 +/-1,9 14,6 +/- 4,1 51,2 +/-10,7
37 8,3 +/-23 6,0 +/-1,7 -
38 50+/-14 <0,9 -
39 10,0 +/- 2,6 <0,9 43,4 +/- 9,1
40 6,4 +/-1,8 <1,0 . .
41 4,1 +/-1,1 <1,0 22,4 +/- 4,7
42 2,8 +/-0,8 <1,0 6,0 +/-1,7
43 <0,6 1,8 +/-0,5 8,7+/-2,4
44 <1,1 2,8 +/-0,8 21,4 +/-4,5
45 1,9 +/-0,5 2,0 +/-0,6 -
46 9,5 +/-2,5 10,1 +/-2,8 -
47 11,7 +/- 3,0 14,8 +/- 4,1 59,2 +/-12,4
48 7,5 +/- 2,1 18,9 +/-5,3 -
49 10,5 +/-2,7 14,2 +/- 4,0 -
50 2,0 +/-0,6 9,3 +/-2,6 -
51 19,8 +/- 5,1 <1,4 24,7 +/- 5,2
52 2,0 +/-0,6 18,4 +/-5,2 -
53 29,9 +/-7,7 43 +/-1,2 -
54 6,1 +/-1,7 21,0 +/-5,9 16,0 +/- 3,4
55 1,2 <0,7 53 +/-1,5
56 <1,4 8,6 +/-2,4 27,4 +/- 5,8
57 <0,9 1,4 37,7 +/-7,9
58 6,2 +/-1,7 3,9 +/-1,1 -
59 12,4 +/- 3,2 - -
60 4,1 +/-11 0,7 16,4 +/- 3,4
61 9,0 +/-25 8,5+/-24 20,4 +/- 4,3
62 59,5 +/- 154 <1,5 17,6 +/-3,7
63 6,3 +/-1,8 <0,9 -
64 <1,1 <0,5 -
65 9,2 +/-2,6 <1,9 23,1 +/-4,9
66 9,1+4/-25 <0,6 2,7 +/-0,8
67 8,5+/-24 <1,1 -
68 11,4 +/-2,9 - -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (**Ra) a; (**Ra) a; (**Ra)
1.PN 2.PN 3. PN
ID [mBaq/d] [mBaq/d] [mBg/d]
69 26,0 +/- 5,5 <0,9 22,4 +/-4,7
70 <0,5 <1,0 <0,4
71 <2,1 18,8 +/- 3,9 12,0 +/- 2,5
72 4,3 +/-1,2 <1,3 20,8 +/-4,4
73 8,5 +/- 2,4 <0,9 -
74 11,5 +/- 2,4 <1,1 26,0 +/- 5,5
75 2,8 +/- 0,8 <0,8 3,8 +/- 1,1
76 <0,5 <0,6 6,4 +/-13
77 1,7 +/- 0,5 <0,5 31,4 +/- 6,6
78 5,6 +/- 1,6 <1,4 1,0 +/- 0,3
79 14,2 +/- 3,0 <1,6 2,0 +/-0,6
80 4,9 +/-1,4 <1,0 1,0 +/- 0,3
81 5,0 +/- 1,4 <2,5 11,6 +/-2,4
82 10,5 +/- 2,2 <0,9 45,0 +/- 9,5
83 8,3 +/- 2,3 <0,8 1,4 +/-0,4
84 38,0 +/- 8,0 13,8 +/- 2,9 2,1 +/-0,6
85 25,2 +/- 5,3 23,2 +/-4,9 5,9 +/-17
86 9,2 +/- 2,6 <0,9 1,0 +/- 0,3
87 28,4 +/- 6,0 4,0 +/- 1,1 2,4 +/-0,7
89 50,2 +/- 10,5 9,6 +/-2,7 28,3 +/- 5,9
90 11,0 +/- 2,3 2,3+/-0,5 26,5 +/- 5,6
91 17,4 +/- 3,7 9,0 +/-2,5 3,8 +/-11
92 20,9 +/- 4,4 21,4 +/-45 74,7 +/- 15,7
93 10,4 +/- 2,2 49 +/- 14 1,3 +/-04
94 6,6 +/-1,8 9,6 +/-2,7 -
95 15,7 +/- 3,3 1,6 +/- 0,3 10,5 +/- 2,2
96 6,7 +/-1,9 <1,8 -
97 8,8 +/-2,5 - -
98 15,7 +/- 3,3 <1,0 15,2 +/- 3,2
99 22,1 +/- 4,6 <1,3 16,0 +/- 3,4
100 5,3 +/-1,5 <1,2 43,3 +/- 9,1
101 7,8 +/- 2,2 <0,7 21,8 +/-4,6
102 <1,2 <0,9 10,0 +/- 2,1
103 19,9 +/- 4,2 <1,7 10,8 +/- 2,3
104 1,5 +/- 0,4 <0,6 2,6 +/- 0,7
105 4,2 +/-1,2 <0,9 -
106 8,5 +/-2,4 <1,1 41,9 4+/- 8,8
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

