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1 Zusammenfassung

“Beim Umgang mit thoriumoxidhaltigen Wolframel ektroden (Herstellung, Lagerung, Schwei-
[3en, Schleifen, Transport, Entsorgung) mussen die Anforderungen der StrlSchV berticksich-
tigt werden”.

Mit dieser Feststellung schliefdt ein Informationsblatt des Fachausschusses “Eisen und Me-
tall”, Sachgebiet “ Schadstoffe und Schweitechnik” vom 08.07.1996 (BG 96). Die Stellung-
nahme ist das Ergebnis eines umfangreichen Messprogramms zur Einschézung der quantita-
tiven Strahlenexposition beim WIG-Schweif3en (BG 97).

WIG-Schwel3er (Wolfram-Inertgas-SchweiRer) werden den beruflich nicht strahlenexponier-
ten Personen zugeordnet, fur die der Grenzwert der Aktivitatszufuhr fir die Inhalation von
natUrlichem Thoriumoxiden um den Faktor 60 auf 5 Bg/a herabgesetzt wurde (StriSchV 89).
Der Grenzwert der Jahresdosis betr&gt fir nicht beruflich exponierte Personen 5 mSv/a
(StriSchV 89). In Untersuchungen verschiedener Autoren wurden diese Werte erreicht oder
sogar Uberschritten. Eine weitere Senkung der Grenzwerte ist aufgrund der bevorstehenden
Umsetzungen der europaischen Grundnormen im Strahlenschutz zu erwarten.

Dies war der Anlass fiir Untersuchungen des TUV Bayern-Sachsen e.V., dieim Auftrag des
Bayerischen Staatsministeriums fir Landesentwicklung und Umweltfragen durchgefihrt wur-
den (Rei 93). Im Rahmen dieses Vorhabens wurden bel Atemluftmessungen am Arbeitsplatz
Expositionen bis zu 19 mSv/a ermittelt. Untersuchungen der Atem- und Raumluft sind jedoch
nur Momentaufnahmen definierter Verhdltnisse am Arbeitsplatz und geben nur unzureichend
die langjahrige und individuelle Exposition des Schweil3ers wieder. Daher sollten die bisheri-
gen Ergebnisse durch Aussche dungsanalysen ausgewahlter WIG-Schwel (3er Gberprift wer-

den.

Im Rahmen des V orhabens wurden 30 Tagesurinproben und funf Tagesstuhlproben von 30
WIG-Schwel 3ern aus Nordbayern untersucht. Bei den ausgewahlten Personen handelte es sich
um langjahrig beschéaftigte Schwei3er, die hdufig Umgang mit thorierten Elektroden hatten
und deren Bedingungen am Arbeitsplatz eine hohe individuelle Exposition durch Thorium

moglich erscheinen lief3en.
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Die ermittelten Aktivitatszufuhren aus den Urinanalysen liegen im Bereich zwischen 1,7 und
37,8 Bq Thyg/a; die dazugehorigen Werte der Effektivdosen zwischen 0,7 und 7,6 mSv/a. Bel
zwel der funf Stuhlproben wurde eine beruflich bedingte Thoriumzufuhr nachgewiesen.
Wichtig fur die Beurtellung der Messergebnisse ist die Kenntnis der natirlich bedingten Tho-
riumausscheidung tber Urin und Stuhl. Im Rahmen der Untersuchung wurden Urinproben
von 17 nicht exponierten Personen aus Oberfranken analysiert und als Kontrollgruppe den
Ergebnissen der WIG-SchweiRer gegentibergestellt. Messwerte fur natirliche Thoriumaus-
scheidung, die als Nebenprodukt der Ausscheidungsmessungen gemal3 863 der Strahlen-
schutzverordnung anfallen, wurden ebenso zum Vergleich herangezogen, wie vorhandene
Daten aus der Literatur.

Bel Urinproben wurde eine erhéhte Thoriumausscheidung gegentiber der nattrrlichen Aus-
scheidung nachgewiesen. Die Ausscheidungsraten der WIG-Schwell3er sind im Mittel gegen-
Uber den Werten der Kontrollgruppe erhoht.

Man muss somit von der Bildung von Korperdepots beim langjahrigen WIG-Schweil3en mit
thorierten Wolframelektroden ausgehen. Nach den durchgefiihrten Untersuchungen konnen

K 6rperdosen im Bereich zwischen 5 und 10 mSv/a erreicht werden. Eine Uberschreitung der
Grenzwerte fUr nicht strahlenexponierte Personen ist somit nicht auszuschlief3en. Nicht er-
reicht wurden die Effektivdosiswerte, die sich aus den Atemluftuntersuchungen des TUV
Bayern-Sachsen e.V. ergeben. Diesist moglicherwei se auf Ungenauigkeiten der gultigen bio-
kine-tischen Modelle zuriickzufUhren. Die Grélenordnung der ermittelten Aktivitétszufuhren
und Effektivdosiswerte liegt im Bereich der Ergebnisse anderer Autoren, die eine berufsbe-
dingt erhdhte Thoriumausscheidung bzw. —aufnahme bei WIG-Schweil3ern nachgewiesen
haben.

Auf der Grundlage vorliegender Ergebnisse sollten Arbeitsschutzmalihahmen beim WIG-
Schweif3en mit thorierten Elektroden getroffen werden. So empfiehlt die Norddeutsche Me-
tall-Berufsgenossenschaft soweit moglich auf die Verwendung thorierter Wolframel ektroden
zu verzichten und umfangreiche Mal3nahmen zum Schutz der Beschéftigten am Arbeitsplatz
zu treffen. Die Norddeutsche Metall-Berufsgenossenschaft hat inzwischen Ablaufplane zur
Minderung von Schwel 3rauch und Schleifstaub erarbeitet und diese in der Zeitschrift “ Si-
cherheits-beauftragter” vorgestellt (Sibe 99).



Abschlussbericht Strahlenexposition aus natiirlichen Quellen [7 4

Thoriumhaltige Substanzen werden aufgrund ihrer herausragenden physikalischen
Eigenschaften auch in anderen Bereichen der Industrie und Technik eingesetzt. In Giel3ereien
werden thoriumhaltige Zirkonsande als Formsand und als Zusatz in angemischten
Bindemitteln (Schlichte) eingesetzt. In der Feuerfestindustrie dienen thoriumhaltige
Zirkonsande als Ausgangsstoff fur hitzebestandige Materialien, die insbesondere in der
Stahlindustrie Verwendung finden. In diesen Industriezweigen kann es beim Umgang und bei
der Verarbeitung der thoriumhaltigen Substanzen zur externen und inneren Strahlenexposition
kommen. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Untersuchungen zur Strahlenexposition
in einem Betrieb der Feuerfestindustrie, einem Giel3erel und in einem der Lampentechnologie
durchgefhrt.

Im untersuchten Betrieb der Feuerfestindustrie wurden bei einem Vor-Ort-Termin die Ar-
beitsplétze besichtigt, an denen die Inkorporation von thorium- und uranhaltigen Stauben und
Aerosolen méglich ist. Nach Absprache mit der Fertigungsleitung wurden funf Mitarbeiter aus
dem Arbeitsbereich der Bearbeitung und Aufbereitung der Zirkonsande ausgewahlt, die lang-
jahrigen und intensiven Umgang mit Zirkonsanden hatten und zur Abgabe von Urinproben
veranlafd.

Bel diesen Urinproben wurden keine Hinweise auf erhdhte Ausscheidungswerte gefunden.
Die Ausscheidungraten fur Thorium und Uran liegen im Bereich der nattrlichen Ausschei-
dung Uber den Urin. Begleitend zu den Ausscheldungsanalysen wurden Material proben der

verarbeiteten Rohstoffe und der Produkte gammaspektrometrisch vermessen.

Im untersuchten Giel3ereibetrieb wurden nach Absprache mit der Unternehmensleitung aus
der Fertigung zwei Arbeiter ausgewahlt, die zur Abgabe Urin- und Stuhlprobe bereit waren.
Der in diesem Betrieb Ubliche Einsatz von Schlichte zur Fertigung von Gusstellen wurde einer
strahl enschutztechnischen Prifung unterzogen.

Die externe Strahlenexposition an den Arbeitsstatten liegt im Bereich der natlrlichen Umge-
bungsstrahlung von ca. 0,1 uSv/Jahr. Die der Ausscheidungsanalysen ergaben keinerlel Hin-
weise auf eine beruflich bedingte Zufuhr von Uran- und Thoriumnukliden. Das Inkor-
porationsrisiko an den Arbeitsstétten wird al's gering eingeschétzt. Strahlenschutzmal3nahmen

sind nicht veranl asst.

Das Untersuchungsvorhaben wurde durch die Tellnahme des LfU an einer umfangreichen

M esskampagne in einem Betrieb der Lampentechnol ogie abgeschl ossen.
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In der Lampenfertigung wird Thorium zur Verbesserung der elektrischen Eigenschaften der
Wolframelektroden eingesetzt. Wahrend einer Arbeitswoche waren sechs Mitarbeiter des Un-
ternehmens damit beschéftigt, Wolframpulver mit Thoriumnitrat zu versetzen, um die ge-
wunschte Dotierung des Wolframs zu erhalten (Dopkampagne). Diese Arbeiter wurden vor,
wahrend und nach der Dopkampagne von V ertretern verschiedener Institutionen aus dem Be-
reich Strahlenschutz unter Anwendung verschiedener Messtechniken Uberwacht. Ziel der

M esskampagne war es, grundsétzliche Aussagen Uber die innere Strahlenexposition der Be-
schéftigten treffen zu kdnnen, die Vergleichbarkeit der angewandten Messverfahren zu Gber-
prifen und die Messergebnisse mit den Erwartungen auf Grundlage der gultigen biokineti-
schen Modellen zu vergleichen. Eine enge Zusammenarbeit der Tellnehmer war hierzu Vor-
aussetzung.

Das LfU war gemeinsam mit dem BfS fir die Organisation der fir die Ausscheidungsanaly-
sen erforderlichen Urin- und Stuhlproben, sowie die Untersuchung der Stuhlproben zustandig.
V on den sechs Beschéftigten wurden je eine Tagesstuhlprobe vor der Dopkampagne, finf
Tagesstuhl proben wahrend der Dopkampagne und drei Tagesstuhlproben im unmittelbaren
Anschluss an die Dopkampagne untersucht (54 analysierte 24h-Stuhl proben).

Uber die individuellen Verlaufe der Thorium-Ausscheidungsraten und Uber die Absolutwerte
der Tagessauscheidung konnten Aussagen Uber erfolgte Inkorporationen getroffen werden.
Bel alen sechs Arbeitern wurden Inkorporationen von Thorium wahrend der Dopkampagne
nachgewiesen. Bel 27 der 54 Stuhlproben wurde der angenommene Maximalwert der natirli-
chen Th 232-Ausscheidung Uberschritten. Der Vergleich mit parallel durchgefihrten Exhala-
tionsmessungen und Urinanalysen 183 auf Gberwiegende Zufuhr tber Ingestion schlief3en. Die
Einzel ergebnisse der anderen Teilnehmer an der Messkampagne werden in dieser Arbeit nicht

aufgefuhrt, da elne gemeinsame V erdffentlichung der Ergebnisse geplant ist.
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2 Einleitung

In der bevorstehenden Novellierung der Strahlenschutzverordnung (StrlSchV) soll die Strah-
lenexposition durch natirliche radioaktive Stoffe stérker berticksichtigt werden.

Dies war der Anlass eines Untersuchungsvorhabens des TUV Bayern-Sachsen e.V. im Auf-
trag des Bayerischen Staatsministeriums fur Landesentwicklung und Umweltfragen. Im Rah-
men dieses V orhabens wurden bei Atemluftmessungen am Arbeitsplatz bel WIG-Schwell3ern
(Wolfram-Inert-Gasschwei3er) Expositionen bis zu 19 mSv/a ermittelt (Rei 93).

Dieses Ergebniss war Anlass fur die vorliegende Untersuchung an der Messstelle fur Radioto-
xikologie (MfR) des Bayerischen Landesamtes fur Umweltschutz (LfU), AulRenstelle Nord-
bayern.

Die gesetzlichen Vorgaben des européischen und deutschen Strahlenschutzrechts stellen hohe
Anforderungen an die Uberwachung beruflich strahlenexponierter Personen. Neue Grenzwerte
machen es noétig, den Blick auf Personengruppen zu richten, die bisher unzureichend unter
dem Grundsatz der Minimierung jeglicher Strahlenexposition am Arbeitsplatz berticksichtigt
wurden. So wurde der Grenzwert der Jahresaktivitatszufuhr fir beruflich nicht exponierte
Personen fir die Inhalation von natirlichem Th,4 von 300 Bg/a auf 5 Bg/a gesenkt (Fassung
der StriSchV vom 18.05.1989 — StrISchV 89). WIG-SchweiRer werden den beruflich nicht
strahlenexponi erten Personen zugeordnet.

Doch auch an anderen Arbeitsstétten, an denen Umgang mit thorierten bzw. thoriumhaltigen
Werkstoffen oder Produkten stattfindet, konnen die neuen Grenzwerte fir Thorium tberschrit-
ten werden.

Trotz der neu aufgekommenen Aktualitét liegen schon einige Untersuchungen solcher Ar-
beitsstatten vor. Fast allen Untersuchungen gemeinsam ist die Messmethodik der Raum- und
Atemluftuntersuchung. Diese stellen jedoch nur Momentaufnahmen definierter Verhéltnisse
am Arbeitsplatz dar und geben nur unzureichend die langjahrige, individuelle Exposition wie-
der.

Zur Untersuchung langjahrig exponierter Personen bieten sich Ausscheldungsuntersuchungen
alsindirektes, spezifisches Verfahren an. So sind Ausscheidungsanalysen des 24h-Urin oder
des 24h-Stuhl anerkannte Messmethoden zur Ermittlung der Koérperdosis (StrlSchV, 863 Ab-
satz 6). Anhand von Urinproben kdnnen K érperdepots von Thorium nachgewiesen werden.

Stuhlproben ermdglichen den Nachweis kurz zurtickliegender Inkorporationen.



Abschlussbericht Strahlenexposition aus natiirlichen Quellen [7 4

Im Rahmen der vorliegenden Untersuchung wurden Ausscheidungsproben von Personen un-
tersucht, die an ihren Arbeitspldtzen langjahrigen oder zeitlich begrenzten Umgang mit thori-
umhaltigen Materialien hatten und noch haben. Dabei werden die individuellen Expositions-
bedingungen an den Arbeitsstétten betrachtet und bei der Auswahl der Probanden sowie bei
der Berechnung von Aktivitétszufuhr und Effektivdosis beriicksichtigt. Grundlage der
rechnerischen Aktivitéts- und Dosi sermittlungen sind die gultigen gesetzlichen Normen.
Vergleiche mit Untersuchungen anderer Institutionen sollen die Einordnung der Ergebnisse
Brtel Botenrerpunkt der Arbeit liegt im Bereich der Untersuchungen von WIG-Schwell3ern und
von Arbeitern in einem Betrieb der Lampenherstellung. Daneben wurden Messungen an Ar-
beitsstétten und von Mitarbeitern eines Betriebes der Feuerfestindustrie und einer Giesserel
durchgefihrt.
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3 Das Element Thorium
3.1 Allgemeines

Thorium ist ein nattirlich vorkommendes Element, das Bestandteil der Lithosphére der Erd-
kruste, des Eruptivgesteins und des Sedimentgesteinsist. Seinen Namen erhielt es von Berze-
lius, der es 1828 in einem norwegischen Mineral entdeckte und nach dem Donnergott Thor
benannte. Die radioaktiven Eigenschaften des Thoriums wurden 1898 durch M. Curie und C.
Schmidt entdeckt.

3.2 Naturliches Vorkommen

Von den bekannten Thoriumisotopen sind Th 227, Th 228, Th 230, Th 231, Th 232 und

Th 234 natirlichen Ursprungs. Thorium kommt in der Umwelt vorwiegend in der Oxidations-
stufe +4 in Verbindungen wie ThO,, ThS,, Th(NOs),und Th(SO,), vor. Diese findet manin
unterschiedlichen Massenanteilen in Mineralien, Gesteinen (Massenanteil: 2,0*10™ % bis
8,010 %, je nach Gesteinsart) und Boden. Die spezifischen Aktivitéten reichen von 3,6
kBq Th 232/g (Thorianit mit 90 % ThO,) Uber 0,3 kBq Th 232/g (Monazitsand aus Austra-
lien) bis zu 2,010 kBq Th 232/g (Béden in Deutschland). Der mittlere Aktivitétsgehalt der
Erdkruste betragt 3,3*10% kBq Th 232/g (ROM 92, AKI 93, ISH 93) . Thorium und seine
Folgeprodukte sind somit Teil des nattirlichen Kreislaufes. Man findet siein Luft, Wasser und

Nahrung und damit zwangslaufig auch im Korper und in den Ausschel dungen des Menschen.

Luft 1,2 uBg/m® (Berlin) (Kol 85)
Wasser 0,9 mBg/I (Yugoslawien) (Pic 68)
Nahrung 0-30 mBg/kg Frischgewicht (New Y ork) (Fis87)

Tabelle3.1: Th 232in Luft, Wasser und Nahrung

Thorium und seine Tochternuklide tragen daher einen Tell zur natrlichen externen und inne-

ren Strahlenexposition des Menschen bei.
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3.3 Zerfallsdaten

Insgesamt 25 Isotope des Thoriums sind bekannt. Sie umfassen die Massenzahlen von 212 bis
236 und sind alleinstabil. Fir das vorliegende Untersuchungsvorhaben sind in erster Linie die
nattrlich vorkommenden Isotope Th 228, Th 230 und Th 232 relevant. Th 228 und Th 232
entstammen der Th 232 - Zerfallsreihe. Th 230 tritt als Zerfallsprodukt der U 238 - Zerfalls-
reihe auf. Das kinstlich erzeugte Th 229 ist insofern von Bedeutung, als es bei der

Probenaufbereitung als innerer Standard (Tracer) zur Ausbeutebestimmung eingesetzt wurde.

Die Zerfallsreihen und 3<-Energien der fur die Inkorporationstiberwachung relevanten Nukli-
de sind in den folgenden Abbildungen (Abbildung 3.1 - Abbildung 3.3) dargestellt und in der
Tabelle 3.2 aufgefuhrt.

[Protonenzahl]

50
g4
5o
87
i
55
54
53
g2
81

126 127 128 129 130 131 132 133 134 135 136 137 138 139 140 141 142
Abbildung 3.1: Zerfallsreihe von Th 232 (Th 228) (Sisy 96) [Neutronenzahl]
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[Neutronenzahl]

Abbildung 3.2.: Zerfallsrethe von U 238 (Th 230) (Sisy 96)
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Abbildung 3.3: Zerfallsreihe von Th 229 (Sisy 96)

Nuklid oa—Energie [MeV] Ubergangswahrscheinlichkeit [%0]
Th 229 4,688000 0,150000
4,761000 0,630000
T, =7,340 E+03 a 4,765500 0,267000
4,797800 1,270000
4,809000 0,220000
4,814600 9,300000
4,833000 0,290000
4,837000 4,800000
= 4,845300 56,199998 €
4,861000 0,180000
4,901000 10,200000
4,929000 0,110000
4,967500 5,970000
4,978500 3,170000
5,033000 0,240000
5,050000 5,200000
5,052000 1,600000
Th 230 4,367800 0,310000
4,476000 0,120000
T, =7538 E+04 a 4,621000 23,400000
=> 4,687500 76,300001 €
Th 228 5,138700 0,050000
5,175000 0,180000
T, =1913 E+00 a 5,212000 0,360000
5,340500 26,699999
=> 5,423300 72,700000 €
Th 232 3,830000 0,200000
3,953000 23,000000
T,=1405E+10a = 4,010000 76,999998 €

= € Hauptzerfaldinie (HL)

Tabelle 3.2: Energielinien des a-Zerfalls ausgewahlter Thoriumnuklide (Sisy 96)

3.4 Verwendung

-12 -
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3.4.1 Vorkommen und Gewinnung

1979 verteilten sich die als sicher angenommenen Thoriumreserven (1 Mio to) wie folgt:
Tirkei: 330.000 to (ThOy)

Indien: 319.000 to (ThOy)
Norwegen:  132.000 to (ThO,)
USA: 122.000 to (ThO,)

Brasilien: 68.000t0 (ThO,)  (ROM 92)

Thorium bildet Mischkristalle mit CePO4in Monazit und mit ZrSiO4in Zirkon. Diese Minera-
lien sind die Rohstoffe fr die grofitechnische Thoriumgewinnung, wobei Monazitsande die
weitaus grofdere Bedeutung haben.

Erster Schritt der Aufbereitung von Thoriumverbindungen ist die Anreicherung durch Zer-
kleinerung und anschlief3ende Flotation. Danach wird das Konzentrat mit Schwefel sdure oder
konzentrierter Natronlauge aufgeschlossen. Das Thorium wird mit organischen Lésemitteln
extrahiert oder mit Fallungsmitteln (Phosphat, Oxalsaure) aus der Aufschlussldsung ausgefallt
und durch Calzinieren in ThO, Uberfuhrt.

3.4.2 Industrielle Anwendung

In verschiedenen anthropogenen Produkten sind Beimengungen von Thoriumverbindungen
enthalten. In einigen industriellen Prozessen wird thoriumhaltiges Material a's Hilfsstoff ein-
gesetzt. Dabel muss unterschieden werden, ob die thoriumhaltigen Bestandteile gezielt zuge-
fuhrt werden (thoriert) oder ein nattirlich bedingter Antell des Rohstoffes sind. Man unter-
scheidet deshalb zwischen thorierten und thoriumhaltigen Substanzen.

Werden Produkte thoriert, so mochte man ihre physikalischen und chemischen Eigenschaften
andern und die Qualitét erhohen. Die Radioaktivitét spielt bel den hierbei erzielten Material-
eigenschaften meist keine Rolle und ist eine unerwiinschte Begleiterscheinung. Auch bel der
Verwendung thoriumhaltiger Substanzen ist die Radioaktivitét im allgemeinen nicht Zweck

der Anwendung.

