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Kurzfassung

In vergleichenden Experimenten in einer Depositionskammer wurde die trockene Abla-
gerung von elementarem, gasformigem Radiojod und partikelgebundenem Radio-
casium auf erntereife Blattgemusearten untersucht. Die gleichzeitige Exposition von
Endivie, Kopfsalat, Pflicksalat und Spinat (Fruhlingsblattgemuse) bzw. Grinkonhl,
WeilRkohl und Spinat (Sommerblattgemuse) fand unter homogenen Bedingungen mit
Kontrolle der relevanten Parameter ( 'l,-Anteil, Partikelmedian, Stomataoffnung, Luft-
feuchte und -temperatur) statt. Das Probenkollektiv war fur jede Gemusespezies so
umfangreich gewahlt, dass auch bei der erwarteten Streuung der Messergebnisse eine
statistisch gesicherte Analyse durchgeflhrt werden konnte. Bei der (gewichtsbezoge-
nen) Jodablagerung wurden fur alle Fruhllngsarten signifikante Unterschiede festge-
stellt: Auf Blattspinat wurde grob 3mal mehr 131 abgelagert als auf Pflicksalat, 4mal
mehr als auf Endivie und 9mal mehr als auf Kopfsalat. Bei Casium konnte nicht zwi-
schen der Deposition auf Spinat und Pflucksalat unterschieden werden, auf beide Arten
wurde signifikant grob doppelt so viel "**Cs wie auf Endivie und 3mal so viel wie auf
Kopfsalat abgelagert. Bei den Sommerarten wurden fur alle Spe2|es signifikante Unter-
schiede gemessen. In beiden Experimenten ergab sich, dass 31 auf Spinat am meis-
ten deponiert wurde, grob 3mal bzw. 6mal mehr als auf Grunkohl und 35mal
bzw.100mal mehr als auf Weillkohl. Casium wurde jedoch am meisten auf Grunkohl
deponiert, gut doppelt so viel wie auf Spinat und 35mal bzw. 80mal so viel wie auf
Weillkohl. Bei allen Experlmenten konnte die Depositionsgeschwindigkeit abgeschatzt
werden: Die Ablagerung von "', war im Mittel etwa eine Grollenordnung effektiver als
die von partikularem *Cs, wobei allerdings die Joddeposition bei Spinat besonders
hoch ausfiel. Die Verdopplung des Partikeldurchmessers bei sonst gleichem Experi-
mentdesign bewirkte nur eine geringe Erhohung der Deposition. Durch Waschen des
Gemuses konnte die Kontamination mit den Radionukliden reduziert werden, bei

Radiojod zwar nur um etwa 10%, beim partikuldrem **Cs jedoch um etwa 45%.

Abstract

The dry deposition of gaseous elemental radio-iodine and particulate radio-caesium on
mature leafy vegetable was studied in chamber experiments. The simultaneous exposi-
tion of endive, head lettuce, red oak leaf lettuce and spinach (spring leafy vegetable)
rsp. curly kale, white cabbage and spinach (summer leafy vegetable) was performed
under homogeneous and controlled conditions. The sample collective of each species
was such large that for the expected variation of the results a statlstlcally firm analysis
was possible. Significant differences were observed for the 3 deposition on spring
vegetable: the deposition on spinach was roughly 3t|mes that on leaf lettuce, 4times
that on endive and 9times that on head lettuce. For ">*Cs, there was no significant dif-
ference between spinach and leaf lettuce, about twice the amount was deposited on
both species as on endive and 3times as on head lettuce. All summer vegetables
showed differences in deposition. For lodine, the deposition on spinach was roughly
3times (6times) that on curly kale and 35times (100times) that on white cabbage in the
2 experiments. For Caesium, the deposition to curly kale was highest, about twice that
on spinach and 35times (80times) that on white cabbage. The deposmon velocity could
be estimated, in average it was about 8times higher for "'l than for '**Cs. The influence
of the particle size on the deposition velocity was small in the considered size range.
Washing could reduce the contamination by about 10% for "*'l and 45% for "**Cs.
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1 Einleitung