1.2 2'°Pp im Urin

a; (*'°Pb) a; (*'°Pb) a; (*'°Pb)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBa/d] [mBa/d] [mBg/d]
1 7,1 +/-1,8 41 +/-1,0 12,4 +/- 3,1
2 11,2 +/- 2,8 9,3 +/-2,3 8,7 +/- 2,2
3 6,4 +/-1,6 7,5 +/-1,9 15,1 +/- 3,8
4 11,7 +/- 2,9 10,8 +/- 2,7 8,6 +/- 2,1
6 5,0+/-1,3 3,6 +/-0,9 36,7 +/- 9,2
7 55+/-1,4 3,1 +/-0,8 14,8 +/- 3,7
8 5,6 +/-1,4 3,5+/-0,9 12,2 +/- 3,0
9 59 +/-15 51 +/-1,3 20,1 +/- 5,0
10 5,0 +/-1,3 - 16,3 +/- 4,1
11 2,6 +/- 0,7 42 +/-1,1 19,2 +/- 4,8
12 2,4 +/- 0,6 4.6 +/-1,2 16,7 +/- 4,2
13 3,2 +/- 0,8 2,3 +/-0,6 76,6 +/- 19,2
14 2,7 +/- 0,7 10,5 +/- 2,6 187,0 +/- 20,6
15 3,3 +/- 0,8 59 +/-15 442 +/- 6,6
16 3,8 +/-1,0 46 +/-1,2 3,8 +/-1,0
17 0,9 +/- 0,2 2,2 +/-0,6 28,4 +/- 5,7
18 0,6 +/- 0,2 6,3 +/- 1,6 51,7 +/- 7,8
19 0,3 +/- 0,1 13,0 +/- 3,3 12,3 +/- 3,1
20 14,1 +/- 3,5 2,3 +/-0,6 -
21 45 +/-11 50 +/-1,3 -
22 20,6 +/- 5,2 51 +/-13 21,1 +/- 5,3
23 7,0 +/-1,8 1,7 +/- 0,4 -
24 8,0 +/- 2,0 20,4 +/- 5,1 -
25 12,4 +/- 3,1 30,9 +/- 7,7 -
26 11,4 +/- 2,9 3,1+/-0,8 40,4 +/- 10,1
27 16,4 +/- 4,1 9,5+/-24 18,3 +/- 4,6
28 14,8 +/- 3,7 6,5 +/-1,6 64,8 +/- 16,2
29 0,6 +/- 0,2 2,1 +/-05 41 +/-1,0
30 43 +/-11 54 +/-14 44 +/-11
31 5,0 +/-1,3 8,5 +/- 2,1 7,1 +/-1,8
32 2,2 +/- 0,6 3,5 +/-0,9 10,8 +/- 2,7
33 45 +/-11 4.0 +/-1,0 -
34 11,6 +/-2,9 7,1 4+/-1,8 9,6 +/-2,4
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*"Pb) a; (*"Pb) a; (*"Pb)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBa/d] [mBa/d] [mBa/d]
35 4,1 +/-1,0 7,1 +/-1,8 8,8 +/-2,2
36 7,5 +/- 1,9 6,3 +/- 1,6 2,7 +/-0,7
37 12,2 +/- 3,1 9,5 +/-2,4 11,5 +/- 2,9
38 5,3 +/-1,3 4,5 +/-11 3,4+/-0,9
39 7,9 +/- 2,0 3,3 +/- 0,8 5,3 +/-1,3
40 4,5 +/- 1,1 4,2 +/-11 4,4 +/-11
41 7,5 +/-1,9 4,0 +/-1,0 3,1+/-0,8
42 11,4 +/-2,9 1,5+/-04 10,0 +/-2,5
43 2,1+/-05 3,4 +/-0,9 4,2 +/-1,1
44 4,6 +/-1,2 58 +/-1,5 10,2 +/- 2,6
45 2,1 +/-05 5,1 +/-1,3 10,1 +/-2,5
46 4,8 +/-1,2 3,8 +/-1,0 -
47 16,8 +/- 4,2 9,5 +/-2,4 19,6 +/- 4,9
48 13,3 +/- 3,3 4,4 +/-11 5,1+/-1,3
49 8,5 +/- 2,1 3,0 +/-0,8 -
50 1,1 +/-0,3 5,0 +/-1,3 6,3 +/-1,6
51 3,7 +/-0,9 1,5+/-04 6,8 +/-1,7
52 16,6 +/- 4,2 15,1 +/- 3,8 -
33 10,0 +/-2,5 16,9 +/- 4,2 -
o4 9,3 +/-2,3 15,4 +/- 3,9 13,2 +/- 3,3
55 4,3 +/-11 5,2 +/-1,3 5,5 +/-1,4
o6 6,4 +/-1,6 8,4 +/-2,1 45,6 +/- 114
o7 58 +/-1,5 16,1 +/- 4,0 36,5 +/- 9,1
o8 6,6 +/-1,7 4,4 +/-1,1 -
29 16,4 +/- 4,1 - - -
60 34,7 +/-8,7 9,7 +/-2,4 39,1 +/-9,8
61 10,1 +/-2,5 14,2 +/- 3,6 4,2 +/-1,1
62 19,5 +/- 4,9 7,7 +/-1,9 33,5 +/-8,4
63 2,4 +/-0,6 11,7 +/- 2,9 -
64 22,3 +/-5,6 9,9 +/-25 -
65 9,5 +/-2,4 22,1 +/-5,5 13,0 +/- 3,3
66 12,5 +/- 3,1 8,8 +/-2,2 7,2 +/-1,8
67 5,7 +/-14 9,0 +/-2,3 -
68 23,6 +/- 5,9 - -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*'°Pb) a; (*'°Pb) a; (*'°Pb)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBg/d] [mBg/d] [mBg/d]
69 21,3 +/- 5,3 4,0 +/-1,0 16,7 +/- 4,2
70 1,1 +/-0,3 4,2 +/-1,1 554+/-14
71 11,5 +/-29 6,3 +/- 1,6 6,9 +/-1,7
72 9,3 +/-2,3 15,5 +/- 3,9 12,2 +/- 3,0
73 12,9 +/- 3,2 71 +/-18 -
74 10,8 +/- 2,7 10,5 +/-2,6 12,5 +/- 3,1
75 14,2 +/- 3,6 7,0 +/-18 14,2 +/- 35
76 14,8 +/- 3,7 9.4 +/-24 12,2 +/- 3,0
77 2,0 +/-05 0,5 +/- 0,1 5,7 +/-1,4
78 514+/-13 71 +/-18 9,2 +/-23
79 52 +/-1,3 6,5 +/-1,6 10,6 +/- 2,6
80 7,6 +/-1,9 11,4 +/-29 8,9 +/-2,2
81 6,9 +/-1,7 7,9 +/- 2,0 7,0 +/-1,7
82 6,1 +/-15 3,8 +/-1,0 9,9 +/-25
83 7,9 +/- 2,0 9,0 +/-2,3 7,2 +/-1,8
84 18,5 +/-4,6 71 +/-18 13,2 +/- 3,3
85 58,1 +/- 14,5 8,5 +/- 2,1 16,6 +/- 4,2
86 42,0 +/- 10,5 108 +/- 27 53,3 +/- 13,3
87 15,2 +/- 3,8 23,8 +/- 6,0 18,1 +/-4,5
89 37,2 +/- 9,3 29,2 +/-7,3 40,3 +/- 10,1
a0 13,3 +/- 3,3 12,1 +/- 3,0 30,1 +/-7,5
91 6,6 +/- 1,7 9,5+/-2,4 12,0 +/- 3,0
92 2,5 +/-0,6 3,0+/-0,8 554+/-14
93 4,2 +/- 1,1 2,9 +/-0,7 2,4 +/-0,6
94 3,7 +/-0,9 7,1 +/-1,8 -
95 1,1 +/-0,3 0,8 +/-0,2 1,8 +/-0,5
96 4,6 +/-1,2 2,8 +/-0,7 -
97 2,9 +/-0,7 - -
98 4,3 +/- 1,1 6,1 +/-15 554+/-14
99 13,5 +/-3,4 6,6 +/- 1,7 10,3 +/- 2,6
100 3,6 +/-0,9 1,3 +/-0,3 12,1 +/- 3,0
101 12,3 +/- 3,1 5,6 +/-14 8,7 +/- 2,2
102 12,6 +/- 3,2 17,4 +/- 4,4 8,4 +/- 2,1
103 4,0+/-1,0 25,4 +/- 6,4 48,3 +/- 12,1
104 3,5+/-0,9 1,7 +/-0,4 14,7 +/- 3,7
105 3,2+/-0,8 16,9 +/- 4,2 -
106 6,5 +/-1,6 20,4 +/-5,1 4,6 +/-1,2
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280 BVKW&