-13-
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3.4.3 Beispideindustrieller Anwendungen

Die Anwendung thorierter Substanzen ist vielfaltig und soll nur in Ausziigen aufgefthrt wer-
den (ROM 93, AKI 93).
Nukleare Anwendung:
- In der Form des Oxides und Dicarbids in Mischung mit Uranve_rbi ndunger) als Brutstoff in

gasgekuhlten Hochtemperaturreaktoren (Th 232 (n,y) Th 233 E Pa 233 E U 233)

Der verbreitete Einsatz von Thorium in industriellen Anwendungen und Produkten beruht auf
dadurch erzielbaren besonderen chemischen und physikalischen Eigenschaften:
Temperaturbestandigkeit, Zunderfestigkeit, katalytische Wirkung, hohe thermische Stabilitét,
gute Warmel eitfahigkeit, niedriger Dampfdruck, geringe Reaktivitdt gegentiber Metallen, er-

hohte Elektronenemission, Getter-Wirkung

Einige technische Anwendungen:

- Einsatz von reinem Thorium im Elektronenréhrenbau und bei Quecksilberlampen

- Legierungszusatz in der Luft- und Raumfahrtindustrie und bei der Herstellung elektrischer
Kontakte als Thoriumdioxid bei der Thermistorherstellung (Th-Cu-Ag)

- Zusatzstoff in Katalysatoren (Pt-Th-Legierungen bei der Ammoniak-V erbrennung,
Thoriumoxid bei der Dehydratation und Dehydrierung von Alkoholen, Thoriumdioxid in
der Abgassreinigung)

- Verarbeitung von Thoriumnitrat zur Herstellung hell leuchtender Gaslampen mit tho-

rierten Gluhstrimpfen (Campinglampen)

- Dotierung von Wolframel ektroden mit Thoriumdioxid fir das W1G-Schweil3en

- Feuerfestes Material as Tiegelmaterial bel Metallschmelzen und a's Schlichtematerial oder
Formsand in Giefsereien (Thoriumdioxid in Zirkondioxid oder Zirkonsilicat)

- Verwendung bel der Herstellung elektrischer Glihdrahte in der Lampentechnologie (Tho-

riumnitrat)

-14 -
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4 Natirliches Thorium in Stuhl und Urin

4.1 Grundsatzliches

Thorium und seine Folgeprodukte sind in der Atemluft, dem Trinkwasser und in Lebensmit-
teln weit verbreitet. Dementsprechend gelangt esin den Kérper des Menschen. Dort wird es,
abhangig von Zufuhrart und biokinetischen Eigenschaften, anteilig in den Kérperorganen
deponiert und Uber Urin und Stuhl ausgeschieden.

Beeinflusst wird die Hohe der natirlichen Thoriumzufuhr von ortsbedingten geogenen Hin-
tergrundkonzentrationen sowie durch die Lebensgewohnheiten der jeweiligen Person. Auf-
grund dieser Tatsache sind die Messwerte der natiirlichen Thoriumausscheidung insbesondere
beim Stuhl starken individuellen und zeitlichen Schwankungen unterworfen. Diese Unter-
schiede erschweren die Abschéatzung der nattirlichen Thoriumausschei dung.

Die Kenntnis der Hohe und der Schwankungsbreite des natiirlichen Untergrunds ist jedoch
notwendig, um eine mogliche berufliche Inkorporation von der nattrlichen Thoriumaufnahme
unterscheiden zu kénnen.

Weitere Hinweise auf eine moglicherweise erfolgte berufliche Inkorporation gibt der Nuklid-
vektor der Thoriumisotope in den Ausscheidungen. Th 228 (T, = 1,9 @) entstammt zu einem
erheblichen Antell aus dem Zerfall des Ra 228 (T4, = 5,7 a). Eine Gle chgewichtsbetrachtung
zeigt, dass nach ca. einem Jahr etwa 50% des Th 228 allein durch Ra 228 aufgebaut sind (Eik
98). Die hohere Mobilitét des Radiums gegeniiber Thorium beim Ubergang von der Geosphé-
rein die Hydrosphéare (Wash Out) flhrt z.B. in Wasser zu einem Aktivitétsverhatnisvon Th
228/ Th232> 1.

Die Fachliteratur geht haufig von einem Aktivitétsverhdltnisvon Th 228 / Th 232 in der Bio-
sphére von eins aus. Diesist jedoch aus geophysikalischen und metabolischen Grinden falsch
(Zin 98). Das Verhdtnisvon Th 228 / Th 232 fur Nahrungsmittel muss grof3er als eins sein
(Eik 98).

Da sich die Isotopenzusammensetzung des beruflich inkorporierten Thoriums (in Mineralien
Th 228/Th232 < 1) vom Nuklidvektor des Uber Nahrung zugeftihrten Thoriums unterscheidet,

kann dies weitere Hinweise auf die Herkunft des ausgeschiedenen Thoriums geben.

-15-
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4.2 Literaturdaten nattrlicher Thoriumausscheidung

Bis Mitte 1985 wurden die Werte der ICRP 23 als Standardwerte der natiirlichen Thoriumaus-
scheidung angesehen. Die Werte der ICRP 23 beruhen auf der Pavlovskaya-Studie (Pav 66).
Bel dieser Studie wurden die Organe von 50 Unfallopfern und an Herzversagen gestorbenen

Personen untersucht.

Qudlle Stuhl urin

ICRP 23 2,9 ug/d 0,1 pug/d

Tabelle4.1: Naturliche Thoriumausscheidung (ICRP 23)

Eine weitere Mdglichkeit zur Abschétzung der natiirlichen Thoriumausscheidung ist die Be-
stimmung des Thoriumgehaltes von Nahrungsmitteln. Dabei werden die Lebensmittel zur
einen Halfte als Nahrung zugeflhrt und der Rest zur Bestimmung des Thoriumgehaltes ver-

wendet. Mit dieser Methode lassen sich sehr zuverlassige Abschatzungen durchf ihren.

Quelle Ort Th 232 Th 228 Th 230

Frindik, 1983 Karlsruhe 5,9 mBg/d 46 mBg/d 9,4 mBg/d

Tabelle 4.2: Thoriumaufnahme (L ebensmittelunter suchung) (Frin 96)

Ab 1986 wurde gezielt damit begonnen die Ausscheidung des natirlich aufgenommenen Tho-
riums Uber den Stuhl und den Urin zu untersuchen (Bey 98-1). Gemessen an ihrer Bedeutung
flr die Inkorporationsiiberwachung liegen bisher nur wenige M essergebnisse von direkten

Ausscheidungsuntersuchungen vor.
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Quele indvicen | ‘(e | (megd | "
Dang et al. (1986) (Dan 86) 16 9,2 33-17,4 Bombay
Shiraishi et a. (1992) (Shir 92) 62 1,7 06-4,7 Japan
Linsalata et a. (1986) (Lins 86) 10 0,74 0,15-17 New York
Sahre (1994) (Bey 98-2) 15 2,7 0,7-59 Dresden
Beyer, Biehl (1992) (Bey 98-2) 6 6,9 0,8-14,0 Jilich
Naumann et a (1998) (Nau 98) 5 54 1,7-16 Berlin
Zingler et al. (1998) (Zin 98) 23 6,4 2,0-11,9 | Deutschland
Schupfner (1998) (Schu 98) 3 1,7 <05-49 Oberpfalz
Tabelle 4.3: Naturliche Thoriumausscheidung (Th 232) tber Stuhl
Quelle Anzahl der Mittelwert Streuung
Individuen [mBg/d] [mBg/d]
Suntaet al. (1987) (Sun 87) 10 0,049 0,027 - 0,089
Dang et al. (1989) (Dan 89) 11 0,011 0,0049 - 0,019
Riedel et al. (1993) (Rie 93) 7 0,033 0,013 - 0,051
Roth et al. (1997) (Roth 97) 55 m": 0,055 m®: 0,017 - 0,121
w?: 0,041 w?: 0,009 - 0,099

D Proben mannlicher Personen
2 Proben weiblicher Personen

Tabelle 4.4: Naturliche Thoriumausscheidung (Th 232) Gber Urin
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Ko

4.3 Naturliches | sotopenver haltnis des Thorium

Neben den Absolutwerten kénnen die Isotopenverhdtnisse zwischen den Thoriumnukliden

einen Hinweis auf beruflich aufgenommenes Thorium geben. Entsprechend den spérlichen
Daten fur die Einzelnuklide Th 228, Th 230, Th 232 liegen auch hier nur wenige Messwerte

vor.
Qudlle urin
Th 228/ Th 232 Th 228/ Th 230
Karpaset a. (Kar 96) >4 -
Quelle Stuhl
Th 228/ Th 232 Th228/Th 230
Seymour et a. (Sey 92) 4,3 2,3
Fisenneet a. (Fis 87) 4,8 3,2
Zingler et a. (Zin 98) 7,2 1,1
Naumann et al. (Nau 98) 7,8 2,9

Tabelle 4.5: Literaturwerte natirlicher Th-1sotopenver haltnisse

4.4 Daten naturlicher Thoriumausscheidung von der Messstelle des LfU

An der Messstelle fir Radiotoxikolgie werden im Laufe eines Jahres zahlreiche Stuhluntersu-

chungen durchgefuhrt. Diese wurden auch im Hinblick auf nattirliche Nuklide ausgewertet.

Ergebnisse fur nattrliche Thoriumausscheidung fallen somit als Nebenprodukt der Ausschei-

dungsanalytik gemal3 863 der Strahlenschutzverordnung an.

Bis Ende 1996 wurden 78 Stuhlproben von 19 verschiedenen Personen aus Bayern untersucht

und ausgewertet.
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Nuklid Stuhl Urin Y
Mittelwert ¥ Streubreite Mittelwert ¥ Streubreite
[mBoy/d] [mBay/d] [mBoy/d] [mBay/d]
Th 232 3,6 <NWG?-6,0 0,12 <NWG ?-0,2
Th228 29 <NWG ? - 82 0,9 <NWG?-27

Y Werte abgeleitet nach ICRP 23
2 NWG: Nachweisgrenze der 3 Tage-Messung
% Nur aus Messwerten (iber den Nachweisgrenzen gebildet

Tabelle 4.6: Naturliche Thoriumausscheidung Gber Stuhl, LfU Kulmbach (1996)

Mit Kenntnis der naturlichen Ausscheidung kann ein konstanter Wert fir das betrachtete Nuk-
lid und fr das Lebensumfeld des Probanden angenommen werden. Bei der Auswertung der
Ausscheidungsanalysen beruflich exponierter Personen kann dieser Wert (natUrlicher Unter-
grund) berticksichtigt werden, indem er vom eigentlichen Messwert subtrahiert wird.

Im Rahmen dieses Untersuchungsvorhabens wurde bei der Ausscheidungsanalyse von U-
rinproben darauf verzichtet. Stattdessen wurde ein Kollektiv von 17 beruflich nicht exponier-
ten Personen aus Oberfranken ausgewahlt. Die ausgewdahlten Personen dienten as Kontroll-
gruppe, um an ihr eine eventuelle Erhdhung der Messwerte bei beruflich exponierten Perso-
nen aufzuzeigen. Voraussetzung fur diese Vorgehensweise sind gleiche Messbedingungen

sowie die identische Aufbereitung der Proben.

Nuklid Mittelwert [mBg/d] Streubreite [mBg/d]

Th2329 0,2 0,1-05

Y Messwerte und Nachweisgrenzen

Tabelle4.7: Naturliche Thoriumausscheidung Gber Urin bei 17 beruflich nicht exponier-
ten Personen aus Oberfranken, LfU Kulmbach (1996)

Abhangig von den Erndhrungsgewohnheiten der Person, deren Ausscheidungsproben unter-
sucht werden, kdnnen sich insbesondere bei Stuhlproben erhebliche tégliche Schwankungen

der Messwerte ergeben.
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An der Mef3stelle wurden im Rahmen des Untersuchungsvorhabens Stuhlproben einer Person
Uber 11 Tage gesammelt. Am siebten Tag des Sammel zeitraums nahm die V ersuchsperson
innerhalb eines halben Tages 250 Gramm Paraniisse (Herkunftsland: Brasilien) zu sich. Die
gammaspektrometrische Messung der Paranlisse ergab einen Gehalt von ca. 20 Bq Th 228/kg.
Die Ergebnisse der Stuhluntersuchungen sind in Tabelle 4.8 und in Abbildung 4.1 dargestelit.

Tag Ausscheidung [mBg/d] Th 228
/
Th 228 Th 230 Th 232 Th 232
1 28,1 34 24 11,7
2 30,3 5,2 2,6 11,7
3 29,8 7,1 3,8 7,8
4 27 7,1 19 14,2
5 33 6,6 4 8,3
6" - - - -

7 (Paraniisse) 43,8 6,0 4,6 95
8 324 7,2 34 95,3
9 2045 10,7 47 435,1

107 - - - -
11 271 47 13 208,5

Y keine Stuhlprobe

Tabelle 4.8: Naturliche Thoriumausscheidung Uber Stuhl bel einer ménnlichen Person,
LfU Kulmbach (1998)
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10000
—o—Th-228 --e--Th-230
—o0— Th-232
1000
Eintagige Zufuhr von 250 Gramm \
Parantssen
100

Messwert [mBqg/d]

Abbildung 4.1: Naturliche Thoriumausscheidung tiber Stuhl bei einer mannlichen Ver-
suchsperson, LfU Kulmbach (1998)

Wie erwartet, steigt die ausgeschiedene Aktivitdt an Th 228 nach dem Verzehr der Parantisse
deutlich an. Die Aktivitaten von Th 230 und Th 232 bleiben dagegen anndhernd konstant. Als

Folge wird das Verhdtnis von Th 228 / Th 232 gestort und die Interpretation der Ergebnisse
wird erheblich erschwert.

4.5 Konsequenz fur die Bewertung von Messwerten

Vergleicht man die zur Verfigung stehenden Daten, dann erkennt man die gréf3enordnungs-
maRige Ubereinstimmung der Literaturwerte mit den Werten aus den eigenen Untersuchun-
gen. Erkennbar sind auRerdem Schwankungen der Thoriumwerte im Stuhl. Je nach Erndh-
rungsgewohnheiten (Bsp. Parantisse Kapitel 4.4) kdnnen sich enorme Unterschiede bei den
Absolutwerten und den Nuklidvektoren der Thoriumnuklide ergeben. Die Festlegung diskreter

Untergrundwerte fir die betrachteten Thoriumnuklide erscheint problematisch.
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Zuverlassiger ist die Betrachtung der Nuklidvektoren in den Ausscheidungsproben. Samtliche
thoriumhaltigen Werkstoffe mit denen die Probanden dieses Untersuchungsvorhabens umge-
hen, beinhalten Th 228 und Th 232 im Verhéltnis < 1, wéhrend der Quotient Th 228/ Th 232
aus nattrrlichen Quellen deutlich grofier alseinsist.

Werte des Quotienten aus Th 228 und Th 232 in den Ausscheidungsproben, die im Bereich
von eins oder sogar darunter liegen, deuten auf beruflich bedingte Inkorporation tber Ingesti-
on oder Inhalation hin.

Fur die Radionuklide Th 230 und Th 232 schlagt Schupfner (Schu 98) ein Verfahren zur
Beurteilung vor, welches sowohl die Absolutwerte al's auch die Nuklidvektoren
berlicksichtigt. In einem Fussdiagramm werden den Messwerten verschiedene
Entscheidungskriterien entgegengestellt. Als Ergebnis erhdt man die Aussage, ob es sich tiber
Nahrung inkorporiertes Thorium oder beruflich bedingt, inkorporiertes Thorium handelt. Die
Wahrscheinlichkeit fir eine Fal schaussage liegt bei 10 %.

Bel einem Fachgespréch (" Korperaktivitat durch natirliche Quellen” ), veranstaltet durch die
Leitstelle fur Inkorporationsiiberwachung des Bundesamtes fur Strahlenschutz in Berlin
(25./26.11.1996), wurden von der Arbeitsgruppe folgende Maximalwerte fir die natirliche

Thoriumausscheidung vorgeschlagen:

Thoriumausscheidung Urin : 0,1 mBg/d (Th 232)
Thoriumausscheidung Stuhl : 20 mBg/d (Th 232)

Diese Werte kdnnen nach Aussagen der Teillnehmer vereinzelt Gberschritten werden.

Bei der Bewertung und Einordnung der Ergebnisse der Ausschei dungsuntersuchungen im

Rahmen des V orhabens, werden die erwahnten Beurteilungskriterien berticksichtigt.
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5 Eingesetzte M esstechnik

5.1 Ausscheidungsanalysen

Im folgenden wird in kurzer Form die Messtechnik beschrieben, die bel den analysierten Aus-

scheidungsproben zum Einsatz kam.

5.1.1 Alphaspektrometrie

M o6chte man die Radionuklide Th 228, Th 230 und Th 232 gleichzeitig qualitativ und quanti-
tativ in Umweltproben bestimmen, ist die Alphaspektrometrie mit Halbleiterdetektoren das
Verfahren der Wahl. Die geringen Ausscheldungsraten fur Thorium im Urin stellen hohe An-
forderungen an das Mess-System und die Probenaufbereitung.

Wird die Alphaspektrometrie als Routinemessverfahren eingesetzt, ist im allgemeinen eine
Nachweisgrenze des Messverfahrens von ca. 1 mBa/d fur den 24h-Urin oder 24h-Stuhl gefor-
dert. Bel ersten Messungen wurden fir die Urinproben unter Routinebedingungen (M esszeit
260.000 sec., geometrische Efficiency ca. 20 %) keine Messwerte oberhalb der messtechnisch
bedingten Nachweisgrenzen ermittelt. Daraufhin wurde die Messzeit auf 20 Tage (1.728.000
sec.) erhoht und die Messgeometrie verandert (Efficiency ca. 30 %). Mit diesen Mal3nahmen
konnten die notwendigen Nachweisgrenzen fir Thorium in Urin fur die erhdhten Anforderun-
gen erreicht werden. Fir 60 vermessene 24h-Urinproben ist durch die lange Messzeit ein mi-
nimaler Zeitaufwand von 100 reinen Messtagen notig.

Fur 24h-Stuhlproben ist eine Messzeit von 260.000 sec. ausreichend.

5.1.2 Auswertung der Spektren

Zur Auswertung der Alphaspektren der Urinproben wurde aus mehreren Griinden Th 232 als
Leitnuklid herangezogen.

Th 228 entstammt zu einem erheblichen Anteil aus dem Zerfall des Ra 228 (siehe hierzu Ka-
pitel 4.1). Der im allgemeinen hohere nattrliche Untergrund des Th 228 unterliegt dement-
sprechend grofderen Schwankungen. Dies fihrt zu Interpretationsproblemen bei der Bestim-

mung der beruflichen Strahlenexposition.
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Von Vorteil bei der Auswertung ist ebenfalls die glinstige Lage der Hauptlinie des Th 232
(4.01 MeV). Sie liegt in einem Energiebereich ohne Stérungen durch Linien anderer Nuklide
und nur geringer Untergrundzahlirate. Selbst bel schlechter chemischer Abtrennung der Thori-
umnuklide von anderen nattirlichen Nukliden (z.B. Uran in der Thoriumfraktion) werden
Haupt- und Nebenlinien des Th 232 nicht Uberlagert.

Bel schlechten Spektren besteht auf3erdem die Méglichkeit, dass sich die Linien des Th 228
und des Th 230 mit den Linien des Tracers Th 229 bzw. seiner Tochter (Ac 225) tUberlagern.

Bei den Alphaspektren der Stuhlproben spielen Stérungen durch andere Nuklide eine weitaus
geringere Rolle, da die Aktivitéten der nattrlichen Thoriumnuklide im Bereich der Aktivitéaten
des Tracers (ca. 32mBg/Probe Th 229) liegen. Eine Zuordnung der gefundenen Linien zu den
entsprechenden Nukliden wird dadurch vereinfacht. Dies wird besonders deutlich aus einem

Vergleich zweier Alphaspektren (Abbildung 5.1: Stuhlprobe, Abbildung 5.2: Urinprobe).

150 +
Th 229

100 +
[72]
c
3 Th 232
O Th 228

50 £
Th 230 M
0 o o } . \m/‘wﬂm . ‘L Y| } \ M’VM’\MMIM
35 41 47 53 58 6,4
Energie[MeV]

Abbildung 5.1: Alphaspektrum einer 24h-Stuhlprobe eines WI G-Schweil3ers (96036)
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Abbildung 5.2: Alphaspektrum einer 24h-Urinprobe eines WI G-Schwei3ers (96037)

5.2 Materialproben

Bel den untersuchten Material proben handelte es sich um kompakte, thoriumhaltige Werkstof -
fe, deren radiochemische Aufbereitung fir die Alphaspektrometrie sehr schwierig ist und da-
her nicht durchgeftihrt wurde.

Die Gammaspektrometrie erlaubt in diesem Fall ein schnelles und einfaches Aktivitatsscree-

ning der Material proben.

5.2.1 Gammaspektrometrie

Wie bel der Alphaspektrometrie handelt es sich bel der Gammaspektrometrie um ein energie-
aufldsendes und damit nuklidspezifisches Messverfahren. Im Gegensatz zur Alphaspektro-
metrie kann, aufgrund der geringen Sel bstabsorption der Gammastrahlung im Material, im
allgemeinen auf eine aufwendige chemische oder mechani sche Probenaufbereitung verzichtet
werden. Die Gammaspektrometrie ist aufgrund ihrer Zuverléssigkeit, Schnelligkeit und der

hohen Energieaufl6sung ein wichtiges Messverfahren des praktischen Strahlenschutzes.
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5.3 Umgebungsmessungen

Im Rahmen der Untersuchung wurden thoriumverarbeitende Betriebe besucht, um sich vor
Ort ein Bild von moglicher externer und innerer Strahlenexposition machen zu kénnen. Dabel

leisten Dosislei stungsmessungen mit tragbaren Messgerdten wertvolle Hilfe.