1.1 Aufgabenstellung

Die Hohe der trockenen Ablagerung von gasférmigen und aerosolgebundenen
Radionukliden auf Blattgemuse ist wegen der unterschiedlichen Wuchsform,
Oberflachenbeschaffenheit und Blattaufnahme der verschiedenen Spezies mit einer
hohen Unsicherheit behaftet. Bisher existieren keine vergleichenden Messdaten fur
die Ablagerung auf verschiedenen Blattgemusearten. Deshalb sollen in Kammer-
experimenten fur verschiedene nutzungsrelevante Blattgemusearten vergleichende
Ablagerungsversuche durchgefuhrt und experimentelle Daten zur trockenen

Ablagerung unter kontrollierten Bedingungen gewonnen werden.

Die Experimente zur trockenen Ablagerung sollen mit aerosolgebundenem
Radiocasium und gasformigem elementarem Radiojod durchgefuhrt werden. Die
PartikelgroRenverteilung des emitierten Casiumaerosols soll erwarteten Verteilungen
nach Radionuklidfreisetzungen in der Atmosphare entsprechen. Fur Freisetzungen in
groleren Entfernungen kann ein GroRenspektrum wie es in Deutschland nach dem
Tschernobyl Unfall gemessen wurde (Tschiersch & Georgi, 1987) angenommen
werden, fur kurzere Quellentfernungen soll ein Aerosol mit kleinerem Aktivitats-
groRenmedian (AMAD) benutzt werden. Die Depositionsgeschwindigkeit von elemen-
tarem gasférmigem Jod ist etwa um einen Faktor 20 hoher als bei partikel-
gebundenem Jod und einen Faktor 200 hdher als bei organischem Jod (Whitehead,
1984, Heinemann & Vogt, 1980), weshalb die Deposition von elementarem Radiojod
besonders wichtig ist. Die Versuchsbedingungen in der Kammer sind deshalb so zu
gestalten, dass eine Anlagerung an Partikel vermieden und eine Umsetzung in

organisches Jod gering gehalten wird.

Frahlings- und Sommerblattgemusearten werden mit den beschriebenen Radio-
nukliden beaufschlagt. Die Exposition der zu untersuchenden Gemusearten soll bei
erntereifem Gemuse erfolgen. Je Gemusespezies wird ein Kollektiv von Pflanzen
untersucht, das grof3 genug ist, um die individuelle Variabilitat statistisch zu erfassen.
Die Ernte wird einen Tag nach der Kontamination durchgefuhrt. Die Radionuklid-
konzentration wird sowohl unmittelbar nach der Ernte an unbehandelten Pflanzen
gemessen und als auch an kichenfertigen Pflanzen nach dem Entfernen

ungenielbarer Teile und Waschen.
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Die Ergebnisse sollen miteinander verglichen und statistisch ausgewertet werden. In
radiookologischen Modellen wird der Blattflachenindex zur Charakterisierung der
Pflanzen und ihres Entwicklungsstatus bei der trockenen Deposition benutzt (Muller
& Prohl, 1993). Um die Anbindung der Messergebnisses dieses Projektes an solche
Modelle zu gewahrleisten, soll in jedem Versuch der Blattflachenindex von

mindestens einer Referenzspezies bestimmt werden.
1.2 Stand des Fachwissens

Im Freiland, wo sich eine Grenzschicht Uber einem homogenen Bewuchs aufbaut,
wenn Wind darlUber streicht, ist als Mall fur die Ablagerung die sogenannte
Depositionsgeschwindigkeit vy gebrauchlich. Sie ist definiert als der nach unten
gerichtete Fluld F von Spurenstoffen auf eine Einheitsflache dividiert durch die

Spurenstoffkonzentration ¢ in einer Referenzhdhe:
vg=F/c [m/s] (1.1).