1.3 2'%Po im Urin

a; (*'°Po) a; (*'°Po) a; (*'°Po)
1.PN 2.PN 3.PN

ID [mBa/d] [mBa/d] [mBa/d]
1 5,7 +/-1,6 1,8 +/- 0,5 2,6 +/- 0,7
2 9,1+/-25 2,3 +/-0,6 3,7 +/-1,0
3 52 +/-15 2,1 +/-0,6 53 +/-1,5
4 3,9 +/- 1,1 8,8 +/- 2,5 5,9 +/-1,7
6 41 +/-11 2,6 +/- 0,7 42 +/-1,2
7 3,9 +/-1,1 3,9 +/- 1,1 8,2 +/-23
8 2,7 +/- 0,8 2,5 +/-0,7 3,8 +/- 1,1
9 49 +/-14 6,1 +/-1,7 19,2 +/- 5,4
10 7,8 +/- 2,2 - 7,8 +/- 2,2
11 43 +/-1,2 2,5 +/-0,7 5,9 +/-1,6
12 55 +/-15 3,3 +/-0,9 3,5+/-1,0
13 2,7 +/- 0,8 2,6 +/- 0,7 41 +/-11
14 2,0 +/- 0,6 59 +/-17 248,1 +/- 27,3
15 2,4 +/- 0,7 3,9 +/- 1,1 192,4 +/- 21,2
16 2,7 +/- 0,8 2,9 +/-0,8 7,5 +/-1,6
17 0,7 +/- 0,2 1,5 +/-0,4 3,3 +/-0,9
18 0,5 +/- 0,1 47 +/-1,3 170,6 +/- 18,8
19 0,3 +/- 0,1 2,7 +/- 0,8 7,5 +/- 2,1
20 11,3 +/- 3,2 4,7 +/-1,3 -
21 3,6 +/-1,0 3,5+/-1,0 -
22 11,9 +/- 3,3 8,5 +/- 2,4 76,3 +/- 21,4
23 5,6 +/-1,6 10,4 +/- 2,9 -
24 6,4 +/-1,8 14,4 +/- 4,0 -
25 9,9 +/- 2,8 12,0 +/- 3,4 -
26 9,1 +/-25 2,0 +/- 0,6 20,3 +/- 5,7
27 6,2 +/- 1,7 3,4+/-1,0 87,7 +/- 24,6
28 3,9 +/- 1,1 3,7 +/-1,0 38,1 +/- 10,7
29 0,6 +/- 0,2 1,7 +/-0,5 2,0 +/-0,5
30 0,3 +/- 0,1 6,8 +/- 1,9 2,0 +/- 0,6
31 1,8 +/- 0,5 7,3 +/- 2,0 3,2 +/- 0,9
32 1,2 +/- 0,3 1,3 +/- 0,4 17,8 +/- 5,0
33 2,2 +/- 0,6 1,1 +/- 0,3 -
34 4,0 +/-1,1 0,7 +/- 0,2 45 +/-1,3
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a (*°Po) a ("°Po) a (“°Po)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBa/d] [mBq/d] [mBq/d]
35 3,6 +-1,0 2,9 +/-0,8 15,7 +/- 3,3
36 4,2 +/-1,2 1,0 +/-0,3 2,8 +/-0,8
37 10,4 +/-2,9 0,9 +/-0,3 7,4 +/- 2,1
38 5,0+/-1,4 2,0 +/-0,6 3,7 +/-1,0
39 7,3 +/-2,0 2,0 +/- 0,6 2,2 +/- 0,6
40 2,0 +/-0,6 2,9 +/-0,8 11,0 +/-2,3
41 2,0 +/-0,6 1,5+/-04 1,4+/-04
42 1,9 +/-0,5 2,0 +/-0,6 2,9 +/-0,8
43 0,9 +-0,3 0,7 +/-0,2 2,8 +/-0,8
44 1,5+/-04 1,0 +/-0,3 30,4 +/-6,4
45 3,2 +/- 0,9 2,6 +/-0,7 36,3 +/- 7,6
46 7,3 +/-2,0 3,1+/-0,9 -
47 12,2 +/- 3,4 2,0 +/- 0,6 22,4 +/-4,7
48 12,0 +/- 3,4 1,7+/-0,5 13,1 +/-2,8
49 9,1+/-25 0,8 +/-0,2 -
50 1,6 +/-04 1,4 +/-04 17,7 +/- 3,7
o1 0,8 +/-0,2 3,0 +/-0,8 12,8 +/-2,7
52 9,0 +/-25 3,8 +/-1,1 -
53 17,4 +/- 4,9 5,9 +/-1,7 -
o4 3,2 +/-0,9 43 +/-1,2 107 +/- 20
95 43 +/-1,2 3,0 +/-0,8 17,1 +/- 3,6
o6 50+/-14 9,9 +/-2,8 186 +/- 35
57 6,0 +/-1,7 3,5 +/-1,0 86,0 +/- 18,1
o8 1,8 +/-0,5 1,5+/-04 -
) 8,2 +/-23 - -
60 21,1 +/-5,9 9,4 +/-2,6 106 +/- 20
61 2,8 +/-0,8 43 +/-1,2 4,6 +/-1,3
62 6,1 +/-1,7 1,5+/-04 13,9 +/-2,9
63 3,7 +/-1,0 4,0 +/-1,1 -
64 6,6 +/- 1,8 4,8 +/-1,3 -
65 2,8 +/-0,8 14,7 +/- 4,1 54,4 +/-11,4
66 3,7 +/-1,0 3,7 +/-1,0 13,5 +/-2,8
67 1,7+/-0,5 5,2 +/-1,5 -
68 7,0 +/- 2,0 - ]
04.11.2005 128



Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*'°Po) a; (*'°Po) a; (*'°Po)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBg/d] [mBg/d] [mBg/d]
69 0,6 +/-0,2 2,4 +/-0,7 35,2 +/-7,4
70 21 +/-0,6 2.4 +/-0,7 14,8 +/- 3,1
71 1,4 +/-0,4 3,6 +/-1,0 71,4 +/- 15,0
72 2,4 +/-0,7 2,6 +/-0,7 70,9 +/- 14,9
73 22,0 +/- 6,2 2,6 +/- 0,7 -
74 2,0 +/-0,6 4,7 +/-1,3 28,7 +/- 6,0
75 14,2 +/- 4,0 3,4+4/-1,0 31,8 +/-6,7
76 14,8 +/- 41 29 +/-0,8 28,8 +/- 6,0
77 0,5 +/- 0,1 1,3+/-04 9,7 +/- 2,0
78 4,5 +/-1,3 5,6 +/-1,6 14,3 +/- 3,0
79 3,0 +/-0,8 11,9 +/- 3,3 18,3 +/- 3,8
81 1,1 +/-0,3 6,7 +/-1,9 10,8 +/- 2,3
82 0,4 +/- 0,1 1,3+/-0,4 32,2 +/- 6,8
83 3,3 +/-0,9 1,9 +/-05 3,1+/-0,7
84 251 +/-7,0 6,8 +/-1,9 8,6 +/-1,8
85 45,5 +/- 12,7 6,4 +/-1,8 15,9 +/- 3,3
86 41,5 +/- 11,6 16,9 +/- 4,7 23,1 +/-4,9
87 7,5 +/- 2,1 3,8 +/- 1,1 14,2 +/- 3,0
89 514+4/-14 14,5 +/- 41 35,6 +/-7,5
90 6,1 +/-1,7 2,3 +/-0,6 8,8 +/-1,8
91 1,8 +/-0,5 3,5+4/-1,0 7,6 +/-1,6
92 0,6 +/-0,2 2,5 +/-0,7 4,3 +/-0,9
93 1,6 +/-0,4 1,5+/-0,4 1,3 +/-0,3
94 1,6 +/-0,4 2,4 +/-0,7 -
95 1,7 +/-0,5 0,6 +/-0,2 2,04+/-04
96 2,7 +/-0,8 6,6 +/- 1,8 -
97 3,3+/-0,9 - -
98 1,2 +/-0,3 4,7 +/-1,3 48 +/-1,0
99 3,3+/-0,9 6,9 +/-19 10,8 +/- 2,3
100 2,1 +/-0,6 55+/-15 12,5 +/-2,6
101 12,2 +/- 3,4 2,8 +/-0,8 341 +/-7,2
102 3,1+4/-0,9 11,5 +/- 3,2 11,6 +/-24
103 6,5 +/-1,8 15,9 +/-45 51,4 +/- 10,8
104 9,0 +/-25 6,5+/-1,8 20,2 +/- 4,3
105 1,3+/-04 7,5 +/- 2,1 -
106 4,3 +/-1,2 5,6 +/-1,6 54 +/-1,1
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