5.3.1 Dosisleistungsmessung

Die Energiedosis ist eine wesentliche Grof3e zur Erfassung der biologischen Wirkung ionisie-
render Strahlung. Als Konsequenz des Reaktorunfalles in Tschernobyl erhielten 1987 die
Landkreise und kreisfreien Stédte Bayerns je ein Dosisleistungsmessgerét, verbunden mit der
Aufgabe, die Gammaortsdosislei stung an verschiedenen Orten regelmaldig zu bestimmen. Die
Umgebungs- und Anlagentiberwachung ist bis heute eines der Hauptanwendungsgebiete der
Dosideistungsmessgeréte. Weitere Einsatzgebiete sind die Messungen an Rontgenanl agen,
Streustrahlungsmessungen, Messungen an Bildrohren und Storstrahlern, Uberpriifungen von

Abschirmungen und geol ogische Untersuchungen (Aut 91).
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6 Modelle zur Ausscheidungsanalytik

6.1 Allgemeines

Radioaktive Stoffe konnen auf verschiedenen Wegen in den Korper gelangen und dort zur
inneren Strahlenexposition beitragen. Bel der beruflich bedingten Strahlenexposition, die Ge-
genstand der vorliegenden Untersuchungen ist, sind insbesondere die Zufuhr Uber die Atem-
luft (Inhalation) und die orale Zufuhr (Ingestion) von Bedeutung.

Die aufgenommenen radioaktiven Substanzen verteilen sich im Korper, werden in verschie-
denen Organen abgel agert (Depotbildung) und zu einem bestimmten Anteil sofort oder mit
definierter zeitlicher Verzégerung wieder ausgeschieden. Das Verhalten im Koérper wird dabei
von den physikalisch-chemischen Eigenschaften des zugeftihrten Nuklids sowie von seinem
Metabolismusim Korper bestimmt. Um diesem Verhalten Rechnung zu tragen, wurden kom-
plizierte mathematische Modelle (Kompartimentmodelle) entwickelt und stetig weiter verbes-
sert, die die Moglichkeit er6ffnen eine qualitative und quantitative Aussage Uber den Weg des
Nuklidsim Korper zu treffen. Neben der Berechnung der Strahlenexposition einzelner Organe
ermaglichen die biokinetischen und dosimetrischen Modelle anhand der Aktivitatswerte in
den Ausscheidungen die Bestimmung der zugefUhrten Aktivité und der daraus resultierenden
Effektivdosis.

6.21CRP 23

Wie in der Einfuhrung angemerkt wird das Verhalten inkorporierter Teilchen im Korper we-
sentlich durch ihren Metabolismus im Korper bestimmt. Anatomische Gegebenheiten sowie
das Stoffwechsel geschehen des Korpers unterliegen jedoch starken individuellen Schwankun-
gen und Besonderheiten. Ein Beurteilung der Strahlenexposition verschiedener Individuen bei
individueller Betrachtung der biologischen Voraussetzungen wére nicht praktikabel. Deshalb
hat die ICRP (International Commission of Radiation Protection) 1975 in einer Verdffentli-
chung (ICRP 23) Standardwerte eines Durchschnittsmenschen in allen Einzelheiten festgel egt.
Dieser Modellmensch ist Grundlage der gangigen biokinetischen Modelle und Referenzperson

der guiltigen deutschen Strahlenschutzverordnung.
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6.31CRP 30

Die ICRP 30 stellt die biokinetischen und dosimetrischen Modelle fir die gegenwartig giltige
Strahlenschutzverordnung. Das Modell von 1979 besteht aus drei Teilmodellen: Dem Magen-
Darm-Trakt, den Atmungsorganen (Atem-Trakt) und den Korperflissigkeiten mit Organen

(Korper).
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Abbildung 6.1: Modelle nach der ICRP 30
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Die Grundziige des Modells werden fr alle Nuklide gleich angewandt. Nuklid- und Verbin-
dungsspezifische Parameter werden eingeftihrt um z.B. die gastrointestinale Absorption im
Dunndarm zu beschreiben (f1-Faktor). Die anteil sméaldige Ablagerung eingeatmeter Teilchen
im Respirationstrakt wird von der Grofée des Aerosols (AMAD: 0,1 - 10,0 um) bestimmt. Der
Ubergang vom Atemtrakt in Magen und K 6rper, sowie die Retention in der Lunge wird von
drei Parametern (Retentionsklassen) beschrieben, die die Verweildauer im pulmonalen Be-
reich der Lunge charakterisieren (D: Day / HWZ: 12h, W: Week / HWZ: 50d, Y:Year /| HWZ:
500d). Sie sind abhangig von der chemischen Verbindung in der die inhalierte radioaktive
Substanz vorliegt. Grundlage des Modellsist der Referenzmensch der ICRP 23.

6.41CRP 54

Die ICRP 54 von 1988 beschéftigt sich mit der individuellen Uberwachung von Personen, die
beruflichen Umgang mit radioaktiven Stoffen haben. Sie beinhaltet metabolische Daten fir 39
verschiedene Nuklide die deren Verteilung, Ablagerung und Ausscheidung beschreiben und
mathematische Gleichungen, die die biologischen Halbwertszeiten in den einzelnen Kompar-
timenten berticksichtigen. Die Nuklide wurden aufgrund ihrer radiologischen Relevanz bei der
beruflichen Strahlenexposition und ihrem Vorkommen in Forschung, Medizin, Industrie und
Kerntechnik ausgewahlt. Im Anhang der Veroffentlichung finden sich u.a. Ausscheidungsra-
ten Uber Urin und Stuhl bei einmaliger und kontinuierlicher Zufuhr. Diese ermdglichen die
Bestimmung der Zufuhr fUr den Einzelfall und den Vergleich mit gultigen Grenzwerten.
Grundlage der ICRP 54 sind die Modelle der ICRP 30.

6.5 Metabolische Daten fur Thorium

Auf Grundlage der ICRP 30 und ICRP 54 wurde ein Berechnungsprogramm in der Program-
miersprache Visual Basic 4.0 Professional erstellt, mit dem die Ausscheldungsraten Gber Stuhl
oder Urin nach einmaliger und kontinuierlicher Inhalation oder Ingestion berechnet werden
koénnen. Mit diesem Hilfsmittel kdnnen Ausscheidungsraten und K érperaktivitéten verschie-

denster Nuklide fur individuelle Bedingungen der Inkorporation bestimmt werden.
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Ein Vergleich der errechneten mit den der Richtlinie fir die Ermittlung der Korperdosen bei
innerer Strahlenexposition gemal3 88 63,63a StrlSchV (GMBI 94) angegebenen Ausschei-
dungsraten und Retentionswerten zeigte keine nennenswerten Abwei chungen.

In den folgenden zwei Diagrammen sind die zeitlichen Verlaufe der Ausscheidungsraten ab-
gebildet, die fur die durchgefiihrten Ausschei dungsuntersuchungen von Bedeutung sind.

Aus Abbildung 6.2 wird ersichtlich, dass schon nach 5-tagiger kontinuierlicher Inhalation
(eine Arbeitswoche) ca. 85 % der maximal mdoglichen Ausscheidungsrate Uber den Stuhl er-
reicht wird. Wird der Umgang mit Thorium nach funf Tagen abgebrochen (Wochenende, Ur-
laub) ergibt sich der Verlauf der zweiten Kurve aus Abbildung 6.2. Dieses Verhalten ermdg-
licht die Einschétzung der beruflichen Inkorporation wéahrend eines definierten Zeitraums des
Umgangs mit radioaktiven Stoffen (siehe Kapitel ” Untersuchungen zur Strahlenexposition in

einem Betrieb der Lampentechnologi€e”).
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Abbildung 6.2: Vergleich der Ausscheidungsraten bezogen auf die Zufuhr Uber den Stuhl
far Th 232 bei kont. Inhalation (®) und bei Abbruch der Zufuhr nach finf Tagen(®©)
nach ICRP 30,54 (Retentionsklasse Y, Amad 1 tm)

Ausschlaggebend fur die Auswahl von moglichen Probanden fir den Nachweis vorliegender

Korperdepotsist ihre langjdhrige und kontinuierliche Exposition. Dies wird besonders aus

Abbildung 6.3 deutlich. Betrégt die kontinuierliche Zufuhr von Thorium tber Inhalation nur
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einige zehn mBg/d (realistische Zahl) gelangt man erst nach 3 bis 5 Jahren in Bereiche, in
denen die gemessenen Tagesausscheldungen mit dem gewahlten Messverfahren der
Alphaspektrometrie sicher nachzuweisen sind und ca. um den Faktor 10 - 100 Uber der nattir-
lichen Ausscheidung liegen. Wird die Exposition nach diesem Zeitraum beendet, verringert
sich die Ausscheidungsrate nur zogerlich, da einmal aufgebaute Kdrperdepots nur langsam
wieder abgebaut werden. Fur die Auswahl der Probanden bedeutete dies, dass eine langjdhrige
kontinuierliche Tatigkeit von gréf3erer Bedeutung ist, als kurzfristige Unterbrechungen.
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Abbildung 6.3: Verlauf der Ausscheidungsrate bezogen auf die Zufuhr tGber den Urin far
Th 232 bei kont. Inhalation(¢) und bei Abbruch der Zufuhr(®) nach zehn Jahren nach
| CRP 30,54 (Retentionsklasse Y, Amad 1 um)

Aus den Abbildungen 6.2 und 6.3 wird ersichtlich, dass sich Urinproben fir den Nachweis
langjahrig aufgebauter K 6rperdepots eignen, wahrend Stuhlproben Rickschliisse auf kurzzei-

tige Inkorporation zulassen.
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6.6 Aktuelle Entwicklung

Die kurz beschriebenen Modelle sind die Grundlage der dosimetrischen Berechnungen und
damit wissenschaftliche Basis der gegenwartigen Strahlenschutzverordnung. Ermittelte Akti-
vitatszufuhren und Dosisberechnungen dieser Arbeit grinden auf den beschriebenen Model-
len.

Wahrend fur den Magen-Darm-Trakt noch das 4-K ompartiment-Modell gltig ist, gibt esfur
den Atemtrakt und die K érper-K ompartimente neuere und realistischere Ansétze.

Das Atemmodell der ICRP 66 verfeinert das Kompartimentmodell der ICRP 30 und seine
internen Austauschvorgéange, legt alters- und aerosolabhangige Depositionsparameter fest,
beriicksichtigt eine grofkere Bandbreite des AMAD s (0,0006 bis 100 um), betrachtet die Ei-
genschaften des inhalierten Aerosols (z.B. Geometrie) und unterscheidet zwischen dem indi-
viduellen Atemverhalten von Arbeitern und tbriger Bevolkerung. Die Anderungen in Bezug
auf die Retention im Atemtrakt bewirken eine rechnerische Erhthung des Antells (f1-Wert),
der aus dem Magen-Darm-Trakt in den systemischen Kreislauf Ubertritt (Nof3ke 98).

Bel der Betrachtung des Restkdrpers wurden fur einige Nuklide weit kompliziertere Modelle
(Thorium: ICRP 69) entwickelt. Sie beruhen auf physiologischen Daten und kénnen dadurch
auf verschiedene Altersgruppen angewandt werden und den Aktivitéatsverlauf in Organen,
Ganzkorper und Ausscheidungen realistischer darstellen (Nof3ke 98).

In den néchsten Jahren sind Revisionen der ICRP 30 und der ICRP 54 geplant (ICRP 78).

Neuere Untersuchungen (Dan 92, Leg 97) gelangen zum Ergebnis, dass die Ausscheidungsra-
ten des Thoriums tUber den Urin niedriger sind als bisher angenommen. Grund daftr kénnte
eine teilwei se Ausscheidung des systemischen Thoriums Uber Stuhl sein, wahrend die ICRP
54 davon ausgeht, dass 100 % (f,=1) Gber den Urin ausgeschieden werden. Eine andere Erkl&a
rung sind zu kurz angesetzte biol ogische Halbwertszeiten der ICRP 54 (z.B. 8000 Tage fur
das Skelett). Ansdtze mit langeren biologischen Halbwertszeiten, bei denen Rezirkulationen
im Korper berticksichtigt werden, sind in der ICRP 69 zu finden. Dang und Legget (Dan 92,
Leg 97) kommen zu Werten fir die Thoriumausscheidung tiber den Urin, die um den Faktor 4
bis 5 niedriger liegen als nach den alten bisherigen Modellen angenommen.

Andere Autoren (Ber 98) haben in aufwendigen Versuchen mit simulierter Lungenflissigkeit
nachgewiesen, dass der Ubergang des Thoriums von der Lunge nach Inhalation in das Trans-

ferkompartiment wesentlich langsamer vonstatten geht al's bisher angenommen. Bei den Ver-
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suchen wurden Halbwertszeiten fiir den Ubergang von ca. 900 Jahren ermittelt. Auch diese
Untersuchung ist ein Hinwels auf die wohl zu hoch angesetzten Ausscheidungsraten der gilti-
gen Modelle. Erweisen sich die 0. a. Annahmen als richtig, mussten die in diesem Vorhaben

ermittelten Aktivitétszufuhren nach oben korregiert werden.
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7 Probenaufbereitung der Urin- und Stuhlproben

Die Probenaufbereitung der 24h-Urin- und Stuhlproben geschieht nach einer an der Messstelle
fur Radiotoxikologie entwickelten und standardisierten Methode. Ihre Anwendbarkeit hat sich
fur die verschiedenen Aktinide bewahrt und konnte durch die Teilnahme an nationalen und
internationalen Ringversuchen verifiziert werden.

Grundsétzlich gliedert sich die Probenaufbereitung von Ausscheidungsproben in drei wesent-

liche Arbeitsschritte:

1. Veraschung der Probe / Aufschluss

- Verminderung des Probenvolumens
-  Zerstorung aller organischen Bestandteile und Verringerung des Silicatantells
—  Uberfuihren der Probe in wasserl 6sliche Form
eingesetzte Verfahren:
Trockenveraschung in Veraschungsofen, Oxidative Nassveraschung, Mikrowel -

|enaufschluss

2. Chemische Abtrennung

-  Gemeinsame Separation der Nuklide von Matrixelementen

-  Fraktionierende Abtrennung von bel der Spektrometrie stérenden Nukliden. So unter-
scheiden sich manche Alpha-Strahler in ihren a-Energien nicht oder nur sehr wenig.
Eine messtechni sche nuklidspezifische Erfassung ist daher nicht moglich.
eingesetzte Verfahren:
Mitféllung, lonenaustausch, Chromatographie

3. Probenprpraration

—  Uberfiihren der Aktinidenfraktion in messbare Form fiir Alphaspektrometrie
eingesetztes Verfahren:
Elektrodeposition auf Edel stahlplé&ttchen

In den Abbildungen 7.1 und 7.2 sind die Ablaufe der angewandten Probenaufbereitung auf

Thoriumnuklide bis zum Vorliegen eines M esspréparates dargestellt.
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A. Probeneingang

1. Bestimmung des Probenvolumens

Eventuell Riickstellprobe
(/2 Gesamtvolumen)

B. Ca-Phosphatféllung

Ansauern der Probe mit /1/ (10 % der Probenmenge)
Zugabevon 1 ml /2/

Zugabe des Tracers /3/

Erhitzen auf = 80 ° (mind.3 h)

Probe 1 h abkihlen lassen

Zugabe von 5 ml /4/, RUhren

Unter Ruhren Zugabe von /5/ bis Féllung eintritt
Niederschlag absetzen lassen

. Uberstand dekantieren

10. Ruckstand zentrifugieren und in/1/ [6sen

11. Mehrmasmit /1/ und /6/ abrauchen

CoNoOMWNE

11/ HNO;, conc.

12/ 50 mg Ca(NOg3),/ ml
13/ 64,46 mBqg Th 229
/5/ NH4OH, conc.

/6/  H,0O,, conc.

Uberstand aufbewahren
>

Ruckstand in 10 ml /7/ aufnehmen

(Probel dsung)

C. Saulenchromatographie

1. Vorbereiten der Chromatographiesaule
- Befiillen der Saule mit /8/
(0,7 gin Glassaule, 10 mm Durchmesser)
- Uberschichten mit Seesand
- Konditionieren mit 10 ml /9/
- Konditionieren mit 20 ml /10/

I71 0,5M AI(NO3)3
in2M HNO;

18/ Tru-Spec, 100-150 pm
(Fa. Eichrom)

/99 0,1 M NHHC,O,

/10/ 2 M HNO;

/11/ 1M HNO;
1. Aufgabe der Probel 6sung <
2. Nachspulen mit 5 ml /7/
3. Spulenmit2x5ml /11/
4. Elution mit 25 ml /9/
D. Elektrodeposition l
1. Eindampfen des Eluats bis fast zur Trockene /12/  H,SO., conc.
2. Zugabevon 0,4 ml /12/ /13/ H,0, dest.
3. Erhitzen bis zur Bildung weil3en Nebels, Abkiihlen lassen /14/ NH,OH, 25 %
4. Zugabe von 15 ml /13/ 115/ H,S0,, 5%
5. Einstellen auf pH 2-3 mit /14/ und /15/
6. Elektrodeposition auf Edel stahlpléttchen (3 h, 1000 mA)

Abbildung 7.1: Probenaufbereitung der 24h - Urinproben
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A. Probeneingang

1 Entfernen der aul3eren Verpackung
2. Bestimmung der Feuchtemasse

B. Veraschung

1. /1 in Porzellanschalein 1 ml /2/ geben, Probe in Porzellanschale
2. Veraschen der Probe (12 h bei 500 °C)

C. Aufschlul

1. je 3 g Probenasche mit 15 ml /3/ versetzen, in Aufschlufl3-

behélter geben

. Mikrowellenaufschluf3 (30 min, 200 °C, ca. 5-15 bar)

. Zentrifugieren des Aufschlusses

. Uberstand in Becherglas geben

. Ruckstand in 5 ml /4/ 16sen, nochmals zentrifugieren

. Uberstand in Becherglas geben (Probe)

. Probe 2-3 x auf Sandbad mit /3/ und /5/ abrauchen; bis fast zur
Trockene

NOoO O~ OWDN

/1 64,46 mBqg Th 229
/2l KCl-Lésung, 1%

Eventuell Rickstellprobe
(/2 Aschemasse)

>

13/ HNO;, conc.

14 8 M HNO;

/5/  H,0,, conc.

16/ 0,5M AI(NO3)3
2M HNO;

D. Saulenchromatographie

1. Vorbereiten der 1.Chromatographiesiule
(wie Konditionierung bei Urinprobe)

2. Vorbereiten der 2.Chromatographiesdule
- Beflllen der Saule mit /7/

(0,7 gin Glassaule, 10 mm Durchmesser)
- Uberschichten mit Seesand

- Konditionieren mit 10 ml /8/

Aufgabe der Probel 6sung auf 1.S&ule

Nachspulen mit 5 ml /6/

Spulen mit 2x5 ml /9/

Elution mit 20 ml /10/ und 20 ml /11/

Zugabe von 10 ml /12/ zum Eluat

2-3 x Abrauchen des Eluats mit /3/ und /5/ bis fast zur Tro-
ckene

7. Aufnehmen des Ruckstandsin 10 ml /8/

ogabkbwbdpE

v

1. Aufgabe der Probel 6sung auf 2.Saule
2. Nachspulen mit 5 ml /6/

3. Spulen mit 2x5 ml /13/

4. Elution mit 20 ml /14/ und 20 ml /15/

Rickstand in 30 ml /6/ aufnehmen
(Probel sung)

[71  TEVA-Spec, 100-150 um
(Fa.Eichrom)
18/ 2M HNO;

/9 2M HNOs/
0,05M (NH,),C,0, /
0,02 M HF

/10/ 0,025 M HNO;

/11/ 0,1 M NH,HC,0,

12/ 0,5M AI(NO3);in H,0O

/13/ 1M HNO;

/14/ 8M HCI

/15/  0,5M HCI

>

Abbildung 7.2: Probenaufbereitung der 24h - Stuhlproben
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8 Das WIG-SchweilRverfahren

8.1 Allgemeines

Begibt man sich auf die Suche nach den Anféngen der Schweil3technik, so wird man Uber-
rascht sein. Bereits im Jahre 2000 vor Christus gelang es den Indern, Eisen zu schmelzen und
im Feuer zu schweif3en. Diese Art der Metallbearbeitung, auch Feuerschwel [3en genannt, war
die erste Stufe in der Entwicklung dieses viel seitigen Fertigungsverfahrens.

Die Vorlaufer der heutigen modernen Schwel3technik gehen alle auf das Ende des vorigen
Jahrhunderts zurtick. Sie sind somit knapp 100 Jahre alt. Das WIG-Schwei3verfahren wurde
1936 in den USA eingefuhrt und wurde erst nach dem 2. Weltkrieg in Deutschland bekannt.

8.2 Beschreibung des WIG-Schwel3ver fahrens

Versucht man sich in der Vielfalt der Schweil3verfahren zurechtzufinden, stof3 man auf die
DIN 1910, die nach Zweck (Verbindungs- und Auftragsschwei(3en) und Ablauf des Schweil3-
verfahrens (Press- und Schmelzschweil3en) unterscheidet (DIN 74).

Der vorwiegende Antell der Schmelzschwel [3verfahren, so auch das WIG-SchweiRverfahren,
benutzt einen elektrischen Lichtbogen als Energiequelle (Gasentladung) und Werkzeug. Der
Lichtbogen brennt dabel frel zwischen Elektrode und Werkstlck. Er ist der bewegliche,
stromdurchflossene Teil des Schweil3-Stromkrei ses.

Das WIG-Schweil3verfahren ist eine Sonderform des Lichtbogenschwei3ens. Dabel wird der
Schweil3bereich (Elektrode / Schmelzbad) durch eigens zugefiihrtes Schutzgas (meist Argon)
vor dem Zutritt von Luft geschiitzt. Als Arbeitselektrode dient eine meist zylindrische Elekt-
rode aus Wolfram. Diese Elektrode ist Stromleiter und Lichtbogentréger zugleich. Sie wird
wahrend des Schweil3vorgangs nur wenig abgenutzt und daher auch als Dauerel ektrode be-
zeichnet.

Wolfram ist nicht zuletzt aufgrund seiner extrem hohen Schmel ztemperatur (3390 °C) ided
fr dieses SchweiRverfahren geeignet.

Beim WIG-Schwei3en kommt sowohl Wechsel- als auch Gleichstrom zur Anwendung.

-37 -



Abschlussbericht Strahlenexposition aus natiirlichen Quellen [7 4

8.3 Thorierte Wolframelektroden

Dauerelektroden fur das WIG-Schweil3en sind in den verschiedensten Durchmessern, Bau-
formen und chemischen Zusammensetzungen erhaltlich.