Ihr liegt das Konzept von additiven Widerstanden zu Grunde, die Partikel und Gase
uberwinden mussen, bis sie vom Bewuchs auf der Einheitsflache schliel3lich
aufgenommen werden (siehe z.B. Barry & Chamberlain, 1963, Thom, 1975, Peters &
Eiden, 1992, Wesely & Hicks, 2000). Kurz zusammengefasst ist die Ablagerung
abhangig von atmospharisch dominierten Widerstanden (wie aerodynamischer
Widerstand r,), Oberflachen dominierten Widerstanden (wie Rauhigkeits- bzw.
Grenzschichtwiderstand rs) und Bewuchs dominierten Widerstanden (wie Transfer-
widerstand r;). Die gesamte Depositionsgeschwindigkeit vy ergibt sich aus den

Teilwiderstanden nach
Vg=(fa+rs+r)” (1.2).

Der aerodynamischer Widerstand r, ist eine Funktion von Windgeschwindigkeit,
atmospharischer Stabilitdt und Oberflachenrauhigkeit. Er ist unabhangig von der
Substanz, die abgelagert wird. Der Grenzschichtwiderstand rs beschreibt fur die
Gase und kleinen Partikel die Diffusion durch die viskose Grenzschicht, fur groRere
Partikel wird zusatzlich die Sedimentation und Impaktion bericksichtigt. Der
Transferwiderstand r; schlieBBlich beschreibt die Effizienz mit der Moleklle oder
Partikel an der Oberflache festgehalten werden und hangt ab von deren chemisch-

physikalischer Form und biologischen Faktoren wie dem stomataren Blattwiderstand.
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In der Literatur sind eine Vielzahl von Experimenten zur trockenen Deposition zu
finden. Sie betreffen vor allem die Ablagerung auf glatte Oberflachen, Gras und
Baume. Zusammenfassungen der Ergebnisse finden sich in z.B. in McMahon and
Denison (1979), Nicholson (1988) und Oberschachtsiek et al. (1993). Bei der
Partikeldeposition wird eine Abhangigkeit von der PartikelgroRe festgestellt mit einem
Minimum der Ablagerung im GroRenbereich 0,1 — 1 ym aerodynamischer Durch-
messer. Diese Minimum wird von Fowler (1984) hauptsachlich auf den Grenzschicht-
widerstand zurtckgefuhrt, der kleiner wird in Richtung feiner Partikel (Diffusion) und
in Richtung grober Partikel (Impaktion). In der Zusammenschau der Messergebnisse
wird eine hohe Variabilitat der Depositionsgeschwindigkeit Uber mehr als zwei
GréRenordnungen deutlich. In einer Ubersicht (ber jingere Messergebnisse kommt
Underwood (2001) fur Weidegras und niederen Bewuchs bei einem Partikeldurch-
messer von 1 ym zu einem Bereich fur die Depositionsgeschwindigkeit, der zwischen
7x 10* m/s (,best judgement®) und 3 x 10° m/s (,conservative®) liegt (Schub-
spannungsgeschwindigkeit u- = 0,2 m/s und ry x u- = 10).

Fur Blattgemuse liegen wenig Messdaten vor. Watterson & Nicholson (1996) haben
in Freilandversuchen die trockene Ablagerung auf Kopfsalat im Partikeldurch-
messerbereich 4-22 ym studiert. Dabei konnen sie eine Zunahme der Deposition mit
der Partikelgrof3e signifikant nachweisen. Die Depositionsgeschwindigkeit bei den 4
um Partikeln liegt bei (1,7 £ 0,5) x 10 m/s und ist damit vergleichbar mit ihren Daten
fur die Ablagerung auf Weizen (vg = (1,3 £ 1,2) x 10 m/s). Wedding et al. (1975)
haben in ihrer Untersuchung mit verschiedenen Pflanzenblattern festgestellt, dass
die Deposition auf raue, fein behaarte Blatter etwa 10mal groRer ist als auf glatte,

wachserne Blatter (bei 7 um Partikeldurchmesser).