2 Ausscheidungsraten °Th, ?*Ra und ?'°Pb im Stuhl

2.1 2°Th im Stuhl

a; (*°Th) a; (*°Th) a; (3°Th)
1.PN 2.PN 3.PN

ID [mBg/d] [mBg/d] [mBq/d]

1 4,1 +/-1,3 <4,2 16,9 +/- 5,2
2 3,5 +/- 1,1 <2,2 4,2 +/-1,3
3 <2,5 <2,7 2,9 +/-0,9
4 15,0 +/- 4.6 <2,1 0,5 +/- 0,2
6 <1,9 2,7 +/-0,8 3,2 +/- 1,0
7 <1,8 5,3 +/- 1,6 0,5 +/- 0,2
8 9,1 +/-2,8 3,4 +/- 1,0 3,7 +/- 1,1
9 <3,0 <3,0 4,0 +/-1,2
10 <3,4 - 0,4 +/- 0,1
11 <2,5 <2,9 1,4 +/- 0,4
12 4,8 +/-15 <2,6 0,6 +/- 0,2
13 <2,1 <5,2 0,7 +/- 0,2
14 8,5 +/-2,6 <3,3 8,1 +/-25
15 7,4 +/-23 1,9 +/- 0,6 7,5 +/- 2,3
16 <4,2 <3,5 8,9 +/- 2,8
17 <2,3 <1,6 1,3 +/- 0,4
18 <3,7 <3,1 13,2 +/- 4,1
19 <2,5 6,5 +/- 2,0 0,7 +/-0,2
20 2,7 +/- 0,8 <1,4 .

21 1,8 +/- 0,6 <0,3 -

22 3,8 +/-1,2 5,4 +/-1,7 7,1 +/-2,2
23 2,3 +/-0,7 <5,1 -

24 2,9 +/- 0,9 3,7 +/- 1,1 -

25 1,8 +/- 0,5 <7,9 -

26 1,5 +/- 0,5 3,0 +/- 0,9 20,0 +/- 6,2
27 3,2 +/- 1,0 7,5 +/- 2,3 0,2 +/- 0,1
28 0,4 +/- 0,1 0,5 +/- 0,1 0,6 +/- 0,2
29 <1,3 16,6 +/- 5,1 5,4 +/-1,7
30 5,5 +/- 1,7 5,5 +/- 1,7 4,2 +/-1,3
31 8,4 +/-26 18,3 +/- 5,7 7,6 +/- 2,4
32 11,5 +/- 3,6 9,9 +/- 3,1 5,6 +/- 1,7
33 8,0 +/-2,5 6,8 +/- 2,1 -

34 23,0 +/- 7,1 11,6 +/- 3,6 514/-16
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*°Th) a; (*°Th) a; (*°Th)
1.PN 2.PN 3. PN

ID [mBg/d] [mBg/d] [mBg/d]
35 10,9 +/- 3,4 6,1 +/-1,9 16,2 +/- 5,0
36 12 +/- 3,7 2,8 +/-0,9 14,7 +/- 45
37 71 +/-2,2 8,6 +/-2,7 5,6 +/-1,7
38 16,4 +/- 5,1 8,1 +/-25 9,3 +/-2,9
39 49 +/-15 7,7 +/- 2,4 2,8 +/-0,9
40 13,9 +/- 4,3 21,6 +/- 6,7 59 +/-1,8
41 <2,3 4,5 +/-1,4 26,1 +/- 8,1
42 6,3 +/- 2,0 12,9 +/- 4,0 1,2 +/-0,4
43 9,4 +/-29 49 +/-1,5 -

44 9,7 +/- 3,0 6,4 +/-2,0 6,7 +/- 2,1
45 1,6 +/-0,5 58+/-1,8 6,9 +/-2,2
46 <2,2 15,6 +/- 4,8 -

47 13,9 +/-4,3 9,2 +/-29 8,6 +/-2,7
48 0,8 +/-0,2 8,1 +/-25 9,9 +/- 3,1
49 4 4/-12 25,9 +/- 8,0 -

50 3,2+/-1,0 3,6 +/- 1,1 8,5 +/- 2,6
51 8,8 +/-2,7 54/-16 12,4 +/- 3,9
52 4,8 +/-1,5 2,8 +/-0,9 -

53 <2,6 7,6 +/-2,3 -

54 5,8 +/-1,8 1,2 +/-0,4 3,4+/-1,0
55 594+/-18 9,8 +/- 3,0 7,6 +/-2,3
56 8,8 +/-2,7 13,8 +/-4,3 4.4 +/-1,4
57 55 +/-1,7 1,6 +/-0,5 3,4+/-1,0
58 10,1 +/- 3,1 4.4 +/-1,4 -

59 3,6 +/- 1,1 - -

60 4,3 +/-1,3 20,5 +/- 6,4 7,6 +/-2,4
61 <0,8 3,9+4/-12 9,1+4/-28
62 2,6 +/-0,8 3,7 +/-1,2 3,0 +/-0,9
63 52 +/-1,6 8,3 +/- 2,6 -

64 3,9+/-12 1,3+/-04 -

65 <7,2 9,2 +/-2,9 0,4 +/- 0,1
66 <2,6 9,3 +/-29 0,3 +/- 0,1
67 <1,7 6,7 +/- 2,1 -

68 <2,3 - -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*°Th) a; (*°Th) a; (*°Th)
1.PN 2.PN 3.PN

ID [mBg/d] [mBg/d] [mBg/d]
69 <3,2 8,9 +/- 2,8 0,3 +/- 0,1
70 <5,8 29,3 +/- 9,1 0,9 +/-0,3
71 <2,0 4,3 +/-1,3 4,5 +/-1,4
72 <8,0 33,9 +/- 10,5 3,8 +/-1,2
73 <4,0 17,9 +/- 5,6 -

74 4,45 +/- 1,4 12,5 +/- 3,9 5,0 +/-1,6
75 6,13 +/-1,9 10,9 +/- 3,4 25 +/-0,8
76 19,8 +/- 6,2 11,3 +/-35 19,3 +/- 6,0
77 <2,1 6,8 +/- 2,1 7,5 +/-2,3
78 2,2 +/-0,7 6,8 +/- 2,1 12,3 +/- 3,8
79 2,5+/-0,8 7,4 +/-2,3 21,7 +/- 6,7
80 9,0 +/-2,8 6,3 +/- 2,0 4,2 +/-1,3
81 <2,3 11,3 +/-35 1,0 +/- 0,3
82 2,8 +/-0,9 5,2 +/-1,6 8,5 +/- 2,6
83 8,2 +/-2,5 2,3 +/-0,7 15,6 +/- 4,8
84 9,7 +/- 3,0 2,7 +/-0,8 11,8 +/- 3,7
85 7,6 +/-2,4 4.1 +/-1,3 1,7 +/- 0,5
86 9,6 +/- 3,0 4.1 +/-1,3 10,6 +/- 3,3
87 14,1 +/- 4,4 53 +/-1,6 12,4 +/- 3,8
89 14,9 +/- 4,6 5,7 +/-1,8 51+/-1,6
a0 58+/-1,8 1,8 +/-0,6 52 +/-1,6
91 8,5 +/- 2,6 6,4 +/-2,0 3,9 +/-12
92 9,2 +/-29 10,1 +/- 3,1 3,1+4/-1,0
93 75 +/-2,3 19,2 +/- 6,0 3,4 +/-1,1
94 20,0 +/- 6,2 4,4 +/-1,4 +/- 0,0
95 14,0 +/- 4,3 3,0 +/-0,9 3,9+4/-12
96 <7,8 55 +/-1,7 -