Neben Elektroden, die aus reinem Wolfram bestehen, werden auch solche verwendet, denen
in unterschiedlichen Prozentsétzen oxidische Zusétze zur Verbesserung der Eigenschaften
bei gemischt werden. In Gebrauch sind Dauerel ektroden mit Zusétzen verschiedener Oxide
wie Zirkondioxid (ZrO,), Lanthandioxid (LaO,), Cerdioxid (CeO,) und Thoriumdioxid
(ThO,).

Diese Oxidzusdtze bewirken in erster Linie eine Verringerung der Elektronenaustrittsarbeit
und eine damit verbundene erhdhte Elektronenemission. Resultierend sind bessere Ziindei-
genschaften, ein stabilerer Lichtbogen, eine langere Standzeit der Elektrode und eine héhere
Strombel astbarkeit. Betrachtet man sich die Auswahlkriterien, die fir den Kauf von Schwei3-
elektroden ausschlaggebend sind, erhélt man folgendes Ergebnis (Abbildung 8.1).

31

21 21

%

15

Preis Standzeit Qualitat Zindver halten Thoriumfrei Einsatzgebiet

Abbildung 8.1: Kriterien zum Kauf von bestimmten Wolframelektroden (Prau 94)

Von den verschieden klassifizierten thorierten Wolframel ektroden werden vorwiegend Stab-
elektroden mit den Bezeichnungen WT20 und WT40 verwendet. Die Bezeichnungen der E-
lektroden geben Aufschluss tber den Gehalt an Thoriumdioxid (WT20: 1,70 - 2,20 %; WT40:
3,80-4,20 %).
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Abbildung 8.2: Spezifische Gesamtaktivitdt der Nuklide der Th-Reihe thorierter Elektro-
den unter Berticksichtigung der Th-Abtrennzeiten (Rei 93)

Rest
10%

WT 20 ohneTh
70% WT 40 10%

10%

Abbildung 8.3: Abschétzung der anteilsmafdigen Verbrauchszahlen fir die Bundesrepublik
- 1993 (Rei 93)
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8.4 Einsatzfelder des WIG-Schweil3ens

Friher ging man davon aus, dass das WIG-Schweif3en nur fir Sonderaufgaben und besonders
hochwertige Werkstoffe eingesetzt werden wirde. Heutzutage wird es bei Stéhlen, alen
Nichteisenmetallen und vor allem bei Leichtmetallen angewandt.

Hauptei nsatzgebiete sind der Rohrleitungsbau, der Behdlter- und Apparatebau und der DUnn-
blechbereich (ZVEE 96). Industriezweige in denen das WIG-Schwel 3en weit verbreitet ist,
sind infolge dessen die Lebensmittelindustrie, die Luft- und Raumfahrttechnik und die chemi-
sche Industrie.

Dieim vorliegenden Vorhaben untersuchten Schweil3er sind in den Bereichen Tankbau fir die
chemische Industrie, Rohrleitungsbau , Apparate- und Behélterbau und industrielle Werkstétte
beschéftigt.

8.5 Strahlenexposition beim W1G-Schweil3en

Bel der Verwendung thorierter Wolframel ektroden ergeben sich die verschiedensten Exposti-
onspfade im beruflichen und im privaten Bereich.

Bel den Berechnungen werden externe Expositionen, die wahrend der Lagerung, dem Trans-
port und der Beseitigung thorierter Elektroden entstehen und Anwendungen im Privatbereich
nicht berticksichtigt.
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Die Probanden, die am Untersuchungsvorhaben teilgenommen haben, sind bei ihrer Arbeit

insbesondere folgenden Formen der Strahlenexposition ausgesetzt:

1 Inkorporation von Schweil3rauch wahrend der Schweil3tatigkeit

2. Inkorporation von Schleifstaub beim Anschleifen der Elektroden
3. Unglnstige Beluftungsver haltnisse, z.B. Schweil3en im Inneren eines Behélters,

erhohen tellweise das I nkor porationsrisiko
8.6 Untersuchte Personengruppe
8.6.1 Auswahl mdoglicher Teillnehmer
Ein wesentliches Ziel des Untersuchungsvorhabens war eine verléssliche Aussage Uber Hohe
einer beim WIG-Schweissen mdglichen inneren Strahlenexposition. Neben einer ausreichen-
den Anzahl von untersuchten Personen mussten daher Mindestanforderungen an die Arbeits-

intensitét und an das Arbeitsumfeld der Probanden gestellt werden. Die niedrigen Ausschei-

dungsraten von Thorium tber Urin (ICRP 54) nach kontinuierlicher Inhalation und die mess-
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technischen Nachweisgrenzen der Alpha-Spektrometrie, waren Griinde fir die bevorzugte
Auswahl vermeintlich stark exponierter WIG- Schweil3er. Zur Einschétzung der Arbeitsbe-

dingungen hatten die Teilnehmer einen umfangrei chen Fragebogen auszufllen.

8.6.2 Auswahl der Probanden

Unabdingbare V oraussetzung war die Akzeptanz beim relevanten Personenkreis. N6tig war
dabel, neben dem Interesse der Betriebsfihrung, die verlassliche Mitarbeit des jeweiligen
Schwellers bel der 24-Stunden-Probenahme und beim sorgféltigen Ausfillen des Fragebo-
gens. Erste Ansprechpartner innerhalb der Unternehmen waren Sicherheitsfachkréfte, Be-
triebsarzte oder Schwel (3fachingenieure.

Begonnen wurde die Suche nach Probanden in Oberfranken. Der Vorteil der rdumlichen Nahe
und der erhdhten Akzeptanz beim Ansprechpartner sollte dabel ausgenutzt werden. Nur weni-
ge Firmen im engeren Umkreis des LfU Nordbayern konnten ausfindig gemacht werden, die
Schweil3er beschéftigen, welche seit langem kontinuierlich mit thorierten Elektroden arbeiten.
Als gute Ansprechpartner erwiesen sich Gewerbeaufsichtséamter in Bayern, die aufgrund ihrer
V erbindungen und der Kenntnisse vor Ort Firmen nennen konnten, die thorierte Elektroden in
ihrer Fertigung einsetzen. Bei der Suche nach Unternehmen in Bayern fiel auf, dass bei vielen
Firmen vor ca 3-4 Jahren in der Fertigung auf thoriumfreie Elektroden umgestellt wurde. Die-
se Firmen setzen nun in der Regel Cer- und Lanthanelektroden ein.

Nach einer ersten Sichtung lagen Adressen von ca. 50 Firmen in Bayern vor, die thorierte E-
lektroden einsetzen, bzw. friher mit thorierten Elektroden gearbeitet haben. Eventuelles Inte-
resse an einer Tellnahme am Untersuchungvorhaben wurde telefonisch oder schriftlich (bei
vorhandenem Ansprechpartner) abgeklart. Die Firmen erhielten, neben dem Anschreiben mit
ausfuhrlicher Projektbeschreibung, ein Informationsblatt Gber Thorium, einen vorgefertigten
Kurzantwortbogen und eine Kopie des vom StIMLU herausgegebenen Berichtes. Viele Firmen

zeigten kein Interesse an einer Tellnahme.

8.7 Organisation des Probenver sandes

Waren in Frage kommende Unternehmen und deren Mitarbeiter zur Zusammenarbeit bereit,

wurden ihnen die entsprechende Anzahl von Probenbehdtern und Fragebtgen zugesandt. Als
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gute Losung erwies sich die Verwendung von an der Mef3stelle vorhandenen Transportbehdl -
tern und das personliche Abholen der Proben in der Firma, da man sich hierbei bereits ein
genaues Bild des Arbeitsumfeldes machen und offen gebliebene Fragen kléren konnte. Von
den Probanden wurde das personliche Erscheinen vor Ort als besonders wichtig empfunden.
Samtliche Daten wurden vertraulich behandelt. Das LfU erhielt keine Namen der teilnehmen-
den Schweil3er. Jede Probe erhielt eine Nummer, die lediglich der Ansprechpartner im Unter-

nehmen dem jeweiligen Mitarbeiter zuordnen konnte.

8.8 Arbeitsumfeld der Probanden

Jeder Teillnehmer am Untersuchungsvorhaben hatte einen mehrseitigen Fragebogen auszufuil-
len. Die Fragestellungen betrafen die bisherige Arbeitsdauer, die Arbeitsintensitét und die
Arbeitsbedingungen beim Schweil3en mit thorierten Wolframelektroden.

Die verschiedenen Fragen wurden in Anlehnung an den Bericht, ” Strahlenexposition beim
berufsbedingten WIG-Schweil3en mit thorierten Wolframelektroden”, ausgewahlt (Rel 93).
Bel der Auswertung der dort beschriebenen Atemluftuntersuchungen wird deutlich, welche
Faktoren die Hohe der Strahlenexposition beeinflussen. Kenntnisse dieser Rahmenbedingun-
gen sind wichtig fur die Ermittlung der Hohe der Strahlenexposition des Schweil3ers.

Zu folgenden Punkten wurden den Probanden Fragen vorgel egt:

1. Tatigkeit
- Einfluss auf Art und Héhe der Inkorporation

2. Dauerexposition
- Die Ausscheidungsrate Uber den Urin ist abhéngig von der Dauer der kontinuierlichen
Zufuhr

3. Schweillintensitét
- Die Ausscheidungsrate tUber den Urin ist abhéngig von der Dauer der taglichen und
kontinuierlichen Zufuhr

4. Verwendung thorierter Elektroden

- Strahlenexposition nur bei der Verwendung thorierter Elektroden méglich
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5. Elektrodentyp der verwendeten Elektroden (Thoriumgehalt)
- Der Thoriumgehalt des Schwell¥auches ist abhéngig vom Thoriumgehalt der  ver-
wendeten Elektrode
6. Stromart (Wechselstrom, Gleichstrom)
— Der Thoriumgehalt des Schweil¥rauches ist abhangig von der Stromart
7. Absaugung
- Thoriumhaltiger SchweifRrauch und Schleifstaub werden bei entsprechender Ab-
saugung weitgehend aus dem Atembereich des Schweil3ers entfernt
8. Anschleifen der Elektroden
- Schnelles Freisetzen grosser Mengen thorierten Wolframs
9. Letztes Arbeiten mit thorierten Elektroden
- Rickgang der Ausscheldungsrate nach langeren Arbeitspausen (ICRP 54)
10. Bemerkungen

- Auffallende individuelle Besonderheiten am Arbeitsplatz und im Arbeitsverhalten

Fast alle Teilnehmer haben die Fragen vollsténdig und ausfthrlich beantwortet.

In den folgenden drel Tabellen sind die Antworten der Probanden zusammengefasst.
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Tatigkeit ~ ® Ausschliesslich Handschwei3er

@ Ausschliesslich Maschinenschwei (er

® Hand- und Maschinenschwei 3er

@ Hilfspersonal beim Schweil3en

Intensitdt  ® Ununterbrochene Beschéftigungsdauer als SchweilRer [a]

® Langer andauernde Unterbrechungen der Beschéftigungsdauer

@ Schweildintensitét pro Arbeitswoche [d]

Schweildintensitét pro Tag [h]
Probe O) @ ©) @) ©) ® @)
96001 n.b. n.b. n.b. n.b. 15 n.b. 5 8
96003 JA - - - 9 NEIN 5 8
96004 - - - JA 8 NEIN 3 8
96005 JA - - - 8 NEIN 2 8
96007 n.b. n.b. n.b. n.b. 30 n.b. 5 8
96008 JA - - - 16 JA 5 3
96009 JA - - - 18 NEIN 5 3
96010 JA - - - 10 NEIN 5 4
96011 JA - - - 27 NEIN 5 4
96012 - - JA - 10 NEIN 5 3
96013 JA - - - 5 NEIN 5 6
96014 JA - - - 27 NEIN 5 4
96015 JA - - - 6 NEIN 5 5
96016 JA - - - 22 NEIN 5 4
96017 JA - - - 22 NEIN 5 3
96018 JA - - - 27 NEIN 5 5
96022 - - JA - 11 NEIN 5 2
96023 - - JA - 5 NEIN 5 2
96024 JA - - - 9 JA 5 6
96025 JA - - - 9 JA 5 4
96026 JA - - - 16 NEIN 5 4
96030 - - JA - 22 NEIN 5 35
96031 JA - - - 20 NEIN 5 7,5
96032 JA - - - 26 JA 5 7
96035 JA - - - 12 NEIN 4 3
96036 JA - - - 25 NEIN 5 n.b.
96037 JA - - - 20 NEIN 5 8-10
96050 JA - - - 10 NEIN 5 3
96051 JA - - - 16 NEIN 5 3

n.b.: nicht beantwortet

Tabelle 8.1: Ubersicht iiber die Fragebdgen: Téatigkeit des Probanden und I ntensitét

seiner Schwell3tatigkeit wahrend der Beschaftigungsdauer
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Elektroden @ Ausschliessliche Verwendung thorierter Elektroden

@ Haufige Verwendung thorierter Elektroden

® Sporadische Verwendung thorierter Elektroden
@ Seltene Verwendung thorierter Elektroden

® Bevorzugte Verwendung von WT 40 und WT 30
® Bevorzugte Verwendung von WT 10 und WT 20

Stromart @ Ausschliessliches SchweiRen mit Gleichstrom

Ausschliessliches Schweil3en mit Wechselstrom

® Vorwiegendes Schwell3en mit Gleichstrom

V orwiegendes Schweil3en mit Wechsel strom

©®® Verhéltnis von Gleich- zu Wechsel stromschwei3en
Probe O] @ ©) @ ® ® @ ® @O
96001 nb. nb. nb. nb JA JA nb. nb. nb. nb. nb.
96003 JA - - - JA JA JA - - - -
96004 JA - - - JA JA - - JA - n.b.
96005 JA - - - JA JA JA - - - -
96007 nb. nb. nb. nb JA JA nb. nb. nb. nb. nb.
96008 JA - - - - JA JA - - - -
96009 JA - - - - JA JA - - - -
96010 JA - - - - JA JA - - - -
96011 JA - - - - JA - - JA - 9:1
96012 JA - - - - JA JA - - - -
96013 JA - - - - JA JA - - - -
96014 JA - - - - JA JA - - - -
96015 JA - - - - JA JA - - - -
96016 JA - - - - JA JA - - - -
96017 JA - - - - JA JA - - - -
96018 JA - - - - JA JA - - - -
96022 - JA - - - JA JA - - - -
96023 - JA - - - JA JA - - - -
96024 JA - - - - JA - - JA - 9:1
96025 JA - - - - JA - - JA - 9:1
96026 JA - - - - JA - - JA - 9:1
96030 JA - - - - JA JA - - - -
96031 JA - - - JA - - - JA - n.b.
96032 JA - - - - JA - JA - - -
96035 JA - - - JA - - - JA - n.b.
96036 JA - - - JA - - - JA - n.b.
96037 JA - - - JA - - - JA - n.b.
96050 JA - - - - JA JA - - - -
96051 JA - - - - JA JA - - - -

n.b.:  nicht beantwortet
Tabelle 8.2: Ubersicht Uiber die Fragebogen: Thorierung der verwendeten Elektroden
und bevor zugte Stromart des Probanden wahrend seiner Beschéftigungsdauer
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Absaugung  © Mobiles Schwell3en ohne Absaugung

@ Stationéres Schweif3en mit Absaugung

@ Stationares Schweil3en ohne Absaugung

@ Verhdtnis von Mobil- zu Stationérschwel [3en

Anschleifen  ® Anschleifen der Elektroden durch den Probanden

® Wie oft werden Elektroden angeschliffen [1/Tag]

@ Anschleifen der Elektroden ohne Absaugung

Anschleifen der Elektroden mit Absaugung
Probe 0] @ ® @ ® ® @
96001 n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
96003 JA - - - JA 6 JA -
96004 JA - - - JA 5 JA -
96005 JA - - - JA 5 JA -
96007 n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
96008 JA - - - JA 10 JA -
96009 JA - - - JA 3 JA -
96010 JA - - - JA 3 JA -
96011 JA - - - JA 10 JA -
96012 JA - - - JA 6 JA -
96013 JA - - - JA 5 JA -
96014 JA - - - JA 10 JA -
96015 JA - - - JA 6 JA -
96016 JA - - - JA 10 JA -
96017 JA - - - JA 5 JA -
96018 JA - - - JA 10 JA -
96022 JA - - - JA 10 - JA
96023 JA - - - JA 10 n.b. n.b.
96024 JA - - - JA 10 JA JA
96025 JA - - - JA 8 JA JA
96026 JA - - - JA 10 n.b. n.b.
96030 - - JA - JA 5 JA -
96031 - - JA - JA 5 JA JA
96032 JA JA n.b. JA 5 JA -
96035 JA - - - JA 10 JA -
96036 JA JA JA - JA 5 JA -
96037 JA JA JA - JA 3-5 JA -
96050 JA - - - JA 10 JA -
96051 JA - - - JA 10 JA -

n.b.: nicht beantwortet

Tabelle 8.3: Ubersicht tiber die Fragebdgen: Technische Absaugung wahrend des
Schwel3vorgangs und Anschleifen thorierter Elektroden
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8.9 Einschatzung der Strahlenexposition

Bel den untersuchten Schweil3ern handelt es sich vorwiegend um langjéhrige WIG-
Handschwei 3er mit hoher Schwei3intensitét. Die Mittel der Lebensarbeitszeit, der wochentli-
chen und téglichen Schweil3zeit liegen bel 16 a, 4,8 d/w und 5,1 h/d.

Die Probanden haben bis zur Probenahme bevorzugt mit thorierten Elektroden des Typs WT
20 oder WT 40 gearbeitet. Dies enspricht dem Normalfall in der industriellen Fertigung.
Dominierend bei der verwendeten Stromart ist Gleichstrom. Wechselstrom wird von den un-
tersuchten Arbeitern mit einem Anteil von 10 - 20 % angewendet. Auch diesist Abbild realis-
tischer Arbeitsbedingungen, bei denen man von einem 74 %-igen Anteil des Gleichstrom-
schweiRens ausgeht (Prau 94). Nur zwel der Schweil3er setzen wahrend ihrer Arbeit eine tech-
nische Absaugung ein, vier der Arbeiter benutzen diese auch beim Anschliff der Elektroden.
Die Haufigkeit des Anschleifensist mit ca. 7 Anschliffen pro Tag und Proband recht gering,
bedingt sich jedoch aus der langjdhrigen beruflichen Erfahrung der Probanden (Unerfahrene
WIG-Schwel 3er miissen haufiger anschleifen).

Inkorporationsrisiko

Niedrig Hoch

Faktor

individuelleArbeitstechnik ++

L ebensarbeitszeit +

Schwei ssintensitéat ++

Anwendung thorierter Elektroden

Elektrodentyp -

Stromart -

Ohne Absaugung Schweissen

Ohne Absaugung Anschleifen +

Abbildung 8.4: Einschatzung des Autors tber das I nkorporationsrisiko durch Faktoren
aus der Arbeitsumgebung der Schwei Rer

In Abbildung 8.4 sind die wichtigsten Faktoren dargestellt die sich auf die innere
Strahlenexposition auswirken. Ausgehend von einer minimalen und maximalen Beeinflussung

wird eine Einschéatzung der Intensitét der Exposition vorgenommen, ohne die Faktoren
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Einschédtzung der Intensitét der Exposition vorgenommen, ohne die Faktoren gegeneinander
zu wichten. Dabei kommt man zum Schluss, dass es sich bei dem untersuchten Kollektiv um
WIG-Schwel 3er handelt, deren Exposition tiber einem angenommenen Belastungsmittel liegt.
Unberlcksichtigt bleiben muss das individuelle Arbeitsverhalten des Schweil3ers, welches
sicherlich einen nicht unwesentlichen Einfluss auf eine mdgliche Inkorporation von Thorium
hat. Die externe Strahlenexposition durch den Umgang mit thorierten Elektroden wird bel

dieser Einschétzung nicht berticksichtigt (siehe hierzu Rei 93).

8.10. Urinanalysen

8.10.1 M esser gebnisse

In Tabelle 8.4 sind die Th 232-Messwerte der analysierten Urinproben von WIG-Schweil3ern

aufgefuhrt.
Probennummer Messwert Fehler Nachweisgrenze Fehler
[mBo/d] [%0] [mBo/d] [%0]
96001 1 - - 0,85 45
=96001_2 0,58 50 - -
96003 _1 0,36 312 - -
= 96003 2 n.i. - 0,42
96004 1 0,32 22 - -
= 96004 2 0,40 43 - -
= 96005 1 0,22 27 - -
96005 2 n.i. - 0,75 10
= 96007_1 0,54 16 - -
96007 _2 n.i. - 0,21 27
96008 _1 0,37 37 - -
= 96008 2 0,59 37 - -
= 96009_1 0,33 - - -
96009 2 n.a - - -
96010 1 0,21 40 - -
= 96010 2 0,42 70 - -
96011 1 0,16 58 - -
= 96011 2 0,47 70 - -
96012 1 n.i. - 0,19 34
= 96012 2 0,42 56 - -
= 96013 1 0,43 90 - -
96013 2 0,37 63 - -
= 96014 1 0,17 - - -
96014 2 n.i. - 1,00 10
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96015 1 n.i. - 0,26 26
= 96015 2 0,52 26 - -
= 96016 1 0,45 49 - -

96016 2 0,39 32 - -

96017 1 n.i. - 0,29 24
= 96017 2 0,27 55 - -
= 96018 1 0,38 26 - -

96018 2 0,36 138 - -
= 96022 _1 0,54 60 - -

96022 2 n.i. - 0,47 41
= 96023 1 0,44 23 - -

96023 2 0,39 45 - -

96024 1 0,39 24 - -
= 96024 2 0,41 45 - -
= 96025 1 0,44 28 - -

96025 2 0,39 45 - -
= 96026 1 n.i. - 0,20 113

96026 2 n.i. - 0,83 19

96030 1 0,48 18 - -
= 96030 2 0,58 39 - -

96031 1 n.a - - -
= 96031 2 0,37 28 - -

96032 1 0,10 32 - -
= 96032 2 0,12 126 - -
= 96035 1 0,25 75 - -
= 96036 _1 0,48 18 - -
= 96037_1 n.i. - 7,5 17
= 96050 1 0,16 157 - -
= 96051 1 0,15 37 - -

n.i.: nicht identifiziert
=: Ergebnis fir die Berechnung der Effektivdosis

n.a.; nicht auswertbar

Tabelle 8.4: Ergebnisse der Urinanalysen

Alle Messergebnisse liegen tber dem empfohlenen Wert der nattirlichen Thoriumausschei-

dung von 24-Stunden-Urin von 0,1 mBg. Die Messwerte und deren Fehler schwanken in die-

sem Bereich je nach Auswertung (Fit). Bei den Messwerten ist sicherlich nicht der Absolut-

wert entscheidend sondern die GrofRenordnung der gemessenen Thoriumausscheidung und der

Vergleich mit der Kontrollgruppe aus unbel asteten Personen.