97 13,0 +/- 4,0 - -

98 3,2+/-1,0 58+/-1,8 4,8 +/-1,5
99 2,0 +/-0,6 8,2 +/-2,5 4,8 +/-1,5
100 <2,1 4.8 +/-1,5 3,3+4/-1,0
101 7,4 +/-2,3 7,3 +/-2,3 1,8 +/-0,6
102 7,8 +/-2,4 9,6 +/- 3,0 15,7 +/-4,9
103 52 +/-1,6 7,3 +/-2,3 1,6 +/-0,5
104 <1,8 6,1 +/-1,9 1,3+/-04
105 <4,7 3,6 +/- 1,1 -

106 2,0 +/-0,6 3,3+/-1,0 4,2 +/-1,3
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

2.22%°Ra im Stuhl

a; (**°Ra) a; (**°Ra) a; (**°Ra)
1.PN 2.PN 3. PN
ID [mBg/d] [mBg/d] [mBq/d]
1 <33,8 62,9 +/- 13,2 258,3 +/- 49,1
2 <9,9 <19,1 5,6 +/-1,6
3 <15,0 39,6 +/- 8,3 39,5 +/- 8,3
4 <42,3 <14,0 23,1 +/-4,9
6 18,9 +/- 4,0 11,4 +/-24 249 +/-5,2
7 <8,2 84,1 +/-17,7 28,7 +/- 6,0
8 57,8 +/- 12,1 57,8 +/- 12,1 2,9 +/-0,8
9 <9,0 <5,4 95,0 +/- 20,0
10 <1,7 - 2,1 +/-0,6
11 <1,3 72,5 +/- 15,2 6,6 +/- 1,8
12 <3,9 52,4 +/- 11,0 92,0 +/- 19,3
13 <4,2 97,1 +/- 20,4 74,4 +/- 15,6
14 <5,4 <3,3 7,1 +/-2,0
15 <21,3 <6,5 52 +/-1,4
16 <39,9 <3,5 38,9 +/- 8,2
17 <4,6 <1,6 227 +/- 4,8
18 <15,9 <3,1 97,6 +/- 20,5
19 <5,0 <2,1 0,8 +/-0,2
20 31,3 +/- 6,6 50,3 +/- 10,6 -
21 26,5 +/- 5,6 16,3 +/- 3,4 -
22 45,4 +/- 9,5 244.8 +/- 46,5 36,0 +/- 7,6
23 <17,2 123,7 +/- 23,5 -
24 43,3 +/- 9,1 50,7 +/- 10,6 -
25 <8,2 125,4 +/- 23,8 -
26 21,5 +/-4,5 56,0 +/- 11,8 1,0 +/-0,3
27 32,8 +/- 6,9 106,7 +/- 20,3 8,6 +/-2,4
28 31,4 +/- 6,6 23,0 +/- 4,8 13,7 +/- 2,9
29 <48,0 53,0 +/- 11,1 86,2 +/- 18,1
30 68,9 +/- 14,5 191,5 +/- 36,4 268,0 +/- 50,9
31 <3,7 57,3 +/- 12,0 72,4 +/- 15,2
32 41,3 +/- 8,7 46,9 +/- 9,8 21,2 +/-4,5
33 <7,6 58,8 +/- 12,3 -
34 25,2 4+/-53 101,3 +/- 19,2 30,3 +/- 6,4
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a (*Ra) a (*Ra) a (**Ra)
1.PN 2.PN 3. PN
ID [mBa/d] [mBq/d] [mBq/d]
35 62 +/- 13,0 135,2 +/- 28,4 389,2 +/- 73,9
36 25,5 +/-5,4 161,0 +/- 33,8 4,7 +/-1,3
37 22,6 57,0 +/-12,0 99,8 +/- 21,0
38 <2,7 49,4 +/- 104 195,3 +/- 37,1
39 <3,4 <2,7 54,3 +/-11,4
40 69,4 +/- 14,6 104,9 +/- 22,0 169,3 +/- 32,2
41 <4,1 <3,8 - 59,7 +/-12,5
42 <20,9 41,3 +/-8,7 57,9 +/-12,2
43 <2,0 <8,8 1,4 +/-04
44 <2,3 <6,1 3,1+4/-0,9
45 <12,9 9+/-19 22,5 +/-4,7
46 <8,5 43,3 +/- 9,1 -
47 47,9 +/- 10,1 96,9 +/- 20,3 441 +/-9,3
48 <15,3 8,8 +/-1.8 68,0 +/- 14,3
49 <23,8 <38,8 -
50 <2,6 16,1 +/- 3,4 93,8 +/- 19,7
o1 <2,4 65,6 +/- 13,8 33,6 +/- 7,1
52 57,3 +/-12,0 68,8 +/- 14,4 -
33 <14,8 <25,6 -
o4 <14,8 <1,6 125,3 +/- 23,8
95 <6,2 54,7 +/- 11,5 42,4 +/- 8,9
o6 <3,5 <4,9 - 105,7 +/- 20,1
57 <18,9 46,7 +/- 9,8 78,8 +/- 16,5
o8 169,7 +/- 32,2 145,6 +/- 30,6 -
) 4,5 +/-0,9 - -
60 <40,8 <42,2 102,1 +/- 19,4
61 <13,6 23,3 +/-4,9 13,9 +/-2,9
62 <14,9 <10,8 47,3 +/-9,9
63 <13,0 111,1 +/- 23,3 -
64 37,8 +/-7,9 15,8 +/- 3,3 -
65 <26,9 39,1 +/-8,2 2,1 +/-0,6
66 <3,1 <4,9 - 14,3 +/- 3,0
67 <20,2 21,4 +/-4,5 -
68 25,6 +/- 5.4 - -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a (*°Ra) a (*°Ra) a (*°Ra)
1.PN 2.PN 3. PN
ID [mBa/d] [mBq/d] [mBg/d]
69 29,3 +/-6,2 <5,8 1,4+/-04
70 32,2 +/- 6,8 <5,1 18,0 +/- 3,8
71 <3,5 <0,4 235 +/- 45
72 <221 48,1 +/- 10,1 210 +/- 40
73 52,2 +/- 11,0 60,5 +/- 12,7 -
74 56,7 +/- 11,9 35,3 +/- 7,4 147 +/- 28
75 57,8 +/- 12,1 72,3 +/-15,2 1,4 +/-04
76 63,1 +/- 13,3 60,8 +/- 12,8 51,0 +/- 10,7
77 38,8 +/- 8,1 <19,2 3,0 +/-0,8
78 <2,4 <10,6 18,7 +/- 3,9
79 <1,2 <2,3 375 +/- 71
80 34,8 +/-7,3 25,3 +/-5,3 1,1+/-0,3
81 <1,2 49,3 +/-104 12,0 +/-2,5
82 <1,8 <5,6 10,8 +/- 2,3
83 144 +/- 27 443 +/- 93 3,7 +/-1,0
84 42,8 +/-9,0 70,6 +/- 14,8 347 +/- 66
85 1053 +/- 116 <14,5 401 +/- 76
86 163 +/- 31 218 +/- 46 35,2 +/- 7,4
87 151 +/- 29 133 +/- 28 18,8 +/- 3,9
89 160 +/- 30 115 +/- 24 1,5+/-04
90 111 +/- 21 47,3 +/-9,9 102 +/- 19
91 97,3 +/-20,4 213 +/- 45 21,7 +/-4,6
92 103 +/- 20 69,3 +/- 14,6 129 +/- 25
93 65,3 +/- 13,7 <32,6 106 +/- 20
94 52,6 +/- 11,0 72,0 +/- 15,1 -
95 <4,7 <8,6 - 12,4 +/- 2,6
96 116 +/- 22 52,7 +/- 11,1 -
97 207 +/- 39 - -
98 74,9 +/- 15,7 71,8 +/- 15,1 5,6 +/-1,6
99 50,9 +/- 10,7 <4,4 2,1 +/-0,6
100 50,4 +/- 10,6 15,5 +/- 3,3 8,6 +/-2,4
101 128 +/- 24 <1,7 9,8 +/-2,7
102 144 +/- 27 48,1 +/- 10,1 161 +/- 31
103 90,3 +/- 19,0 78,5 +/- 16,5 34,0 +/- 71
104 42,7 +/-9,0 20 +/-4,2 45,4 +/-9,5
105 96,0 +/- 20,2 <17,1 -
106 30,8 +/- 6,5 27,6 +/- 5,8 2,5 +/-0,7
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

2.3 21°pPp im Stuhl

a; (*'°Pb) a; (*'°Pb) a; (*'°Pb)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBa/d] [mBa/d] [mBg/d]
1 33,4 +/- 8,4 86,5 +/- 18,2 26,4 +/-5,5
2 7,3+/-1,8 24,0 +/- 5,0 8,4 +/-1,8
3 21,0 +/- 4,4 56,3 +/- 11,8 32,6 +/- 6,8
4 36,5 +/- 7,7 31,0 +/-6,5 29,1 +/- 6,1
6 4,6 +/-1,2 19,9 +/- 4,2 27,6 +/- 5,8
7 1,4 +/- 0,4 74,7 +/- 157 22,5 +/- 4,7
8 116 +/- 22 76,4 +/- 16,0 27,6 +/-5,8
9 29,9 +/- 7,5 45,2 +/-9,5 48,0 +/- 10,1
10 24,4 +/- 6,1 - 14,6 +/- 3,1
11 0,5 +/- 0,3 53,6 +/- 11,3 29,8 +/- 6,3
12 11,4 +/- 2,9 22,7 +/-4,8 30,4 +/-6,4
13 10,3 +/- 2,6 79,7 +/- 16,7 20,8 +/- 4,4
14 24,4 +/- 6,1 55,3 +/- 11,6 177,0 +/- 19,5
15 26,0 +/- 6,5 29,3 +/- 6,2 90,0 +/- 18,9
16 60,5 +/- 15,1 63,9 +/- 13,4 32,4 +/- 6,5
17 15,5 +/- 3,9 16,2 +/- 3,4 17,2 +/- 3,6
18 35,0 +/- 8,8 32,4 +/-6,8 160,4 +/- 17,6
19 30,6 +/- 7,7 28,3 +/- 5,9 16,8 +/- 3,5
20 26,9 +/- 6,7 422 +/- 8,9 -
21 36,8 +/- 9,2 14,2 +/- 3,0 -
22 49,9 +/- 125 73,0 +/- 15,3 9,2 +/-1,9
23 38,1 +/- 9,5 446 +/- 9,4 -
24 76,7 +/- 19,2 30,2 +/- 6,3 -
25 23,0 +/- 5,8 68,4 +/- 14,4 -
26 53,3 +/- 13,3 36,7 +/- 7,7 26,0 +/- 5,5
27 444 +/- 11,1 54,6 +/- 11,5 16,4 +/- 3,4
28 36,5 +/- 9,1 11,4 +/- 2,4 14,1 +/- 3,0
29 52 +/-1,3 65,6 +/- 13,8 6,2 +/-1,3
30 31,7 +/- 7,9 47,3 +/- 9,9 16,7 +/- 3,5
31 249 +/- 6,2 30,2 +/- 6,3 46,8 +/- 9,8
32 14,3 +/- 3,6 61,7 +/- 13,0 447 +/- 9,4
33 24,5 +/- 6,1 471 +/- 9,9 -
34 52,1 +/- 13,0 57,0 +/- 12,0 55,0 +/- 11,6
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*'°Pb) a; (*'°Pb) a; (*'°Pb)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBgy/d] [mBgy/d] [mBgy/d]
35 54,6 +/- 11,5 44,2 +/- 9,3 30,4 +/- 6,4
36 23,0 +/- 4,8 9,9 +/- 2,1 15,6 +/- 3,3
37 20,4 +/- 4,3 33,5+/-7,0 16,2 +/- 3,4
38 60,5 +/- 12,7 34,2 +/-7,2 15,3 +/- 3,2
39 11,9+/-25 341 +/-7,2 471 +/-9,9
40 36,3 +/- 7,6 48,3 +/- 10,1 6,7 +/-1,4
41 13,6 +/-2,9 28,5 +/- 6,0 51,2 +/- 10,8
42 56,3 +/- 11,8 57,7 +/- 12,1 41,7 +/- 8,8
43 29,7 +/- 6,2 16,0 +/- 3,4 -
44 154 +/- 32 32,8 +/- 6,9 22,6 +/-4,7
45 8,6 +/-2,4 15,8 +/- 3,3 16,6 +/- 3,5
46 16,1 +/- 3,4 190 +/- 40 -
47 87,3 +/- 18,3 92,7 +/- 19,5 101 +/- 21
48 1,1 +/-0,3 31,6 +/- 6,6 31,1 +/-6,5
49 32,2 +/- 6,8 74,3 +/- 15,6 - -
50 11,3 +/-24 19,3 +/- 41 10,6 +/- 2,2
51 30,5 +/- 6,4 441 +/- 9,3 16,8 +/- 3,5
52 94,5 +/- 19,8 31,6 +/- 6,6 -
53 97,2 +/- 20,4 67,4 +/- 14,2 -
54 89,6 +/- 18,8 41,0 +/- 8,6 113 +/- 24
55 99,7 +/- 20,9 52,5 +/- 11,0 76,0 +/- 16,0
56 87,0 +/- 18,3 66,6 +/- 14,0 46,5 +/- 9,8
57 84,4 +/-17,7 40,6 +/- 8,5 67,9 +/- 14,3
58 90,2 +/- 18,9 55,0 +/- 11,6 -
59 177 +/- 37 - -
60 50,5 +/- 10,6 95,7 +/- 20,1 101 +/- 21
61 51,8 +/- 10,9 15,3 +/- 3,2 51,9 +/- 10,9
62 57,6 +/- 12,1 19,6 +/- 4,1 37,6 +/-7,9
63 37,5 +/-7,9 46,9 +/- 9,8 -
64 51,7 +/- 10,9 21,3 +/-4,5 -
65 117 +/- 24 41,4 +/- 8,7 30,5 +/- 6,4
66 37,2 +/-7,8 76,3 +/- 16,0 20,5 +/- 4,3
67 35,4 +/-7,4 37,2 +/-7,8 -
68 28,0 +/- 5,9 - .
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*'°Pb) a; (*'°Pb) a; (*'°Pb)
1.PN 2.PN 3.PN
ID [mBay/d] [mBay/d] [mBgy/d]
69 42,5 +/- 8,9 33,6 +/- 7,1 26,5 +/- 5,6
70 41,9 +/- 8,8 106 +/- 22 57,8 +/- 12,1
71 4,2 +/-1,2 3,7+/-1,0 58 +/-1,6
72 28,1 +/- 5,9 37,6 +/-7,9 58 +/-1,6
73 90,3 +/- 19,0 63,0 +/- 13,2 -
74 73,1 +/- 15,4 33,6 +/- 7,1 3,4+4/-1,0
75 40,2 +/- 8,4 34,8 +/-7,3 1,7 +/-0,5
76 39,6 +/- 8,3 57,7 +/- 12,1 11,8 +/-25
77 26,7 +/- 5,6 27,5 +/- 5,8 6,8 +/-1,9
78 45,6 +/- 9,6 38,5 +/- 8,1 1,7 +/-0,5
79 10,8 +/- 2,3 32,4 +/- 6,8 29 +/-0,8
80 22,7 +/- 4,8 31,3 +/- 6,6 4,0 +/- 1,1
81 12,5 +/-2,6 25,4 +/- 5,3 3,0 +/-0,8
82 221 +/-4,6 33,0 +/- 6,9 9,2 +/-2,6
83 96,4 +/- 20,2 53,8 +/- 11,3 451 +/- 12,6
84 37,8 +/-7,9 81,4 +/- 17,1 324 +/- 68
85 55,7 +/- 11,7 66,0 +/- 13,9 144 +/- 30
86 221 +/- 46 214 +/- 45 395 +/- 83
87 86,4 +/- 18,1 87,9 +/- 18,5 61,7 +/- 13,0
89 94,7 +/- 19,9 78,3 +/- 16,4 50,1 +/- 10,5
90 53,4 +/- 11,2 27,5 +/- 5,8 39,8 +/- 8,4
91 42,9 +/- 9,0 85,5 +/- 18,0 39,8 +/- 8,4
92 38,5 +/- 8,1 26,2 +/- 5,5 72,8 +/- 15,3
93 33,5+/-7,0 12,7 +/- 2,7 17,8 +/- 3,7
94 41,3 +/- 8,7 6,1 +/-13 -
95 32,0 +/- 6,7 1,1 +/-0,2 12,8 +/- 2,7
96 29,5 +/- 6,2 25,7 +/- 5,4 -
97 69,8 +/- 14,7 - -
98 17,1 +/- 3,6 225 +/-4,7 94,5 +/- 19,8
99 9,7 +/- 2,0 46,5 +/- 9,8 45,6 +/- 9,6
100 9,2 +/-19 26,8 +/- 5,6 57,6 +/- 12,1
101 24,2 +/- 5,1 21,8 +/- 4,6 53,3 +/-11,2
102 25,1 +/- 5,3 59,2 +/- 12,4 212 +/- 44
103 25,1 +/- 5,3 229 +/- 4,8 55,6 +/- 11,7
104 14,2 +/- 3,0 27,2 +/-5,7 71,6 +/- 15,0
105 30,5 +/- 6,4 56,9 +/- 11,9 -
106 7,14/-15 20,1 +/- 4,2 70,6 +/- 14,8
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