8.10.2 Vergleich mit Kontrollgruppe

Bei der Auswertung der Urinanalysen wurde auf die Ermittlung von Blindwerten verzichtet,
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stattdessen wurden 24-Stunden-Urinproben von 17 Personen aus Oberfranken, dieinihrem
bisherigen Arbeitsleben keinen Umgang mit thorierten Materialien hatten, gemessen und die

Ergebnisse mit den Messergebnissen der exponierten Schwei3er verglichen.

10 -
OKontrollgruppe O SchweilRer
g 51
c
<
O 1 1 ,_ 1 ,_ 1 ,_ 1

0,1-0,2 0,2-03 0,3-04 04-05 0,5-0,6
Th 232 Uber den Urin [mBqg/d]

Abbildung 8.5: Messwerte und Nachweisgrenzen exponierter Schweil3er und beruflich un-
belasteter Personen aus Oberfranken

Abbildung 8.5 zeigt dieim Mittel erhthten Werte der Th 232 - Ausscheidung der Schwel (3er

gegentber beruflich nicht exponierten Personen aus Oberfranken.

8.10.3 Interpretation der Messwerte

Das Verfahren zur Interpretation der gemessenenen Ausscheidungen beruht auf biokinetischen
und dosimetrischen Modellen (ICRP 30, 54). Beiden Modellen liegen die anatomischen und
metabolischen Daten des Referenzmenschen zugrunde (ICRP 23).

Zur Berechnung der Effektivdosis wurden die Dosisfaktoren fir Thorium gemal3 Bundesan-
zeiger 185a/89 (Bun 89) herangezogen.

Bel der Berechnung der Aktivitatszufuhr bei Inhalation aus gemessenen Urin Aktivitaten wur-
den u.a. folgende Parameter berticksichtigt:

1. Zeitraum und Kontinuitét der Inhalation

-51 -



Abschlussbericht Strahlenexposition aus natiirlichen Quellen [7 4

= personenabhangige Daten aus Fragebogen

2. Aktivitatsbezogener Median des aerodynamischen Aerosol partikeldurchmessers (AMAD)
= angenommen: 1 um, Standard gemal? GMBI 94

3. Chemische Verbindung des inkorporierten Nuklides, Retentionsklassen D,W,Y
= angenommen ThO,, d.h. Retentionsklasse Y, gemal3 GMBI 94

Es wird von einem kontinuierlichen und gleichmaliigen Umgang mit thorierten Elektroden
ausgegangen. Arbeitsfreie Wochenenden sowie kurze Berufsunterbrechungen bleiben
unbertcksichtigt. Dies vereinfacht die Berechnung ohne das Ergebnis wesentlich zu

verfalschen.

8.10.4 Aktivitatszufuhr und Effektivdosis

Die Aktivitatszufuhr und die Effektivdosis wird mit Hilfe des Leitnuklides Th 232 und den
zuvor genannten Parametern bestimmt. Bei der Berechnung der Gesamtzufuhr von Thorium
geht man von einem angenommenen Aktivitétsverhdtnis von Th 228 zu Th 232 von 1:1 aus.
Elektrodenalter und die Aktivitét von Th 230 haben keinen gréfenordnungsverandernden Ein-
fluss auf die letztendlich resultierende Dosis. Die natirliche Thoriumausscheidung tber Urin
und der messtechnisch bedingte Blindwert ist in den Messwerten enthalten. Sie wird bel der
Abschéatzung der beruflichen Strahlenexposition nicht abgezogen.

Betrachtet man die Messwerte aus Tabelle 8.4, betragt der Anteil der nattirlichen Thoriumaus-
scheidung (0,1 mBg/Tag) an der Thoriumausscheidung Gber 24-Stunden-Urin je nach Proband
zwischen 17 % und 100 %. Es handelt sich somit um eine konservative Abschatzung der
Strahlenexposition.

Um die Grélzenordnung der ermittelten Aktivitatszufuhren zu veranschaulichen, ist der Antell
am Grenzwert der Jahresaktivitéatszufuhr (GJAZ) fur Thorium in der nattrlichen Zusammen-
setzung (Th ). aufgefuhrt. Der GJAZ fir Th g @ls ThO; betrégt nach StriSchv, Anlage 1V,
Tabelle IV 1 ,Spalte 5, 100 Bg/Jahr (StrlSchv 89).
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Probenummer Aktivitatszufuhr Anteil am Effektive
GJAZ Dosis
Th 232 Th 232. Th na. Th pa. Th na.
[mBg/d] [Bg/al [Bg/al [%] [mSv/al
96001 24 8,7 17,4 17,4 35
96003 <252 <92 <184 <184 <37
96004 26,7 98 19,6 19,6 39
96005 19,7 54 10,8 10,8 21
96007 <38 <14 <28 <28 <43
96008 14,8 57 11,4 114 2,3
96009 12,2 4,5 9,0 9,0 18
96010 12,1 4,5 9,0 9,0 18
96011 14,4 54 10,8 10,8 2,2
96012 22,9 9,2 18,2 18,2 3,7
96013 53,7 18,9 37,8 378 7,6
96014 < 20,2 <76 <152 <152 <31
96015 <218 <78 <156 < 15,6 <31
96016 15,5 98 19,6 19,6 39
96017 10,0 35 7,0 7,0 14
96018 11,7 6,6 13,2 13,2 2,7
96022 26,3 9,6 19,2 19,2 39
96023 49,0 18,0 36,0 36,0 7,2
96024 23,4 8,5 17,0 17,0 34
96025 26,4 9,6 19,2 19,2 39
96026 <332 <115 < 23,0 <230 <4,6
96030 19,8 3,6 7,2 7,2 4,5
96031 21,6 39 7.9 7.9 3,2
96032 4,7 0,9 1,7 1,7 0,7
96035 12,1 21 52 52 19
96036 16,9 6,2 12,4 12,4 2,2
96037 - - - - -
96050 8,8 3,2 6,4 6,4 10
96051 6,0 2,2 4,4 4,4 0,7

1

nung der Aktivitatszufuhr verzichtet

Tabelle 8.5: Konservative Abschatzung von Aktivitatszufuhr und Effektivdosis anhand

der Untersuchungser gebnisse der Urinproben aus Tabelle 7.4
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8.11 Vergleich mit Literaturdaten

8.11.1 Raumluftuntersuchungen

Eine Mdglichkeit zur Abschéatzung der inneren Strahlenexposition durch Inhalation beim
WIG-Schwel3en sind Untersuchungen der Raumluft. Dabei werden die in der Raumluft ent-
haltenen thoriumhaltigen Partikel auf einem Filter gesammelt und die Aktivitét der beauf-
schlagten Filter nuklidspezifisch bestimmt. Mit diesen Messwerten wird anschlief3end die
Aktivitatskonzentration der Raumluft und die dem Probanden durch Inhalation zugefihrte
Aktivitét im betrachteten Zeitraum bestimmt. Unterschiedliche Arbeitsbedingungen der Pro-
banden beriicksichtigt man durch eine personenbezogene Probenahme.

Umfangrei che personenbezogene Atemluftuntersuchungen beim WIG-Schwei 3en mit thorier-
ten Elektroden hat die Berufsgenossenschaft der Feinmechanik und Elektrotechnik in Kéln
durchgeftihrt und verdffentlicht (BG 97). Dabei wurden in 26 Betrieben unter den verschie-
densten Arbeitsbedingungen personenbezogene Probenahmen beim Schweil3en und Anschlei-
fen durchgefiihrt.

JAZ normiert ¥ Versuchsparameter

Schweif3en  Schleifen Gesamt
[Ba/d] [Ba/al [Ba/al

Messung A 56,12 34,4 90,54  Ohne Absaugung beim Schweil3en
und Anschliff, Wechsel strom

Messung B 0,47 0,13 0,60 Absaugung beim Schwei3en und
Anschliff, Gleichstrom

Messung C 2,3 40 6,2 Ohne Absaugung beim Schweil3en
und Anschliff, Gleichstrom 44 A

Messung D <0,42 1,44 18 Ohne Absaugung beim Schweil3en
und Anschliff, Gleichstrom 180 A

Messung E 438 - 438 Ohne Absaugung beim Schwei(Zen,
Wechselstrom

b Normierung der Jahresaktivitétszufuhr (JAZ) fur Th 232 auf vergleichbare Bedingungen;
Expositionszeit: 2000 h/a, Verwendung von WT 40

Tabelle 8.6: Auszug eniger Ergebnisse von Raumluftunter suchungen beim W1 G-
Schweil3en mit thorierten Elektroden (BG 97)
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Raumluftuntersuchungen wurden auch vom Technischen Uberwachungsverein Bayern-
Sachsen durchgefihrt (Rei 93). Ermittelt wurden Aktivitétskonzentrationen dosisrelevanter
Nuklide in der Atemluft. Sie bilden die Grundlage der berechneten Jahresaktivitatszufuhren
(JAZ) in Tabelle 8.7.

JAZ normiert ¥ Versuchsparameter
Schweien Schleifen
[Ba/dl [Ba/dl

Messung 1 341 - Ohne Absaugung beim Schweil3en,
Wechselstrom

Messung 2 146 - gleiche Bedingungen wie bel Probe-
nahme 1

Messung 3 113 - gleiche Bedingungen wie bel Probe-
nahme 1

Messung 4 - 40 zehnmaliges Anschleifen pro Tag,
ohne Absaugung

Messung 5 - 10 zehnmaliges Anschleifen pro Tag,
mit Absaugung

Y Normierung der Jahresaktivitatszufuhr (Th 232) auf vergleichbare Bedingungen;

Expositionszeit: 2000 h/a, Verwendung von WT 40

Tabelle 8.7: Berechnete Jahresaktivitatszufuhren aufgrund von Raumluftunter suchun-
gen beim WIG-Schweif3en mit thorierten Elektroden (Rie 93)

Die beriicksichtigten Versuchsparameter kennzeichnen nur zum Teil die Arbeitsbedingungen.
Neben Schwei3strom, Schwel [3spannung und der individuellen Arbeitstechnik des SchweiRers
tragen sie zu den unterschiedlichen Aktivitatskonzentrationen in der Raumluft und damit zur
Jahresaktivitatszufuhr bei.

Deutlich werden bei den aufgefuihrten Werten die Schwankungen unter den verschiedenen

V ersuchsbedingungen. Die Messwerte stellen nur Momentaufnahmen definierter Verhaltnisse
am Arbeitsplatz dar und sind daher fir die Abschéatzung der langjahrigen Exposition eines
WIG-Schwel 3ers nur bedingt geeignet.
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8.11.2 Direkte Ausscheidungsunter suchungen

Von direkten Ausscheidungsuntersuchungen zur Ermittlung von Jahresaktivitétszufuhren

beim WIG-Schwei3en liegen nur sehr wenige Daten vor.

Quelle Th 232
[mBag/d]
Mc Elearny et al. 1993 (McE 93) bis0,4

(88% der Schweil3er unter 0,1 mBg/d)

V orliegende Untersuchungen 0,10- 0,59

Tabelle 8.8: Urinuntersuchungen (M cE 93) und vorliegende Unter suchung

8.12 Ausscheidungsunter suchung und Raumluftunter suchung eines Schweil3ers

Bei einem der untersuchten Schwei3er (Probennummer 96001) wurden sowohl eine perso-
nenbezogene Atemluftprobe al's auch eine Ausschei dungsuntersuchung des Urins durchge-
fuhrt. Tabelle 8.9 zeigt die Ergebnisse im Vergleich.

Probennummer | Ergebnisse einer Atemluftuntersuchung (Lud 96) | Ausscheidungs-
untersuchung

Anteil Schlei- | Antell Schweil3en | Gesamt JAZ | Berechneter Wert

fen [Ba/al [Bo/al JAZ [Bg/d]
[Ba/al
96001 49,2 30,2 79,4 8,7

Tabelle 8.9: Vergleich der Jahresaktivitatszufuhr fur Th 232 zwischen per sonenbezoge-
ner Probenahme und nach einer Ausscheidungsuntersuchung tiber den Urin

Der auf Grundlage der Ausscheidungsuntersuchung berechnete JAZ liegt um eine Zehnerpo-
tenz unter dem Wert, der nach der Atemluftuntersuchung zu erwarten wére.

In Tabelle 8.10 wurden mit den Ergenissen der Raumluftuntersuchungen aus Tabelle 8.6 Aus-
scheidungswerte Uber Urin fir Th 232 berechnet. Grundlage fur die Abschéatzungen der Th
232-Ausscheidung Uber den Urin nach 5, 10, 20 und 30 Jahren kontinuierlicher Inhalation
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sind die Schriften der ICRP 30 und ICRP 54. Danach sind bei mittleren Zufuhren von mehre-

ren zehn Bg Th 232/a Messwerte im Urin von mehreren mBq Th 232/d zu erwarten.

Messung A
Messung B
Messung C
Messung D

Messung E

JAZ normiert 2:
Gesamt [Bg/a

fur Th 232

90,54
0,60
6,2
18

438

Berechnete Ausscheidung tber den Urin [mBag/d]
fur Th 232, Retentionsklasse Y, Amad 1,0 (0,1)

5
2,3(5,0)
0,02 (0,03)
0,15 (0,34)
0,05 (0,10)

11,3 (24,0)

Expositionszeit [a]

10
45 (9,9)
0,03 (0,07)
0,31 (0,68)
0,09 (0,21)

21,8 (48,2)

20
7.1(15,9)
0,05 (0,11)
0,48 (1,08)
0,14 (0,32)

34,2 (76,8)

30

8,9 (19,4)
0,06 (0,13)
0,59 (1,33)
0,17 (0,39)

41,5 (94,1)

I

Expositionszeit: 2000 h/a, Verwendung von WT 40

Normierung der Jahresaktivitétszufuhr (Th 232) auf vergleichbare Bedingungen;

Tabelle 8.10: Berechnete Ausscheidungswerte auf Grundlage von Raumluftunter su-
chungen (Tabelle 8.6)

8.13 Stuhlproben ausgewahlter W1 G-Schweil3er

8.13.1 Arbeitsbedingungen

Funf der untersuchten WI1G-Schweil3er waren neben den Ausschei dungsmessungen des Urins

zur Abgabe einer 24h-Stuhlprobe bereit. Die 24h-Stuhlprobe wurde nach einer finftagigen

Arbeitswoche mit definierten Arbeitsbedingungen genommen. Diese sind in Tabelle 8.11

aufgefihrt.
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Probe Art Schwei davuer [&] Intensitét [h/d] Probenahme

96035 | mobil, ohne Absau- 12 3 (reine Schweil3zeit) 6. Tag
gung

96036 | mobil, ohne Absau- 25 n.b. 6. Tag
gung

96037 | mobil, ohne Absau- 20 8-10 6. Tag
gung

96050 | mobil, ohne Absau- 10 3 (reine Schweil3zeit) 6. Tag
gung

96051 | mobil, ohne Absau- 16 3 (reine Schweil3zeit) 6. Tag
gung

Probe Elektrodenart Stromart Periode des Anschlei- | Absaugung

fens [1/d] beim An-
schliff

96035 WT 40 =/= 10 Nein

96036 WT 30 =/= 5 Nein

96037 WT 30 =/= 35 Nein

96050 WT 20 = 10 Nein

96051 WT 20 = 10 Nein

n.b.: nicht beantwortet
=: Gleichstrom  =:Wechselstrom

Tabelle 8.11: Individuelle Arbeitsbedingungen von funf ausgewahlten Handschweil3ern
wahrend einer Arbeitswoche
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8.13.2 M esser gebnisse

Th 228 Th 230

Probe Messwert Fehler Probe Messwert Fehler
[mBg/d] [%0] [mBa/d] [%]

96035 43,2 5,2 96035 7,8 11,1

96036 43,1 10,3 96036 14,3 8,8

96037 110 59 96037 25,4 5,3

96050 1524 8,3 96050 24,4 91

96051 214,0 9,3 96051 4,2 12,0
Th 232 Th 228 und Th 232

Probe Messwert Fehler Probe Th 228/ Th 232
[mBa/d] [%0]

96035 55 13,0 96035 79

96036 46,9 6,0 96036 0,9

96037 53,7 55 96037 2,0

96050 139 27,8 96050 11,0

96051 55 21,8 96051 38,9

Tabelle 8.12: Messergebnisse der Stuhlausscheidungsanalysen fur Th 228, Th 230 und

Th 232

Die Messergebnisse bei zwei Schweil3ern geben einen Hinweis auf die berufliche Inkorporati-
on von Thorium. Fir die Probennummer 96036 und 96037 liegen die Werte der Th 232-Aus-

scheidung Uber dem angenommenen Wert der nattirlichen Thoriumausscheidung tber Stuhl
von 20 mBg/d. Bel der Probennummer 96036 deutet aufl3erdem der Nuklidvektor von Th 228

zu Th 232 (0,9) auf beruflich zugefthrtes Thorium hin.

Bel den restlichen drel Probanden [&(3t die Anwendung der Kriterien aus Kapitel 4 keine

RickschlUisse auf die Inkorporation von Thorium in der betrachteten Arbeitswoche zu.
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8.14 Diskussion vorliegender Daten

Quelle JAZ [Bg/Jahr] Effektivdosis
[mSv/Jahr]
Breslinet al., 1952 (Bre 52) V - 0,024 - 0,88
Mc Elearny et al. 1993 (McE 93) ? 16 - 154 10 - 20
Reichelt et al. 1993 (Rei 93) ¥ - bis 19
Jaguet, 1995 (Jag 95) ¥ 226 -
Berufsgenossenschaft der Feinmechanik und <0,1-144,0 -
Elektrotechnik Koln (BG 97)
Vorliegende Arbeit 44 -378 0,7-76

Y Abschatzungen nach Befragungen von WIG-SchweiRern

2 Abschatzungen aus Urinanalysen

¥ Abschatzungen aus Raumluftuntersuchungen

4 Abschatzungen aus Aktivitatsgehalt und Abbrand thorierter Elektroden
® Abschatzungen aus Raumluftuntersuchungen

Tabelle 8.13: Vergleich von Unter suchungen zur Strahlenexposition beim W1G-
Schweif3en mit thorierten Elektroden

Die Ergebnisse der vorliegenden Urinanalysen sprechen dafir, dass Effektivdosen von bis zu
20 mSv/Jahr nicht erreicht werden, obwohl es sich bei den gemachten Aktivitats- und Dosis-
berechnungen um konservative Abschétzungen, ohne Beriicksichtigung des nattirlichen und
messtechnisch bedingten Untergrunds, handelt.

Auffallend ist der Unterschied zwischen den Werten fur die Thoriumausscheidung tber Urin,
wenn man Raumluftmessungen als Basis fir die Berechnungen der Jahresaktivitatszufuhr an-
setzt. Die gemessenen Aktivitéten liegen dabei deutlich unter den berechneten Werten. Mégli-
che Ursache kdnnen Unzulanglichkeiten im biokinetischen Modelle sein. Nach neueren Un-
tersuchungen liegen die Thoriumausscheidungen Uber Urin bei kontinuierlicher Zufuhr niedri-
ger as bisher angenommen. Eine weitere Erklarungsmoglichkeit konnte die fehlende Beriick-
sichtigung individueller Schwei 3techniken sein, die Uber Jahre in gleicher Art und Weise an-
gewandt wurden und langfristig zu niedrigeren Inkorporationen gefuhrt haben, als die Raum-
luftmessungen vermuten |assen.

Bel den durchgefihrten Stuhluntersuchungen konnte bei zwel von finf Probanden Hinweise

auf eine Inkorporation gefunden werden.
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9 Untersuchungen zur Strahlenexposition in einem Betrieb der Feuerfestindustrie

9.1. Allgemeines

In Gief3ereien ist der Einsatz von Zirkonsand weit verbreitet. Allein 1976 waren ca. 62 %
(BGR 76) des bundesweit verarbeiteten Zirkonsandes fur den Gebrauch in Gief3ereien be-
stimmt. Aufgrund der Schlief3ung vieler Betriebe in den letzten Jahrzehnten, diirfte der Ge-
samtverbrauch jedoch stark abgenommen haben.

Eine weiterere Einsatzmoglichkeit ist die Verarbeitung von Zirkonsanden in der Feuerfestin-
dustrie. Wahrend Zirkonsand in der Giefsereitechnik nur als Hilfsstoff dient und im fertigen
Produkt nicht enthalten ist, ist er in der Feuerfestindustrie Bestandteil desselben. In Deutsch-
land finden ca. 15 % (BGR 76) des eingesetzten Zirkonsandes Verwendung in der Feuerfest-
industrie, die ihren Namen von der Eigenschaft ihrer Produkte erhalten hat. Diese kommenin

den Bereichen zum Einsatz, in denen extreme Temperaturbestandigkeit notwendig ist.

9.2 Untersuchter Betrieb

Der untersuchte Betrieb stellt Produkte fir die Stahlindustrie im In- und Ausland (ca. 60 %
Export) her. Haupteinsatzgebiet der Produkte ist die Stahlgusstechnik.

Beispiele fur Produkte des Unternehmens:

- Freilaufdisen fir den Stranggief3betrieb (formgebende Audlésse in Flissig-Metall-

Behéltern)

- Schieberklappen zur Regelung des Ausflusses von fllssigem Metall

- Feuerfeste Steine, die fur die Auskleidung thermisch besonders beanspruchter Behélter ver-
wendet werden

etc.