3 Spezifische Aktivitiat von ?°Ra und *'°Pb im Haar

3.1 2?°Ra im Haar

a, (**°Ra) a, (**°Ra) a;, (**°Ra)
1.PN 2.PN 3. PN

ID [mBa/g] [mBa/g] [mBa/g]
1 1,0 +/- 0,4 - 11,0 +/- 3,9
4 - <1 -
6 <1 - -
7 <1 <1 <1
8 <1 - 5,7 +/-2,0
9 <1 - 1,1 +/-0,4
10 <1 - 17,4 +/- 6,1
11 <1 - 26,5 +/- 9,3
12 <1 - 47,8 +/- 16,8
13 1,0 +/- 0,4 - 20,1 +/- 7,1
14 <1 - <1
15 <1 - -
16 <1 - 23,2 +/- 8,1
17 <1 - - -
18 <1 - 12,8 +/- 4,5
19 <1 - -
20 <1 <1 -
21 0,8 +/- 0,3 <1 -
22 <1 <1 -
23 <1 <1 -
24 <1 <1 -
26 6,6 +/- 2,3 <1 -
27 4,8 +/-1,7 <1 1,0 +/- 0,4
28 6,0 +/- 2,1 <1 -
29 1,0 +/- 0,4 <1 13,7 +/- 4,8
30 5,9 +/- 2,1 <1 -
31 <1 2,9 +/-1,0 <1
32 <1 3,5+-1.2 <1
33 <1 <1 -
34 - <1 9,1 4+/-3,2
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (**°Ra) a; (**°Ra) a; (**°Ra)
1.PN 2.PN 3. PN

ID [mBa/g] [mBa/g] [mBa/g]
35 14,5 +/- 5,1 1,0 +/- 0,4 <1

36 - 12,4 +/- 4,4 -

37 <1 - 0,8 +/-0,3
38 5,7 +/- 2,0 - 12 +/- 4,2
39 <1 1,0 +/-0,4 1,0 +/-0,4
40 <1 1,0 +/-04 4,6 +/-1,6
41 52 +/-1,8 1,0 +/-0,4 9,1 +/- 3,2
42 1,0 +/-0,4 - 10,1 +/- 3,6
43 1,0 +/-0,4 1,0 +/-0,4 1,0 +/-0,4
44 <1 - 8,4 +/-2,9
45 <1 - 16,5 +/- 5,8
46 <1 5,9 +/- 2,1 -

47 0,6 +/- 0,2 3,8+/-13 1,0 +/-0,4
48 1,2+/-04 28 +/-1,0 -

49 6,3 +/-2,2 - -

50 514+/-18 - -

51 15,3 +/-5,4 - -

52 - 3,5+/-12 -

53 8,2 +/-2,9 - -

55 <1 <1 <1

56 8,4 +/-2,9 - 1,0 +/-0,4
57 1,7 +/- 0,6 1,0+/-04 6,4 +/-2,2
58 5,8 +/-2,0 1,0 +/-0,4 -

59 <1 - -

60 3,7+/-13 1,0+/-0,4 1,0+/-0,4
61 1,0 +/-0,4 1,0 +/-0,4 2,5+/-0,9
62 66,9 +/- 23,5 1,0 +/-0,4 1,0+/-0,4
63 3,1 +/-1,1 - -

64 1,5 +/- 0,5 - .