Bei fast all diesen Produkten handelt es sich um Einwegartikel, die nach Standzeiten von ma-
ximal 24 Stunden oder nach einem einzigen Gief3vorgang durch neue Teile ersetzt werden.
Die Feuerfestindustrie ist in Deutschland nicht weit verbreitet. Direkte Konkurrenzprodukte

des Betriebes werden vor allem in Italien, Japan und Israel gefertigt.
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9.3 Verarbeitete Rohmaterialien

Bel den verarbeiteten Rohmaterialien handelt es sich hauptséchlich um Zirkonsilicat (ZrSiOg)
und Zirkonoxid (ZrOy). Zirkonsand besteht tberwiegend aus Zirkonsilicat und wird umgangs-
sprachlich auch als Zirkon genannt. Die Dichte von Zirkonsand betrégt je nach Anteil an Zir-
konsilikat zwischen 3,8 und 4,7 g/cm® (Rei 93).

9.3.1 Eigenschaften fur die Feuerfestindustrie

Wichtiges Kriterium fur Produkte der Feuerfestindustrie ist ihre Temperaturwechsel- bzw.
Temperaturschockbestandigkeit. Beim Stranggief3en durfen die Freilaufdiisen aus Feuerfest-
material wahrend der schlagartigen Temperaturerhohung beim Angief3en nicht reif3en. Neben
konstruktiven Mal3nahmen spielen dabel die feste Gefligestruktur und die Temperaturbestan-
digkeit der eingesetzten Zirkonverbindung eine wesentliche Rolle.

Zirkonverbindungen zeichnen sich weiterhin durch ihre mechanische und chemische Korrosi-
onsbestandigkeit aus. Auch bei langen Gief3zeiten kommt es nur zu geringen Anderungen der
Abmessungen. Gegeniiber dem flief3enden Stahl erweisen sich die Werkstoffe als @uf3erst re-
aktionstrage. Produkte aus Zirkonverbindungen erreichen eine maximale Temperaturbestén-
digkeit von bis zu 2700 °C bei 95 % ZrO,-Gehalt und von 1670 °C bei Zirkonsilicat. Zirkon-
oxid zeichnet sich aul3erdem durch seine geringe Neigung mit anderen Oxiden Verbindungen
einzugehen aus. Fur Anwendungen bel denen es auf lange Einsatzzeiten ankommt (bis 24

Stunden) wird daher Zirkonoxid bevorzugt.

Gehalt [%]
Bestandteil Werkstoff 1 Werkstoff 2
Zirkonsilikat Zirkonoxid
ZrO, 66 96
MgO - 3
SO, 33 0,7
Al;O3 0,6 0,1
Fe;0s3 0,2 0,1

Tabelle 9.1: Zusammensetzung zweler typischer Rohstoffe fur Stranggiel3disen (Did 97)
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9.3.2 Radioaktivitat der eingesetzten Zirkonver bindungen

Es gibt eine Reihe gammaspektrometrischer Analysen von Zirkonverbindungen aus den ver-
schiedensten Herkunftslandern. Stellvertretend dafUr sind in Tabelle 9.2 die Ergebnisse eini-

ger Untersuchungen aufgefhrt.

Quelle Th 232 Th gesamt U 238 U gesamt Th 232
[Ba/kg] [Ba/kg] [Barkg] [Ba/kg] /
U 238
Joh 91 620 + 30 - 3.900 + 300 - 0,17 + 0,02
(Zirkon)
Lis91
(Zirkonoxid) 360 + 17 5.440 + 310 0,07
Rei 93
(Zirkonsand) 640 - 720 2.480
Hau 92
(Zirkonoxid) 1.250 + 250 3.900 + 800 0,32
Zei 92
(Zikonsilicat) %0

Tabelle 9.2: Daten der Radioaktivitat zirkonhaltiger Verbindungen ausder Literatur

Das Zirkonsilicat, das vom untersuchten Betrieb verarbeitet wird stammt aus Australien und
wird Uber einen deutschen Zwischenhandler bezogen. Das eingesetzte Zirkonoxid kommt aus
Sldafrika und wird direkt von der Fa. Zirkona Sales, Light Water geliefert. VVon beiden Roh-
stoffen wurde jeweils elne ungemahl ene Probe und eine Freilaufdise fUr das Stranggief3en aus

der laufenden Produktion entnommen und gammaspektrometrisch untersucht.

Probe Th 232 U 234 U 238 Th 232
[Ba/kd] [Ba/kd] [Ba/kd] /
U 238

Zirkonoxid aus Produktion 3.230+30 | 10.630+ 910 | 10.110 + 3.650 0,32

Zirkonsilicat aus Produktion 550+ 70 2.330+360 | 2.350+ 1.520 0,24

Stranggussdise (Zirkonsilicat) | 260 + 40 - 1.110 + 400 0,23
aus Produktion

Tabelle 9.3: Ergebnisse gammaspektrometrischer Messungen der eingesetzten Rohstoffe
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9.4 Fertigung

Lediglich 14 % der Produkte des Unternehmens werden aus Zirkonverbindungen hergestellt.
Dementsprechend niedrig ist der Anteil des Umgangs der meisten Beschaftigten mit den ra-
dioaktiven Rohstoffen. Trotzdem gibt esim Bereich der Fertigung Arbeitsorte und Tatigkeiten
an denen ein vermehrter und intensiver Kontakt vorhanden ist.

Beilm Umgang mit Zirkonsanden im betrachteten Betrieb sind folgende Arbeitsschritte zu un-

terscheiden und bel der Untersuchung maoglicher Strahlenexpositionen zu beachten:

- Transport und Lagerung der Rohstoffe
- Bearbeitung und Aufbereitung (Mahlen, Sieben, Mischen)
- Pressen und Sintern

- Lagern der Fertigprodukte sowie Entsorgung der Reststoffe und des Ausschusses

Transport und Lagerung:

Der Zirkonsand wird in einer grof3en, hohen Halle auf dem Firmengelande gelagert. Die Halle
ist nach beiden Seiten offen und deshalb gut beltftet. Die Anlieferung erfolgt durch LKW's.
Den Abtransport in die benachbarten Zerkleinerungs- und Aufbereitungsgebaude tbernimmt
ein Staplerfahrer. Der Sand befindet sich verpackt in grofRen Sacken oder in kleineren Tonnen.
Messungen in einer Gief3erei (Rei 93) ergaben folgende Messwerte der Ortsdosisleistung eines
Zirkonsandsackes: Kontakt 0,8 uSv/h, 1 m Entfernung 0,16 pSv/h, Untergrund 0,09 uSv/h.

Bearbeitung und Aufbereitung:

Der ungemahlene Sand wird von den Staplerfahrern in das Obergeschoss des nebenliegenden
Zerkleinerungs- und Aufbereitungsgebaude gebracht. Die Sacke werden gedffnet und in grof3e
Offnungen am Boden des Gebaudes geleert. Von dort aus gelangt der Sand durch Rohrein
zwei Muhlen im Untergeschoss. Die M Uihlen zermahlen den Sand und dienen aul3erdem als
Mischer. Die MUhlen sind einzeln in kleinen R&umen untergebracht (wegen der Gerauschent-
wicklung). Um die erwiinschten Eigenschaften fir das jeweilige Produkt zu erreichen werden
dem Zirkonsand beim Mischvorgang verschiedene Zusatzstoffe (Oxide, Bindemittel) beige-
mengt. Der Boden der R&dume und die Maschinen sind mit einer Sand- und Staubschicht be-

deckt. An den Rohren fir die Befllung der Mischer sind einfache Absaugungen angebracht
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Pressen und Sintern:

Nach der beschriebenen Aufbereitung gelangen die Gemische Uber Rohre in grof3e Lagersilos
Uber der Presserei. Die Grundstoffe werden tiber Dosiereinrichtungen in die Pressen verteilt.
Die Anlage zur Verteilung und Dos erung ist komplett automatisiert und wird Uber eine raum-
lich getrennte Schaltwarte Uberwacht. Auch in diesen R&umen sind Maschinen und Boden mit
einer Sand- und Staubschicht bedeckt.

In der Presserei werden die Rohmaterialien unter hohem Druck zu Hilsen, Schiebern etc. ge-
presst. Die Belastung durch Staub und Sand ist durch den kompakten Zustand der Produkte
gering. Diefertig gepressten Teile werden in langen Tunnel 6fen bei ca. 1400 -1600 °C gesin-

tert.

Lagerung der Fertigprodukte:

Die fertigen Keramikteile werden nach dem Abkuhlen in einer Halle gelagert und fur den Ab-

transport vorbereitet.

9.5 Mdglichkeiten der Strahlenexposition

Die Staubbelastung und damit die Méglichkeit einer Inkorporation tber Inhalation in der Pres-
serel, im Gebaude mit den Tunnel6fen, in den Lagerhallen fir die Fertigprodukte sowie im
Rohstofflager ist gering. Hier dominiert die Moglichkeit der externen Strahlenexposition
durch gelagerte Rohstoffe und Fertigprodukte und der Inkorporation durch Ingestion. Nach
Auskunft des Fertigungsleiters werden in der Presserel und an den Tunnel 6fen oftersdie Ar-
beitsplétze gewechselt, so dass eine langjahrige Besetzung eines bestimmten Bereiches unty-
pischist. Die Mitarbeiter an diesen Arbeitsplétzen sind somit weniger fir Auscheidungsanaly-
sen Uber den Urin geeignet.

Relevant fur eine Untersuchung Beschéftigter erscheint alleine der Bereich der Bearbeitung
und Aufbereitung. Entsprechend dieser Einschétzung und nach Absprache mit Verantwortli-
chen und Mitarbeitern wurden fiinf Probanden ausgewahlt, die zur Abgabe einer 24h-Urin-

probe bereit waren.
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9.6 Probanden

Die Probanden arbeiten langjahrig im Bereich der Bearbeitung und Aufbereitung der zirkon-
haltigen Rohmaterialien. Um die individuellen Arbeits- und Inkorporationsbedingungen beur-

teilen zu kdnnen, wurden ihnen ein Fragebogen zu ihrem Arbeitsumfeld vorgelegt.

Tatigkeit: @ Arbeit im Rohstofflager
@ Transport mit Stapler
® Transport per Hand, Wagen
@ Mischen und Mahlen
® Silobefullung

Intensitat: ® Umgang mit @ / ®seit ... Jahren
@ Zirkonoxid
Zirkonsilicat
@ Intensitét des Umgangs (eigene Angaben)

Probe O) @ ® ® ® ® @ ©)
Feu-9701 | NEIN NEIN JA JA JA 10 JA JA 4h/Tag
Feu-9702 | NEIN NEIN JA JA JA 12 JA JA 8h/Tag
Feu-9704 JA JA  NEIN NEIN JA 15 JA JA 2 h/Woche
Feu-9706 | NEIN NEIN JA JA JA 19 JA JA 4h/Tag
Feu-9707 | NEIN NEIN JA JA JA 9 JA JA 8h/Tag

Tabelle 9.4: Arbeitsumfeld und -intensitat des Umgangs der unter suchten Probanden
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9.7 Ergebnisse der Urinanalysen

Probe Messwert [mBg/d] Berechnet
U 234 Fehler | U-238 | Fehler | Th232 | U234/U238
[%0] [%]
Feu-9701 6,1 5,9 35 10,7 1,19 1,7
Feu-9702 39 55 2.2 15,7 05% 1,8
Feu-9704 6,4 9,7 4,2 160 05Y 15
Feu-9706 0,9 233 0,8 9.4 -2 1,1
Feu-9707 1,2 31,2 1,1 17,9 0,2V 1,1

1) Nachweisgrenze 2) Probe ausgefallen

Tabelle 9.5 Ergebnisse der Urinanalysen

9.8 Diskussion

Die Ergebnisse der Urinanalysen der funf Probanden weisen nicht auf eine langjahrige
Inkorporation tber Inhalation thoriumhaltiger V erbindungen und damit auf das
Vorhandensein von Korperdepots hin. Zwar liegen die ermittelten Nachweisgrenzen fir Th
232 bis zum Faktor 10 Gber dem Wert der angenommenen natirlichen Ausscheidung. Bei den
aufgenommenen Alphaspektren sind im Bereich der Hauptlinie des Th 232 (4.013 MeV)
keine Anzeichen von Impulsen tber dem messtechnisch bedingten Untergrund zu erkennen.
Fir Uran liegt der Wert der angenommene natiirliche Ausscheidung tber den Urin zwischen
0,05 und 3 mMBq Uz / d (Dal 98). Die gemessenen Ausscheidungswerte liegen damit Gber die-
sen Werten.

Die ICRP 23 geht von Ausscheidungswerten des U 238 bis zu 6 mBg/d aus. Dokumentierte
Uberschreitungen bei beruflich nicht exponierten Personen finden sich bei Fischbach (Fis 98).
Er ermittelte Werte fur die natlrliche Uranausscheidung Uber Urin von bis zu 17 mBq

Unat/ d. 90 % seiner Messwerte lagen jedoch unter 1,5 mBg/d. Bei der gleichen Untersuchung
ermittelte der Autor fir 100 Analysen strahlenexponierter Personen einen Mittelwert von

2,6 +1,8MBQ Una/ d.
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Eine Unterscheidung zwischen strahlenexponierten Personen und beruflich nicht belasteten
Personen erscheint anhand der Uran-Ausscheidung tber den Urin aul3erst schwierig. Tégliche
Schwankungen durch die Aufnahme von Uran Gber Nahrung und Getranke kdnnen zu Mess-
werten fuhren, die die Grolenordnungen beruflich strahlenexponierter Personen erreichen.
Die Unterschiede in den Ausscheidungswerten kénnen zumindest zum Teil auf regionale
Unterschiede des Urangehaltes in und auf den Lebensmitteln und im Trinkwasser
zurlckgefuhrt werden.

Untersuchungen an der Mef3stelle bel beruflich nicht exponierten Personen mit dhnlichem
geol ogischen Hintergrund wie die Probanden ergaben Messwerte bis 3,3 mBq U 238/ d (Ml
98). Die gemessenen Ausscheidungen liegen also im Bereich der natirlichen Ausscheidung.
Grenzwerte gem. StrISchV werden nicht berthrt. Strahlenschutzmal3nahmen aufgrund des
allgemeinen oder besonderen Risikos sind nicht veranlasst, da das Inkorporationsrisiko gering

ist und die aul3ere Strahlenbelastung im Bereich der natirlichen Umgebungsstrahlung liegt.
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10 Untersuchungen zur Strahlenexposition in einem Gief3er eibetrieb

10.1 Anlass der Untersuchung

Am 30.01.1998 lieferte ein bayerisches Eisenwerk (EW) Gussprodukte an einen Kunden. Da-
bei wurde an der Eingangswaage am Liefer-LKW erhdhte ionisierende Strahlung festgestellt.
Der LKW war mit Gussteilen und Transportbehaltern, die mit sogenannter Schlichte gefllt
waren, beladen. Nach Rickkehr des Fahrzeuges wurde die Geschéftsleitung des Eisenwerks
vom Vorfall informiert. Diese veranlasste Messungen mit einem firmeneigenen
Dosisleistungsmessgerét russischer Herkunft. Dem LfU wurde daraufhin gemeldet, es seien an
den Transportbehédtern Dosisleistungen bis 44 uSv/h gemessen worden. Die Schlichtebehalter
wurden daraufhin am Rand des Werksgel andes des Eisenwerks abgestellt (Abbildung 10.1).
Vom weiteren Gebrauch der Schlichte wurde vorerst abgesehen.

10.2 Allgemeines

Das EW stellt Gussteile in den verschiedensten Qualitaten her. Die Produktion betragt ca.
1000 to/Monat. Samtliche technischen Einrichtungen einer Gief3erei (Kernmacherei, Forman-

lage, Handformerei, Putzerei, Qualitatssicherung) sind im Werk zu finden.

10.3 Verwendung von Schlichte

Zirkonsand wird in Gief3ereien sehr vielféltig verwendet. Neben der Anwendung als hitzebe-
standiger Formsand und al's Zusatz in angemischten Bindemitteln ist er wesentlicher Bestand-
teil der sogenannten Schlichte.

Vor dem eigentlichen Metallguss werden die Modellkorper mit einer Schlamm-Masse
(Schlichte) Uberzogen. Die Schlichte dient als diinne Sperrschicht zwischen den Formteilen
und dem Metall. Sie ermdglicht u.a. eine glatte Oberfl&che des Guss-Stiickes und soll Verer-
zungszonen verhindern. Die im EW verwendete Schlichteist ein dickfllissige Emulsion aus
seltenen Erden (u.a. Zirkonsilicat), Isopropylakohol und Wasser. Der Jahresverbrauch an
Schlichte liegt zwischen 80 und 100 to.
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10.4 Ortsbegehung und Messungen
10.4.1 Schlichte-Transportbehélter
Die Schlichte-Transportbehélter bestehen aus einem Edelstahltank mit einer grof3en, ver-

schlief¥baren Offnung auf der Oberseite und einem seitlichen Ablass. Der eigentliche Tank ist

von einem quaderformigen Profilrahmen umgeben.

Abbildung 10.1: Lagerung der Transportbehalter auf dem Werksgelande des EWs

Drei der abgestellten sechs Behdlter waren nahezu leer. Die Ubrigen Tanks waren voll frischer
Schlichte. An den Behaltern wurde vom LfU an verschiedenen Stellen mit einem Szintomat
6134 der Fa. Automess die Ortsdosisleistung gemessen (Tabelle 10.1). Im unteren Bereich
eines der geflillten Behélter (direkt an der Behdlteroberflache) wurde dabei ein Maximawert
von 0,8 uSv/h ermittelt.
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Behalter Messposition Messwert [uSv/h]

1 Unten am Behdlter - Kontakt mit Oberflache 04
(leer) Unten am Behdlter - in 10 cm Abstand 0,2
Oben am Behdlter - Kontakt mit Oberflache 0,1

Oben am Behdlter - in 10 cm Abstand 0,1

2 Unten am Behélter - Kontakt mit Oberfléche 0,8
(voll) Unten am Behdlter - in 10 cm Abstand 0,5
Oben am Behdlter - Kontakt mit Oberflache 0,2

Oben am Behdlter - in 10 cm Abstand 0,2

Tabelle 10.1: Ortsdosisleistungen an zwei reprasentativen Schlichtebehaltern (Abbil-
dung 10.1)

Bei allen Behaltern waren die Messwerte im unteren Bereich hoher alsim oberen Bereich.
Diesist vermutlich darauf zurlickzufiihren, dass sich die festen Bestandteile der Schlichte bei
Lagerung mit der Zeit am Boden des Edel stahltanks absetzen.

Die gemeldeten hohen Messwerte von bis zu 44 uSv/h konnten nicht reproduziert werden.

V ergleichsmessungen zwischen dem firmeneigenen Messgerét und dem Dosislei stungsmess-
gerét des LfU ergaben Ubereinstimmende Werte (Tabelle 10.2).

Messung Messgerdt EW [uSv/h] Messgerét LfU
(Anzeige mit zwei Nachkommastellen) [uSv/h]
Nulleffekt 0,17 0,1
Auslass Schlichtebehalter 0,73 0,8

Tabelle 10.2: Vergleichsmessung Messgerét LfU / Messgerat EW

10.4.2 Gief3erei

Besonderes Augenmerk wurde auf M 6glichkeiten zur auf3eren und inneren Strahlenexposition
beim Umgang mit Schlichtematerial gelegt.

Das EW setzt zwei Verfahren ein, um die Formteile aus Formsand und Bindemitteln mit einer
Schicht aus Schlichte zu Uberziehen:
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1. DasEintauchen des Formteilsin eine Wanne mit diinnfllssiger Schlichte
2. DasBesprihen des Formteils mit Schlichte an einer Schlichtestation
(Abbildung 10.2)

Bel beiden Arbeitsschritten besteht die Mdglichkeit der Inkorporation, insbesondere durch
Ingestion. Aktivitétszufuhr durch Inhalation ist nur bedingt beim Bespriihen der Formteile an
der Schlichtestation (Abbildung 10.2) zu erwarten.

Abbildung 10.2: Schlichtestation zum Aufsprithen der Schlichte

In den Produktionshallen des EWs wurden stichprobenartig Dosisl el stungsmessungen an den

Arbeitsstéatten und an mit Schlichte behandelten Formteilen vorgenommen (Abbildung 10.3).
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Abbildung 10.3: Formteile aus der Produktion

Es ergaben sich dabel durchwegs Werte im Bereich der natiirlichen Umgebungsstrahlung von
rund 0,1 uSv/h.

Nach dem Erkalten wird das Guss-Stuick teils in Handarbeit vom Sand der sie umgebenden
Formteile befreit (Abbildung 10.4).

Abbildung 10.4: Abschlagen des Formsands vom Guss-Stiick
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Die festen Bestandteile der Schlichte (u.a. Zirkonsilicat) befinden sich nun verteilt im abge-
schlagenen Formsand. Die Ortsdosisleistung des Formsands lag ebenfallsim Bereich der na-
turlichen Umgebungsstrahlung.

Das Inkorporationsrisiko durch Inhalation wird als gering eingeschétzt, da das abgeschlagene

Material sehr grobkoérnig ist. Staub- und Aerosolbildung ist somit weitgehend ausgeschlossen.

Abschlief3end wurde der LKW vermessen, der an der Eingangswaage des Kunden durch er-
hohte ionisierende Strahlung auffiel und damit Ausléser der Untersuchung war. Messungen
auf der Ladefléche des LKW ergaben keine Werte Uber 0,1 pSv/h.

10.5 Messungen an der Messstelle fiir Radiotoxikologie

Zur Absicherung der Messungen vor Ort und zur Abschétzung des Inkorporationsrisikos, wur-

den an der Mef3stelle Material proben, Wischtests und Ausschel dungsproben untersucht.

10.5.1 Wischtestproben

Insgesamt wurden fiinf Wischtestproben (Bezugsflache: jeweils 100 cm?) von der AuRenseite
der Schlichtebehalter sowie aus der Fertigung vermessen.

Die Ergebnisse der Messungen auf Gesamtal pha- und Gesamtbetaaktivitét sind in Tabelle
10.3 aufgefhrt.
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Nr. | Ort der Probenahme Aktivitét [Bq] Fehler Ergebnis
[%] | [Bg/em’]
1 |Schlichtebehalter Oberseite a: 2,8 E-01 16,0 2,8 E-03
Schlichte abgelagert al's roter Staub B: 49 E-01 12,3 4,9 E-03
2 | Schlichtebehdter Auslass a:<14E-02 - <14E-04
B: <3,3E-02 - < 3,3E-04
3 | Schlichtebehalter Profilrahmen o 1.4 E-02 817 14E-04
B:<32E-02 - < 3,2 E-04
4 | mit Schlichte behandeltes Formteil a: 3,8 E-02 45,9 3,8 E-04
B: 1L,3E-01 28,1 1,3 E-03
5 | Schlichtestation a: 7,9 E-02 32,1 79E-04
von Schlauch fiir Schlichteauftrag B: 1,6 E-01 25,5 1,6 E-03

Anmerkungen: Messzeit 100 min

Bezugsflache 100 cm?

a: Gesamtaktivitét aller alphastrahlenden Nuklide

[: Gesamtaktivitét aller betastrahlenden Nuklide

Zum Vergleich:

a: 5,0 E-02 Bg/cm?
B: 5,0 E-01 Bg/cm?

Grenzwert fur Schutzmal3nahmen bei Oberflachenkontaminationen von Arbeitspldtzen und
Gegenstanden geméal Anlage I1X StrlSchV (StriSchV 89)- auRerhalb betrieblicher Uberwa-
chungsbereiche:

Tabelle 10.3: Gesamt-Alpha- / Gesamt-Betamessung der Wischtestproben

Grenzwerte wurden auf keinem der Wischtests berUhrt.

10.5.2 Materialproben

Drei unterschiedliche, reprasentative Proben des Schlichtematerials, ein mit Schlichte tberzo-

genes Formteil sowie ein Wischtest, wurden gammaspektrometrisch vermessen (insgesamt 5
Proben).

Die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Messungen sind in Tabelle 10.4 und in Tabelle
10.5 aufgefihrt.
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Probe Uran [Bag/kg] (Fehler in %)
U 234 lber U 235 U 238 uber
Pb 214 Bi 214 direkt Pa234m
eingetrocknete Schlichte 3,2 E+03 2,9 E+03 1,6 E+02 3,1 E+03
(m=2300Q) Probe 1 (11,5) (9,2) (14,4) (22,4)
dunnflssige Schlichte 1,3 E+03 1,8 E+03 1,0 E+02 2,3 E+03
(m =880 Q) Probe 2 (6,4) (9,3) (25,3 (29,6)
dickflUssige Schlichte 2,4 E+03 1,9 E+03 1,2 E+02 <2,0E+03
(m=6309) Probe 3 (11,1 (10,0) (55,0
Formteil mit Schlichte 5,7 E+01 54 E+01 7,7 E+00 <52 E+02
(m=5109) Probe 4 (17,8 (20,2) (43,6)
Probe Uran [Bg/Wischtest] (Fehler in %)
U 234 lber U 235 U 238 Uber
Pb 214 Bi 214 direkt Pa234m
Wischtest; Schlichte 1,8 E-01 1,7 E-01 4,2 E-02 < 4,2 E+00
abgelagert al's roter (27,6) (32,0 (63,3)
Staub, Flache=100 cm?
Probe 5

Tabelle 10.4: Gammaspektrometrische Bestimmung wichtiger Urannuklidein verschie-
denen schlichtehaltigen Proben
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Probe Thorium [Bag/kg] (Fehler in %)
Th 228 Uber Th 230 Th 232 Uber
Pb 212 Bi 212 direkt Ac 228 Th 228
Probe 1 5,2 E+02 5,6 E+02 7,8 E+03 4.8 E+02 51 E+02
(11,8) (12,6) (37,0) (9,3 (10,5
Probe 2 3, 6 E+02 35 E+02 5,5 E+03 3,3E+02 3,6 E+02
(11,2 (17,1) (39,5) (10,4) (10,6)
Probe 3 4,3 E+02 3,6 E+02 <4,0E+03 3,6 E+02 4,4 E+02
(13,6) (391) (16,4) (12,0)
Probe 4 1,5 E+01 <3,3E+01 <1,1E+03 1,2E+01 -
(40,5) (69,7)
Probe Thorium [Bg/Wischtest] (Fehler in %)
Th 228 Uber Th 230 Th 232 Uber
Ac 228 direkt direkt Pb 212 Bi 212
Probe 5 <55E-02 - < 7,8 E+00 <92E-02 <3,7E-01

Tabelle 10.5: Gammaspektrometrische Bestimmung wichtiger Thoriumnuklidein ver-
schiedenen schlichtehaltigen Proben (Probennummern nach Tabelle 10.4)

Die untersuchte Schlichte enthélt somit Uran in der GrofRenordnung von 4-6 kBg/kg und ca.
4-8 kBq Th-230/kg aus der Uranzerfallsreihe sowie ca. 0,7 - 1 kBq Th 228 und Th 232 im

radioaktiven Gleichgewicht. Die Aktivitétskonzentration des Formteilesist um den Faktor 30-

60 niedriger.

10.5.3 Ausscheidungsproben

Nach Absprache mit der Geschéftsleitung wurden zwei Mitarbeiter aus der Fertigung ausge-

wahlt, die langjahrig und kontinuierlich mit Schlichte umgehen. Sie arbeiten im Bereich des

Auftrags der Schlichte auf die Formteile und in der Putzerei.

Die Ergebnisse der Urin- und Stuhlanalysen, die a phaspektrometrisch untersucht wurden,
sind in Tabelle 10.6 aufgefhrt.
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Probe Thorium Uran
Th 228 Th 230 Th 232 Th 228 U 234 U 238 U 234
[mBag/d] | [mBag/d] | [mBg/d] / [mBag/d] | [mBg/d] /
Fehler Fehler Fehler Th 232 Fehler Fehler U 238
[%0] [%0] [%0] [%0] [%0]
Proband 1 30,2 4.6 2,3 13,1 295 23,1 13
24h-Stuhl 17 22 43 4.4 51
Proband 2 21,7 57 4,2 52 32,7 23,0 14
24h-Stuhl 171 18 26 3,0 2,6
Proband 1 0,33 n.b. 0,18 1,8 n.b. n.b. n.b.
24h-Urin 12 62
Proband 2 0,40 n.b. 0,21 19 n.b. n.b. n.b.
24h-Urin 37 100

n.b.: Nicht bestimmt
Y keine Tracer-Zugabe, deshalb Abschatzung mit angenommener chemischer Ausbeute von
50%

Tabelle 10.6: Ergebnisse der Ausscheidungsunter suchungen

Die Groélenordnung der gemessenen Aktivitéten und insbesondere die Isotopenverhdtnisse
deuten sowohl fir Uran als auch fur Thorium auf nattirlich bedingte Ausscheidung tber Stuhl

und Urin hin.

10.6 Bewertung der M esser gebnisse

Diein der Schlichte enthaltenen Bestandteile an Thorium und Uran sind fur den Produktions-
prozess und das Produkt ohne jegliche Bedeutung. Sie werden weder wegen ihrer physikali-
schen Eigenschaften (z.B. ionisierende Strahlung) noch wegen ihrer chemischen Eigenschaf-
ten bewusst und zweckgerichtet genutzt.

Grenzwerte gem. StrlSchV werden nicht berthrt. Strahlenschutzmal3nahmen aufgrund des
allgemeinen oder besonderen Risikos sind nicht veranlasst, da das Inkorporationsrisiko gering

ist und die aul3ere Strahlenbelastung im Bereich der natirlichen Umgebungsstrahlung liegt.
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11 Untersuchungen zur Strahlenexposition in einem Betrieb der Lampentechnologie

11.1 Einsatz von Thorium in der Lampentechnologie

11.1.1 Grundsatzliches

1892 erfand Carl Auer von Welsbach, Jahre vor der Entdeckung der Radioaktivitét des Thori-
ums, besonders hell leuchtende Gasgl Uhstrimpfe aus Cer-haltigem ThO,. Auch heute noch
wird Thorium bei der Lichterzeugung eingesetzt.

In modernen, elektrischen Gasentladungslampen findet Thorium Verwendung as Dotie-
rungsmittel der eingesetzten Wolframelektroden. Funktionsprinzip solch einer Gasentladungs-
lampe ist das Erzeugen einer hohen Lichtemission mittels eines el ektrischen Lichtbogens zwi-
schen zwei Elektroden (Anode und Kathode) in einem gasbefllten Entladungskorper aus
Glas.

11.1.2 Verwendung von Thorium in der Lampentechnologie

Thorium kommt hierbei, je nach Anforderung und Lampentyp, in verschiedenen Einsatzfor-
men

zur Anwendung:

- ThO;- haltiges Wolfram-Elektrodenmaterial

- ThO;- haltige Elektrodenbeschichtung

- ThO;- Sinterkorper als Elektrodeneinsétze

- Th- Metalfolien als Elektrodenbauteile

- ThJs- hatige Fillsubstanzen (Wein 93)

Thorium wird dabei aufgrund seiner speziellen chemischen und physikalischen Eigenschaften
eingesetzt, die sich die Hersteller zur Verbesserung der Betriebse genschaften der Lampen
zunutze machen:

1. Vorionisation des Entladungsgases durch die Eigenstrahlung des Thoriums

2. Verringerung der Elektronenaustrittsarbeit (von 4,5 eV fur reines Wolfram auf bis zu
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2,8 eV fir dotiertes Wolfram) (Ber 94)
3. Verfestigung des Wolframgefiiges der Elektroden

Diese Eigenschaften fihren zu einem besseren Zindverhalten, einer geringeren Elektrodenbe-
lastung, einem stabilen Lichtbogen im Entladungskorper, einem verminderten Abbrand der

Elektroden und damit einer erhéhten Lebensdauer der Lampen (Wein 93, Mei 98).

11.1.3 Einsatzfelder der Gasentladungslampen

Gasentladungslampen mit thorierten Elektroden kommen tberall dort zum Einsatz, wo es auf
hohe Leuchtdichte und lange Lebensdauer bei dauerhaftem Betrieb ankommt.

Sie werden eingesetzt as.

- Projektionslampen (z.B. Kinoprojektoren)

- Beleuchtung von Sportstatten (Flutlicht)

- Beleuchtung von grof3raumigen Hallen und grof3flachigen Platzen

- Flughafenbel euchtungen

- Einsatz in Leuchttirmen (Mel 98)

11.1.4 Relevanz fur den Strahlenschutz

Beilm Umgang mit thoriumhaltigen Stoffen kann es wahrend des Herstellungsprozesses der
Lampenelektroden zu externer und innerer Strahlenexposition kommen. VVon besonderer Be-
deutung fur den Strahlenschutz sind dabei die Arbeitsgange, bei denen die Inkorporation von
thoriertem Material mdglich ist. Dies sind insbesondere Arbeitsplétze, bel denen lungengangi-
ge, thoriumhaltige Aerosole und Staube gebildet werden kénnen (Umgang mit den pul verfor-
migen Rohstoffen, Schneiden oder Schleifen des thorierten Wolframs).
Strahlenschutzrechtliche Mal3nahmen im Betrieb sind die Erfordernis einer Umgangsgeneh-
migung fiir den radioaktiven Rohstoff, das Einrichten betrieblicher Uberwachungsbereiche,
ein umfangreicher Arbeitsschutz, die strahlenschutzérztliche Betreuung der Mitarbeiter sowie
die messtechnische Uberwachung der Arbeitsplétze (Ateml uftiiberwachung) und der Mitarbei-

ter (Ausscheidungsmessungen).
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11.2 Herstellungsprozess im untersuchten Betrieb

Je nach Verwendungszweck und Herstellungsverfahren kommen zwel chemische Verbindun-
gen von Thorium zum Einsatz: ThO, (Thoriumdioxid) oder Th(NOs), * 4 H,O (Thoriumnit-
rat-Tetrahydrat). Im Rahmen der Untersuchungen wird ein fir den Strahlenschutz rel evanter
Tell des Herstellungsprozess thorierter Lampenel ektroden betrachtet.

Verarbeitete Rohstoffe sind Thoriumnitrat und Wolframoxid in Pulverform. Das Thorium-
nitrat liegt dabei als feiner, weisser, kristalliner und hygroskopischer Feststoff vor. Nach
Abwiegen und Aufldsen des Thoriumnitrats in Wasser (Abbildung 11.1) wird Wolframoxid in
einem Mischer (Abbildung 11.2) mit der angesetzten Thoriumnitratl6sung getrankt.

Abbildung 11.1: Abwiegen und Auflésen des Thoriumnitrats (Dopraum)
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Abbildung 11.2: Mischer zum Durchmischen und Benetzen (Dopraum)

Abbildung 11.3: Ansicht Dopraum

Danach wird das benetzte Wolframoxid aus dem Mischer entfernt. Halbrunde Metall schiff-
chen werden mit genau abgewogenen Mengen des feuchten Wolframoxids befilllt (Abbildung
11.4) und zu den Reduktionsdfen in eine vom Dopraum rdumlich getrennte Werkshalle (Re-
duktion) gebracht.
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Abbildung 11.4: Befullen der Metallschiffchen (Dopraum)

Bel den bisher betrachteten Arbeitsschritten, die alle in einem einzigen Raum (Dopraum -
Abbildung 11.3) stattfinden, haben die Mitarbeiter ausschliefdlichen Umgang mit Thorium in
der Nitratform.

Die befullten Metallschiffchen werden nacheinander in die Rohren eines Reduktionsofens
(Abbildung 11.5) geschoben.

Im Ofen wird die Flllung aus Wolframoxid und Thoriumnitrat unter Wasserstoffatmosphére
reduziert (Wolframoxid — Wolfram, Thoriumnitrat — Thoriumoxid). Die Wolframpulver-
korner sind nach der Reduktion mit einer Hille aus Thoriumoxidteilchen umgeben. Im

Reduktionsraum haben die Mitarbeiter daher auch Umgang mit der Oxidform des Thoriums.
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Abbildung 11.5: Bestiicken eines Reduktionsofens

Die folgenden Arbeitsschritte, die bei vorliegender Untersuchung nicht ndher betrachtet wur-
den, sind das Pressen des Wolframpulvers zu Staben, das Sintern der gepressten Stabe, die
mechanische Bearbeitung der gesinterten Stébe (Walzen, Hammern, Ziehen) und die ab-
schlieffende Fertigung der Lampenelektroden (Mei 98).

11.3 Messkampagne

11.3.1 Grundsatzliches

Die Probenahmen in diesem Betrieb der Lampentechnol ogie fanden vor, wahrend und nach

einer Dopkampagne (Dotieren des Wolframs mit Thorium) in der Arbeitswoche vom
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04.05.1998 bis zum 08.05.1998 statt. Wahrend dieser Woche hatten sechs Mitarbeiter des
Unternehmens im drei-Schicht-Betrieb taglichen Umgang mit Thorium. Die Messungen des
LfU wurden im Rahmen einer Messkampagne durchgefiihrt, an denen sich verschiedene Insti-

tutionen aus dem Bereich Strahlenschutz aus ganz Deutschland beteiligten.

11.3.2 Teilnehmende I nstitutionen und eingesetzte M essverfahren

Institution (Vertreter) Eingesetztes Messverfahren
Berufsgenossenschaft fir Feinmechanik und Elektro- Personenbezogene Atemlufttiber-
technik, Referat Strahlenschutz I, wachung (PPG)

50968 Kdln Raumluftiiberwachung (VC 25)
(Hr. Dr. Ludwig)

Bundesamt fur Strahlenschutz, 10318 Berlin Stuhlanalysen (Alphaspektro-
(Hr. Dr. Naumann) metrie)

Forschungszentrum fir Umwelt und Gesundheit, Stuhl- und Urinanalysen

Institut fur Strahlenschutz, 85785 Oberschleiftheim (ICP-MYS)

(Hr. Dr. Werner) - Vergleichsmessungen

Fa OSRAM GmbH, Strahlenschutz und Isotopentechnik, | Raumlufttiberwachung

81543 Minchen (VC 25)

(Hr. Dr. Weinmdiller)

Universitatsklinikum Benjamin Franklin, Inkorporati- Urinanalysen

onsmefistelle, 12203 Berlin (Alphaspektrometrie)

. Exhalationsmessungen

(Hr. Dr. Riedel) (Alphamessungen)
Blutproben
(Neutronenaktivierungsanayse)

Bayerisches Landesamt fur Umweltschutz, Stuhlanalysen (Alphaspektro-

Mef3stelle fur Radiotoxikologie, 95326 Kulmbach metrie)

(Hr. Sternad, Hr. Dr. Kratzel)

11.3.3 Ziel der Messungen

Ziel der Untersuchung war eine Aussage Uber die innere Strahlenexposition von Personen, die

im betrachteten Teil der Fertigung beschéftigt sind.
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Durch den Einsatz verschiedener Messtechniken sollte die Vergleichbarkeit der Messverfah-
ren Uberpriift, Ergebnisse erganzt und die Ubereinstimmung mit vorhandenen biokinetischen
Modellen diskutiert werden.

Das LfU war in Zusammenarbeit mit dem Bundesamt fur Strahlenschutz in Berlin fur die Un-
tersuchung der Stuhlproben verantwortlich. Im Rahmen dieser Arbeit werden die Ergebnisse

des LFU vorgestelit.

11.4 Messumgebung

11.4.1 Voraussetzungen

Fur die Messungen am Arbeitsplatz und Mitarbeitern wahrend des Umgangs mit thoriumhal-
tigen Stoffen boten sich ideale V oraussetzungen:

1. Die betroffenen Mitarbeiter (Probanden) und ihre Vorgesetzten waren zu einer uneinge-
schrankten Zusammenarbeit bereit

2. Die Probanden hatten seit mehreren Monaten keinen Umgang mit thoriertem Material

3. Der Umgang mit thorierten Material wahrend der Dopkampagne war zeitlich und réaumlich
begrenzt

4. Die verschiedenen Messverfahren der Strahlenschutziberwachung konnten parallel einge-

setzt werden und die Ergebnisse verglichen werden

11.4.2 Umgangsorte

Die Untersuchungen wahrend der Dopkampagne blieben auf die in Kapitel 11.2 néher be-
schriebenen Abschnitte (Dopraum und Reduktion) beschréank.

Ort Thoriumverbindung M ogliche Inkorporation
Dopraum vorwiegend Thoriumnitrat Ingestion, Inhalation
Reduktion vorwiegend Thoriumoxid Ingestion, Inhalation

Tabdle 11.1: Messorteund ihre Charakteristik
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11.4.3 Probanden

An den Umgangsorten waren wahrend der Dopkampagne sechs Personen beschéftigt. Die
Mitarbeiter haben wahrend der Dopkampagne als Zweiergruppen (Vorarbeiter und Arbeiter)
im Dreischichtbetrieb gearbeitet. Beide Probanden hatten wahrend ihrer Schicht Arbeiten im
Dopraum und in der Reduktion zu verrichten. Bei der Arbeitseinteilung wurde darauf geach-
tet, dass einer der beiden Arbeiter bevorzugt im Dopraum beschaftigt war (Umgang mit Tho-
riumnitrat) wahrend der andere vorwiegend in der Reduktion (Umgang mit Thoriumoxid)
tétig war. Dadurch erhoffte man sich eine Aussage tber das unterschiedliche Inkorporationsri-
siko an beiden Arbeitsstatten bzw. Gber die unterschiedlichen biokinetischen Eigenschaften

der jeweils vorliegenden Thoriumverbindung.

Bezeichnung Schicht Bevorzugter Arbeits- | Maskenfaktor ¥
ort
Proband 1 Spétschicht Dopraum 0,01
Proband 2 Fruhschicht Reduktion 1
Proband 3 Nachtschicht Dopraum 0,2
Proband 4 Spétschicht Reduktion 0,5
Proband 5 Spétschicht Dopraum 0,5
Proband 6 Nachtschicht Reduktion 1

Y beschreibt den personlichen Arbeitssschutz (Tragen der Maske), 1 bedeutet kein Atem-
schutz wirksam, 0,01 bedeutet: 1% der Aktivitatskonzentration werden eingeatmet (BG 98)

Tabelle 11.2: Arbeitsbedingungen der Probanden

11.4.4 Probenahme

Die Dopkampagne, d.h. der Umgang mit thoriumhaltigem Material, fand wahrend einer Ar-
beitswoche vom 04.05.1998 bis zum 08.05.1998 statt. Am Sonntag den 03.05.1998 (kein
Umgang mit Thorium) sollten die Probanden die Probenahme mit einer 24h-Stuhlproben be-
ginnen und bis nach Beendigung der Dopkampagne (Montag, den 11.05.1998) fortsetzen. Pro
Teilnehmer ergab dies eine maximale Probenanzahl von neun 24h-Stuhlproben. Das LfU hatte

demnach 54 24h-Stuhlproben zu bearbeiten. Nach dem chemischen Aufschluss der Stuhlpro-
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ben wurden die Proben habiert und eine Halfte zur Analyse an das Bundesamt fur Strahlen-

schutz in Berlin gesandt.

11.5 Ergebnisse

11.5.1 Zuverlassigkeit der Probanden

Die Qualitdt der gewonnen Ergebnisse steht und fallt mit der Bereitschaft der Mitarbeiter zur
zuverldssigen Probenahme. In Gespréchen vor Ort wurde der direkte Vorgesetzte und die Pro-
banden auf die zu beachtenden Regeln bel der Probenahme hingewiesen. Die Probenahmebe-
hélter wurden erst am Tag vor der Probenahme ausgegeben um vorzeitige K ontaminationen
zu verhindern. Am Tag nach der Probenahme wurden die Behélter aller Probanden an einem
Ort zentral gesammelt. Auf eine rdumliche Trennung der gel agerten Probenahmebehélter zu
den Arbeitsplatzen wurde strikt geachtet. Auf die Sauberkeit wahrend der Probenahme (még-
lichst aulRerhalb des Betriebes) wurde eindringlich hingewiesen. Bei der Bewertung der Mess-
ergebnisse wird eine Kontamination der Probenahmebehdalter ausgeschl ossen.

Ein Ansatzpunkt, um sich ein Bild Uber die Zuverléassigkeit der Probenahme zu machen, ist
die Auswertung der Feuchtmassen der abgegebenen Stuhlproben. Nach ICRP 23 betrégt die
durchschnittliche Ausscheidung tGber den Stuhl fir die mannliche Referenzperson135 g/d.

In Tabelle 11.3 sind die Feuchtmassen der 54 analysierten Stuhlproben aufgeftihrt.
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Proband | Feuchtmassen [g] Bemerkungen
(d/ Max. / Min.)