65 211 +/-7,4 1,9 +/-0,7 2,7 +/-0,9
66 0,2 +/- 0,1 1,0 +/-0,4 2,0 +/-0,7
67 9,9 +/-3,5 - -

68 2,5 +/-0,9 - -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (***Ra) a; (***Ra) a; (***Ra)
1.PN 2.PN 3. PN

1D [mBg/g] [mBa/g] [mBa/g]
69 32,9 +/- 11,6 6,3 +/- 2,2 -

70 17,3 +/- 6,1 1,0 +/- 0,4 <1

71 18,0 +/- 6,3 - 1,0 +/- 0,4
72 20,6 +/- 7,2 - 1,0 +/- 0,4
73 11,2 +/- 3,9 - -

74 12,4 +/- 4,4 - -

75 12,4 +/- 4,3 4,6 +/-1,6 -

76 0,3 +/- 0,1 1,3 +/-05 -

77 15,1 +/-5,3 2,0 +/-0,7 -

78 11,1 +/- 3,9 - -

79 <1 - -

80 <1 - -

81 4,7 +/-1,6 - -

82 9.4 +/-3,3 - -

83 6,3 +/-2,2 3,8 +/-1,3 1,0 +/-0,4
84 0,8 +/-0,3 9,9 +/-3,5 4,2 +/-1,5
85 16,6 +/- 5,8 0,6 +/-0,2 3,4+/-12
86 26,5 +/- 9,3 2,8 +/-1,0 <1

87 0,3 +/- 0,1 - -

89 <1 - -

a0 <1 6,6 +/- 2,3 -

91 <1 0,7 +/- 0,2 -

92 <1 - <1

93 <1 - 17,9 +/- 6,3
94 <1 - -

95 <1 <1 -

96 <1 24 +/-0,8 -

97 <1 +/- 0,0 -

98 <1 2,3 +/-0,8 3,2 +/-1,1
100 <1 0,3 +/- 0,1 1,0+/-0,4
101 <1 0,8 +/-0,3 -

102 <1 - -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

3.2 2'°pp im Haar

a (21°Pb) a (21°Pb) a (21°Pb)
1.PN 2.PN 3. PN
ID [mBa/g] [mBa/g] [mBa/g]
1 4,4 +/-1,2 - 52 +/-1,5
2 1,0 +/- 0,3 - -
3 1,8 +/- 0,5 - -
4 0,7 +/- 0,2 1,7 +/- 0,5 6,1 +/-1,7
7 3,4 +/-1,0 2,6 +/- 0,7 1,9 +/- 0,5
8 - - 8,0 +/- 2,2
9 . - 1,9 +/- 0,5
10 8,7 +/- 2,4 - 0,9 +/- 0,3
11 3,0 +/- 0,8 - 2,6 +/-0,7
12 - - 1,7 +/- 0,5
13 2,9 +/- 0,8 - 1,4 +/-0,4
14 1,8 +/- 0,5 - 2,0 +/-0,6
15 1,8 +/- 0,5 - 90,0 +/- 25,2
16 - - 13,6 +/- 3,8
17 - - 4,9 +/-1,4
18 - - 2,3 +/-0,6
19 - - 28,0 +/- 7,8
20 44 +/-12 - -
22 6,7 +/- 1,9 - 5,6 +/-1,6
24 9,4 +/- 2,6 - -
26 30,3 +/- 8,5 36,9 +/- 10,3 19,2 +/- 5,4
27 5,8 +/-1,6 10,7 +/- 3,0 10,4 +/- 2,9
28 1,7 +/- 0,5 - -
29 - 2,7 +/- 0,8 2,8 +/-0,8
31 4,1 +/-1,1 7,0 +/- 2,0 5,3 +/-1,5
32 - - 49 +/-1,4 2,5 +/- 0,7
33 1,0 +/- 0,3 0,8 +/- 0,2 -
34 - 4,4 4/-1.2 7,5 +/- 2,1
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*"Pb) a; (*"Pb) a; (*"Pb)
1.PN 2.PN 3. PN

ID [mBa/g] [mBa/g] [mBa/g]
35 8,0 +/-2,2 2,4 +/-0,7 1,8 +/- 0,5
37 4,7 +/-1,3 - 7,3 +/-2,0
38 - - 3,6 +/- 1,0
39 1,1 +/- 0,3 12,3 +/- 3,4 3,1+/-09
40 0,9 +/- 0,3 - 1,3 +/- 0,4
41 6,4 +/-1,8 6,3 +/- 1,8 1,3 +/- 0,4
42 - 5,7 +/-1,6 2,9 +/-0,8
43 - 2,2+/-0,6 2,3+/-0,6
44 5,0 +/- 1,4 - 5,7 +/-1,6
45 - 5,8 +/-1,6 4,9 +/-1,4
46 1,7+/-0,5 - -

47 3,7 +/-1,0 6,2 +/-1,7 8,5 +/-2,4
48 4,6 +/-1.3 - -

49 1,8 +/-0,5 3,1+/-0,9 -

50 - 3,3 +/-0,9 1,5+/-04
o1 - 3,5 +/-1,0 1,3+/-04
52 - 2,4 +/-0,7 -

33 5,5 +/-1,5 - -

55 - - 10,0 +/-2,8
o6 39 +/- 10,9 - 6,8 +/-1,9
o7 8,5 +/-2,4 53 +/-1,5 14,0 +/- 3,9
58 - 2,3 +/-0,6 -

99 3,2 +/- 0,9 - - -

60 8,3 +/-23 8,8 +/-25 27,2 +/-7,6
61 5,8 +/-1,6 23,0 +/-6,4 7,6 +/-2,1
62 21,1 +/-5,9 26,7 +/-7,5 18,1 +/- 5,1
63 - 4,5 +/-13 -

65 - 1,8 +/-0,5 2,7 +/-0,8
66 - 12,4 +/- 3,5 19,2 +/-5,4
67 - 16,2 +/- 4,5 -
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Anlage: St.Sch.-Nr.4280

WA

a; (*'°Pb) a; (*'°Pb) a; (*'°Pb)
1.PN 2.PN 3. PN

ID [mBg/g] [mBg/g] [mBa/g]
69 - 4,2+/-1,2 19,2|+/- 5,4
70 - 1,9]+/- 0,5 11,0]+/- 3,1
71 - 4,0(+/- 1,1 11,0]+/- 3,1
72 - - 8,2|+/- 2,3
73 - 3,4[+/-1,0 -
75 - 2,1|+/- 0,6 6,6[+/- 1,8
76 - 4,8/+/- 1,3 -
77 - 3,4/+/-1,0 13,4|+/- 3,8
78 - - 6,3[+/- 1,8
79 51[+/-1,4 - 5,9+/-1,7
80 - - 12,5|+/- 3,5
82 0,8[+/- 0,2 - 26,1|+/- 7,3
83 8,3|+/- 2,3 7,2|+/- 2,0 1,8|+/- 0,5
84 - 52[+/-15 17,8|+/- 5,0
85 7,1]+/-2,0 21,0|+/- 5,9 37,6|+/- 10,5
86 245|+/- 69 106|+/- 30 224|+/- 63
87 6,0[+/- 1,7 17,8|+/- 5,0 9.8|+/- 2,7
89 25,5|+/- 7,1 14,4|+/- 4,0 19,1|+/- 5,3
90 44,2|+/- 12,4 - 62,0|+/- 17,4
91 6,8[+/- 1,9 - 39,7|+/- 11,1
93 - - 18,0|+/- 5,0
95 1,7]+/- 0,5 - 8,8|+/- 2,5
96 53[+/-1,5 6,8[+/- 1,9 -
97 14,4|+/- 4,0 - -
98 2,5]+/- 0,7 6,4/+/- 1,8 12,8|+/- 3,6
100 2,5|+/- 0,7 6,7|+/- 1,9 5,7[+/- 1,6
101 3,4/+/-1,0 6,4/+/- 1,8 -
102 1,6/+/- 0,4 3,3|+/- 0,9 13,6/+/- 3,8
103 6,1[+/- 1,7 - 26,9|+/- 7,5
104 7,5|+/- 2,1 9,1[+/-2,5 14,8|+/- 41
105 5,4[+/-15 7,2|+/- 2,0 -
106 12,2|4/- 3,4 16,5|+/- 4,6 10,1|+/- 2,8
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