1 771143/ 14 Neun Stuhlproben abgegeben,
drei Stuhlproben (09.05.98, 10.05.98, 11.05.98) waren nicht
eindeutig gekennzeichnet - d.h. eine eindeutige Zuordnung
zum Probenahmetag ist nicht moglich,
niedrige mittlere Feuchtmasse und zwei Tagesstuhlproben
mit Feuchtmassen unter 50 g

2 244/ 3741 177 | Neun Stuhlproben abgegeben, Zuordnung eindeutig

3 141/209/78 Neun Stuhlproben abgegeben, Zuordnung eindeutig

4 333/425/218 | Neun Stuhlproben abgegeben, Zuordnung eindeutig

5 131/140/71 Neun Stuhlproben abgegeben, Zuordnung eindeutig

6 142/ 283/ 56 Neun Stuhlproben abgegeben, Zuordnung eindeutig

Tabelle 11.3: Feuchtemassen der 24h-Stuhlproben

Zuordnungen, Feuchtmassen und Aussagen des V orgesetzten lassen eine zuverlassige Mitar-

beit der Probanden 2 bis 6 vermuten. Die mittlere Feuchtmasse des Probanden 1 gibt zu Zwei-

feln an der gewissenhaften Sammlung Anlass. Drei Proben des Probanden 1 konnten wegen

fehlender Kennzeichnung nicht eindeutig zugeordnet werden.

11.5.2 Nuklidverhaltnisder Thoriumverbindungen

Wichtiges Kriterium zur Beurteilung der Ausscheidungsanalysen ist die Kenntnis des Nuklid-

vektors im Ausgangsmaterial. Hierzu wurden Messpréparate aus den Thoriumverbindungen

hergestellt, mit denen wéhrend der Dopkampagne umgegangen wurde.

Auf die Zugabe von Th 229-Tracer wurde bei der Aufbereitung der Proben verzichtet.
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Probe Th232:Th228: Th230 | Th228:Th232
Thoriumnitrat (Dopraum) 8:35:1 04
Thoriertes Wolframoxid (Reduktion) 68:28:1 0,4

Tabelle 11.4: Nuklidvektor der eingesetzten Thoriumver bindungen

11.5.3 Ergebnisse der Stuhlanalysen

Die Stuhlproben wurden nach dem in Kapitel 6 beschriebenen Verfahren zur Aufbereitung
von Stuhlproben verarbeitet. Vier Stuhlproben konnten aufgrund der schlechten chemischen
Ausbeute nicht ausgewertet werden. Diese Ergebnid ticken konnten mit den Ergebnissen des
Bundesamtes fur Strahlenschutz in Berlin gefuillt werden. Eine Probe des Probanden 1 ging
beim nasschemischen Aufschluss verloren. Hier liegt kein Ergebnis vor.

Die Ubereinstimmung zwischen den Aktivitétsbestimmungen des LfU und des Bundesamtes
fUr Strahlenschutz ist gut. In folgenden Tabellen und Grafiken werden die Ergebnisse des LfU
aufgefhrt.

Die Blindwerte fur die radiochemische Aufbereitung der Stuhlproben sind bei den Messwer-

ten nicht berilicksichtigt.
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Ausscheidung [mBg/d] | Th 228 Ausscheidung [mBg/d] | Th 228
/ /
Th 232 Th 232
Th 228| Th 230| Th 232 Th 228| Th 230| Th 232
Proband 1 Proband 4
So| 486 | 106 | 11,9 | 41 So| 587 | 181 | 66 | 89
Mo| 16,6 | 44 | 102 | 16 Mo| 92,6 | 275 | 1355 | 0,7
Di| 324 | 67 | 152 | 21 Di | 652 | 129 | 547 | 1,2
Mi Mi | 66,3 | 24,2 | 1003 | 07
Do| 516 | 163 | 68 0,8 Do| 1522 | 49,1 | 1633 | 09
DI Fr| 49 | 36 | 47 | 10 Fr | 516 | 17,8 | 331 | 16
Sa| 54 2 24 | 23 Sa| 84 | 302 | 414 | 21
So| 25 1,7 | 27 | 09 So| 494 | 99 | 168 | 29
Mo| 629 | 21 | 668 | 09 Mo| 349 | 10 | 191 | 1,8
Proband 2 Proband 5
So| 947 | 148 | 72 | 132 So| 389 | 141 2 19,5
Mo| 423 | 11,7 | 376 | 11 Mo| 114 | 48 | 58 2
Di | 380 | 138 | 282 | 14 Di | 416 | 108 | 308 | 1,4
Mi| 473 | 11,4 | 359 | 1,3 |[Y|[Mi| 402 | 153 | 361 | 11
Y Do| 658 | 116 | 57,8 | 11 Do| 801 | 20 | 8,7 | 09
Fr| 772 | 11,2 | 37,7 | 20 Fr| 3,1 | 56 | 200 | 16
Sa| 48 88 | 267 | 18 Sa| 343 | 77 | 245 | 14
So| 483 | 134 | 185 | 26 So| 123 | 64 | 104 | 12
Mo| 442 | 129 | 144 | 31 Mo| 479 | 189 | 771 | 06
Proband 3 Proband 6
Vi so| 307 | 82 | 40 | 77 |P|So| 288 | 96 2 14.4
Mo| 176 | 33 | 40 | 44 Mo| 279 | 48 | 33 | 85
Di | 380 | 148 | 154 | 25 Di | 21 45 | 52 | 40
Mi| 53,8 | 194 | 240 | 2,2 Mi| 245 | 44 | 78 | 31
Do| 267 | 72 | 181 | 15 Do| 319 | 81 | 134 | 24
Fr | 456 | 150 | 360 | 1,3 Fr | 233 | 68 | 293 | 08
Sa| 622 | 234 | 1243 | 05 Sa| 744 | 17 | 637 | 12
So| 904 | 181 | 61,7 | 15 So| 61,2 | 176 | 708 | 09
Mo| 306 | 57 | 92 | 33 Mo| 124 | 29 | 43 | 29

D Messwerte des BfS, Berlin

Tabelle 11.5: Zusammenfassung der Messwerte der sechs Probanden
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11.6 Bewertung der M essergebnisse

11.6.1 Natdrlicher Thoriumanteil in der Stuhlprobe

Die Probenahme wurde am Tag vor dem eigentlichen Umgang mit Thorium begonnen, um
einen Anhaltspunkt fur die nattirliche Thoriumausscheidung des Probanden zu erhalten. Die
Ergebnisse der Stuhlproben, die im Anschluss an die Dopkampagne genommen wurden, kon-
nen nicht als natiirliche Ausscheidung angesetzt werden, dain ihnen Anteile eventuell vorge-

kommener Inkorporationen enthalten sind.

Proband Th 228 Th 230 Th 232 (Frindik, 1983)
[mBa/d] [mBa/d] [mBa/d] (Aki 93)
1 48,6 10,6 11,9 Th 228: 46 mBg/d
2 94,7 14,8 7,2 Th 230: 9,4 mBg/d
3 30,7 8,2 4,0 Th 232: 5,9 mBg/d
4 58,7 18,1 6,6
5 38,9 14,1 2,0
6 28,8 9,6 2,0
Mittel 50,1 12,6 5,6
+ Stabw. +224 +34 +35

Tabelle 11.6: Angenommene natiirliche Ausscheidung (aus erster Stuhlprobe)

Die gemittelten Werte der taglichen Ausscheidung liegen im Bereich der zitierten Literatur-

werte. Sie werden als Referenz fir die folgende Arbeitswoche angesetzt.

-02-



Abschlussbericht Strahlenexposition aus natiirlichen Quellen [7 4

11.6.2 Vergleich der Messwerte mit nattirlicher Ausscheidung

Proband nat. Ausscheidung Th 232 Mo - Sa Faktor
Messwert Berechnet ? Summe Messwerte Messung
[mBo/d] [mBo/6d] [mBg/6d] /
(Tabelle 11.6) Abschétzung
1Y 11,9 714 100,5 1,4
2 7.2 43,2 2239 5,2
3 4,0 24,0 221,8 9,2
4 6,6 39,6 528,3 13,3
5 2,0 12,0 203,9 17,0
6 2,0 12,0 122,7 10,2

" Fehlende Probe unberticksichtigt
2 Hochrechnung auf 6 Tage natiirlicher Ausscheidung

Tabelle 11.7.: Uberschreitungen der angesetzten natiirlichen Ausscheidung

In Tabelle 11.7 wird die Th 232-Ausscheidung aus Tabelle 11.6 as angenommene natiirliche
Ausscheidung fur die Tage der folgenden Arbeitswoche der Probanden angesetzt. Beim Ver-
gleich mit den ermittelten Messwerten zeigt sich eine deutliche Uberhthung bis um den Fak-
tor 17 gegenuiber der abgeschétzten Ausscheidung (Werte jeweils Montag bis einschlief3dlich
Samstag). Betrachtet man den Verlauf von Th 232 bel den Probanden 1-6 so stellt man fest,

dass die angenommene natirliche Ausscheidung an alen folgenden Tagen Uberschritten wird.

11.6.3 Absolutwerte und Nuklidvektor

Neben dem Vergleich mit der individuellen taglichen Th-Ausscheidung bieten sich noch an-
dere Mdglichkeiten zur Beurteilung der Messwerte an. In Kapitel 3 wurden diese Kriterien
naher vorgestellt.

Beim Vergleich mit einer angesetzten Maximal ausscheidung von 20 mBq Th 232/d tber Stuhl
wird bei 27 der 54 Tagesproben eine Uberschreitung festgestellt. Bei Betrachtung des Nuklid-
vektors (Th 228 / Th 232 < 1) kann bei 11 der 54 Proben auf eine beruflich bedingte Inkorpo-
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ration geschlossen werden (Tabelle 11.8). Bel 10 dieser 11 Proben zeigt sich dabel gleichzel-

tig eine Uberschreitung des Maximalwertes der nattirlichen Th 232 Ausscheidung.

Ausscheidung [mBg/d] | Th 228 Ausscheidung [mBg/d] | Th 228
/ /
Th 232 Th 232
Th 228| Th 230| Th 232 Th228| Th 230| Th 232
Proband 1 Proband 4
So| 486 | 106 | 119 | 41 So| 58,7 | 181 6,6 8,9
Mo| 166 | 44 10,2 16 |=|Mo| 926 | 275 | 1355 | 07
Di | 324 6,7 15,2 2,1 Di | 65,2 12,9 54,7 1,2
Mi 2| Mi| 663 | 242 | 1003 | 07
2>\ Do | 516 | 163 68 08 |[=|Do| 1522 | 49,1 | 1633 | 0,9
Fr | 49 3,6 4,7 1,0 Fr | 516 | 178 | 331 1,6
Sa| 54 2 2,4 2,3 Sa| 8,4 | 302 | 414 2,1
2| So| 25 1,7 2,7 0,9 So | 494 9,9 16,8 2,9
2| Mo | 629 21 66,8 0,9 Mo | 34,9 10 19,1 1,8
Proband 2 Proband 5
So| 947 | 148 7,2 13,2 So| 389 | 141 2 19,5
Mo| 423 | 11,7 | 37,6 11 Mo| 114 | 48 5,8 2
Di | 389 | 138 | 28,2 14 Di | 416 | 108 | 30,8 14
Mi| 473 | 114 | 359 1,3 Mi| 40,2 | 153 | 36,1 11
Do| 658 | 116 | 57,8 1,1 || Do| 80,1 20 86,7 0,9
Fr| 772 | 112 | 37,7 2,0 Fr | 31,1 5,6 20,0 1,6
Sa| 48 8,8 26,7 1,8 Sa| 343 7,7 24,5 14
So| 483 | 134 | 185 2,6 So | 123 6,4 10,4 1,2
Mo | 44,2 12,9 144 31 |=|Mo| 47,9 18,9 77,1 0,6
Proband 3 Proband 6
So | 30,7 8,2 4,0 7,7 So | 28,8 9,6 2 14,4
Mo| 17,6 3,3 4,0 4.4 Mo | 27,9 4,8 3,3 8,5
Di | 38,9 14,8 15,4 2,5 Di 21 4,5 5,2 4,0
Mi| 538 | 194 | 24,0 2,2 Mi | 245 4,4 7,8 3,1
Do | 26,7 7,2 18,1 15 Do | 31,9 8,1 134 24
Fr | 456 | 150 | 36,0 13 |=| Fr | 233 6,8 29,3 0,8
2| Sa| 622 | 234 | 1243 | 05 Sa| 744 17 63,7 1,2
So| 904 | 18,1 | 61,7 15 |2 So| 612 | 176 | 70,8 0,9
Mo | 30,6 5,7 9,2 3,3 Mo | 124 2,9 4,3 2,9

=>: Datensdtze mit Th228/ Th232< 1 : Datensdtze mit Th 232 = 20 mBg/d

Tabelle 11.8: Zusammenfassung der M esswerte der sechs Probanden mit Bewertung
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Auffallend ist bel allen Probanden auf3erdem eine deutliche Abnahme des Th 228/Th 232
Verhaltnisses unmittelbar nach Beginn der Dopkampagne (Abbildung 11.6).

20 3 —o—Proband 1 —o0 — Proband 2
—a—Proband 3 — x— Proband 4

15 -
i&\ —o—Proband 5 — 0 — Proband 6

Th 228/ Th 232

Abbildung 11.6: Verlauf des Th 228/ Th 232 - Quotienten bei den sechs Probanden

In den folgenden Abbildungen ist der Messwertverlaufe der beiden Thoriumnuklide Th 228
und Th 232 Uber den gesamten Zeitraum der Probenahme fir die sechs Probanden dargestellt.
Auffallend ist dabei der &hnliche Kurvenverlauf von Th 228 und Th 232 nach Beginn der
Dopkampagne bei alen sechs Probanden als moglicher Indikator auf eine Inkorporation durch

Ingestion oder Inhalation.
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Abbildung 11.9: Messwerte Proband 3
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Abbildung 11.12: Messwerte Proband 6
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11.6.4 Verfahren nach Schupfner

Ein weiteres Verfahren zur Beurteilung ausgeschiedener Thoriumaktivitéten hat Schupfner
vorgeschlagen (Schu 98). Es basiert auf Untersuchungen beruflich exponierter (6 Personen
mit insgesamt 12 Tagesstuhlproben) und nicht exponierter Personen (3 Personen mit insge-
samt 24 Tagesstuhlproben). Kernpunkt ist dabel der Vergleich der Messwerte mit festgel egten
Schwellenwerten fur die Einzelnuklide Th 230 und Th 232 sowie fur die Nuklidvektoren von
Th 230/ Th 232 und Th 228 / Th 232. Die Schwellenwerte wurden dabei aus den Aktivitéts-
bestimmungen der nicht exponierten Personen ermittelt.

Durch eine Gegenliberstellung der Messwerte und der Nuklidvektoren mit den festgelegten
Schwellenwerten soll eine Aussage Uber eine fir den Einzelfall vorliegende Inkorporation
getroffen werden konnen. Die statistische Wahrscheinlichkeit fir eine Fehleinschéatzung liegt
dabel bei 10 %. Schupfner geht dabei von Schwellenwerten fir die nattirliche Ausscheidung
von Th 230 und Th 232 aus, die unter den Mittelwerten der hier ermittelten Werte liegen (Ta-
belle 11.9). Dementsprechend liegen auch die Aktivitétsverhadtnisse von Th 228 / Th 232 und
Th 230/ Th 232 unter den festgesetzten Schwellenwerten.

Th 230 Th232 Th228 Th 230
Th /232 Th /232
Schwellenwerte ¥ (Schu 98) 6,1 2,9 17,4 3,8
Mittelwerte ? 11,8 48 10,3 2,5
(8,2-181) | (2,0-119)

Y Schwellenwerte gemaR Schupfner (Schu 98)
2 Proben vom 04.05.98 korrigiert mit Blindwert

Tabelle 11.9.: Schwellenwerte nach Schu 98 im Vergleich mit der nat. Ausscheidung der
Probanden

Wie Tabelle 11.9. zeigt werden die Schwellenwerte der Aktivitatskonzentration, die
Schupfner angibt im Mittel von den Nullproben der Probanden bereits deutlich Gberschritten
und die der Nuklidverhaltnisse unterschritten. Fir die Bewertung der vorliegenden 54 Stuhl-

proben erscheint sein Verfahren daher nicht geeignet zu sein.
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11.6.5 Zusammenfassung

Abhangig vom gewahlten Kriterium zum Nachweis einer erfolgten beruflich bedingten Inkor-
poration kann bei folgenden Proben eine Inkorporation Uber Ingestion oder Inhalation ange-

nommen werden:

1. Messwert Th 232 > individueller Nullwert vom 04.05.99: 43 Proben = 91,5%
2. Th 232> 20 mBq : 27 Proben = 57,4%
3.Th228/Th232 <1 : 11 Proben = 23,4%
4.Th232>20mBqund Th228/Th232 <1 : 10 Proben = 21,3%
Erlauterung: Gesamtanzahl Proben: 54

Anzahl Nullproben: 6

Anzahl ausgefallener Proben: 1

Restanzahl Proben: 47 = Proben fur Inkorporationstiberwachung

In der Reihenfolge der Kriterien von 1 bis 4 nimmt die Sicherheit zu, mit der von einer beruf-

lich bedingten Aufnahme von Thorium ausgegangen werden kann.

11.7 Diskussion der Ergebnisse

Wichtig fur die Zufuhrberechnung und die Abschétzung der Dosisist die Kenntnis der Inkor-
porationsart. Dominiert eine Aktivitétszufuhr Gber Ingestion, so sind wegen der schnellen
Ausscheidung Gber den Magen-Darm-Trakt die Folgedosen gering. Aufgrund der nicht unbe-
deutenden Antelle des durch die Nahrung zugefihrten Thoriums und seiner starken individu-
ellen und zeitlichen Schwankungen, sind Stuhluntersuchungen zur Bestimmung der Inhal ati-
onszufuhr nicht gut geeignet. Die ermittelten Ergebnisse kdnnen deshalb nicht unabhéngig
von den anderen Messmethoden betrachtet werden.

Die Einzelergebnisse der beteiligten Institutionen an der M esskampagne werden innerhab
dieser Arbeit nicht vorgestellt. Es soll jedoch erwéhnt werden, dass in den 24h-Urinproben
sowie bel den Exhalationsmessungen der beteiligten sechs Probanden keine oder nur geringe

Thoriumaktivitaten knapp Uber der Erkennungsgrenze ermittelt wurden (Eis 98).
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Bel einer Zwischenbesprechung der teilnehmenden Messstellen wurden die vorliegenden Er-
gebnisse diskutiert. Ausgehend von einer viertagigen Aktivitétszufuhr Gber Inhalation ergaben
Berechnungen auf der Grundlage der ICRP 66 und der ICRP 69 Inkorporationen von lediglich
0,5 bis 3 Bg Thorium (Nof3 98).

Als problematisch erweist sich die Zuordnung des inhalierten Thoriums zur entsprechenden
chemischen Klasse. Die Ausscheldungsdaten lassen auf ein vorwiegende Inkorporation der
Retentionsklasse M schlief3en. VVon grofRerer Bedeutung fir die Zufuhrberechnung ist die Be-
stimmung des korrekten AMAD. Durch die Annahme eines zu kleinen AMAD kann dabei die
Zufuhr erheblich Uberschétzt werden. Realistisch erscheint ein AMAD von 10 um (Nof3 98).

In der folgenden Tabelle werden exemplarisch fir zwel Proben eigene Berechnungen der Auf-

nahme und der Effektivdosen auf der Basis von ICRP 54 wiedergegeben.

Proband / Probe vom Inhalation Ingestion
Zufuhr | Eff.-Dosis| Org.- Zufuhr | Eff.-Dosis| Org.-
[mBq] [mSv] Dosis [mBq] [mSv] Dosis
[mSv]3) [mSv]3)
4 | Montag den 04.05 2640 0,8 13 480 0,00036 0,0086
(ein Tag Zufuhr)Y)
6 / Sonntag den 10.05 700 0,2 0,4 400 0,0003 0,0073
(vier Tage Zufuhr)?)

1) Messwert Ausscheidung Th 232 135,5 mBg/d
2) Messwert Ausscheidung Th 232 70,8 mBg/d
3) Knochenoberfléche

Tabelle 11.10: Abschatzung von Zufuhr und Dosis hach ICRP 54 fur Th 232 (AMAD
1Em, Lungenretentionsklasse Y)

Dosisrelevant ist das Th 232. Legt man das Isotopenverhaltnis von Th 228, Th 230 und Th
232 des Thoriumnitrates (siehe Tabelle 11.4) zugrunde, so erhdht sich die durch Inhalation bei
der Dopkampagne inkorporiertes Thorium verursachte Effektivdosis um ca. 42% und die
Knochenaoberflachendosis um ca. 9 %. Bei Ingestion betragen die entsprechenden Werte 25 %
und 21 %.

Eine strikte Trennung der Arbeitsgénge (Umgang mit Thoriumnitrat im Dopraum, Umgang
mit Thoriumoxid in der Reduktion) konnte nicht gewahrleistet werden. Damit ist eine Zuord-

nung der inkorporierten Aktivitéten zur entsprechenden Thoriumverbindung nicht fehlerfrei
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moglich. Mit drei Th 232 Messwerten > 100 mBg/d weist Proband 4 die hochsten Werte auf.
Dieser war hauptséchlich in der Reduktion beschaftigt. Subtrahiert man von den Mittelwerten
der 3 genannten Proben fur Th 228, Th 230 und Th 232 die Werte der mittleren natirlichen
Th-Ausscheidung gemal? Tabelle 11.6 ergibt sich fur das, das durch den Umgang inkorporiert
wurde ein Isotopenverhéltnis Th 232:Th 228:Th 230 von 6,1:2,5:1. Dieses Verhdtnisliegt
nahe bei dem fir thoriertes Wolframoxid ermittelte von 6,8:2,8:1 (Tabelle 11.4). Trotz aullers-
ter Sorgfalt bel der Unterweisung der Probanden und bei der Lagerung der Probenahmebehdl -
ter kann eine auf3ere Kontamination der Probenahmebehalter nicht mit letzter Sicherheit aus-
geschlossen werden.

Zwischen den abgeschétzten Maskenfaktoren der Probanden (siehe Tabelle 11.2) und der HO-
he der ausgeschiedenen Thoriumaktivitdten ist kein Zusammenhang erkennbar. Dieser Befund

deutet auf Ingestion a's Hauptzufuhrpfad hin.
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