Ahnlich wie bei der Partikelablagerung ist die Bandbreite der experimentellen
Ergebnisse bei der trockenen Deposition von Spurengasen sehr grol3. Fowler (1984)
fuhrt diese Variabilitat hauptsachlich auf den unterschiedlichen Transferwiderstand
zurtck, wahrend die luftseitigen Widerstande die geringeren Beschrankungen bei der
Gasdeposition ausmachen. Fur die meiste kurze Vegetation tragt r; iber 70% zum
Gesamtwiderstand bei, wobei die Stomata die Hauptsenken sind (Fowler &
Unsworth, 1979). Der Transferwiderstand selbst hangt von Art und Zustand der
Pflanzen ab, also z.B. ob die Stomata geodffnet sind oder nicht, ob die Kutikula

behaart oder wachsern ist oder nicht, ob die Blatter gealtert sind oder frisch



-10-

getrieben, aber auch von dem betrachteten Gas, wie es in den Pflanzenflissigkeiten

geldst und in den Pflanzen chemisch umgesetzt wird.

Radiojod tritt wie stabiles Jod in der Atmosphare in verschiedenen Formen auf und
unterliegt dort unter dem Einflu® von solarer Strahlung, reaktiven Verbindungen (wie
z.B. Ozon, NO, etc.) und Partikeln fortwahrender Transformationen (Whitehead,
1984). Es kommt einmal gebunden an Aerosolpartikel vor oder aber gasformig in den
chemischen Formen elementares Jod (™'l;) und organisches Jod (Methyljodid,
CH5™), in geringerem MaRe als hypojodige Saure (H"*'lO) und als Jodwasserstoff
(H™"). Bei der trockenen Deposition von Radiojod sind je nach chemischer Form
unterschiedliche Depositionsgeschwindigkeiten gefunden worden. Am schnellsten
wird das gasformige, elementare |, deponiert, mehr als 2 GroRenordnungen
langsamer ist die Deposition von organischem Jod, partikelgebundenes Jod wird um
einen Faktor 20 langsamer auf Gras abgelagert (Heinemann & Vogt, 1980).
Nakamura & Ohmomo (1980a,b) haben bei der Deposition auf Spinatblatter ebenfalls
eine etwa 2 GroRenordnungen hohere vy von elementarem Jod (verglichen mit
organischem Jod) gefunden. Auf Reispflanzen haben Muramatsu et al. (1996) fur
organisches Jod 1/300 der vgq fur elementares Jod gemessen. Bei Tradescantia ist
die Jodablagerung fir elementares Jod 30-40mal groRer als fur organisches
(Nakamura & Ohmoho, 1984). Die Depositionsgeschwindigkeit fur HOI auf Gras liegt
zwischen organischem und elementarem Jod und betragt etwa die Halfte der flr
partikulares Jod (Voillequé & Keller, 1981).

Bereits Barry & Chamberlain (1963) haben eine starke Abhangigkeit der
Joddeposition von der Luftfeuchte festgestellt. Bei trockener Luft wird eine Reduktion
der Deposition um einen Faktor 10 gegenuber feuchter Luft gemessen. Heinemann &
Vogt (1980) haben ihre Depositionsexperimente erfolgreich mit einer linearen
Abhangigkeit von vy von der relativen Luftfeuchte beschreiben konnen. Die
Ablagerung auf feuchtes Gras ist bei ihnen etwa doppelt so hoch wie auf trockenes

Gras.

Den Einfluss der stomataren Blattéffnung auf die Deposition haben Barry &
Chamberlain (1963) und spater im Detail Adams & Voillequé (1970) studiert. Sie
finden eine lineare Abhangigkeit des Gastransfers von der Flache der stomataren
Blattoffnungen. In vergleichenden Ablagerungsversuchen finden Heinemann & Vogt

(1980) eine doppelt so hohe Deposition auf Klee als auf Gras. Hungate et al. (1963)
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haben gleichzeitig Rettich, Geranien, Kopfsalat und Peperomia exponiert, wobei die
Blattkontamination innerhalb eines Faktors 2 gleich ist (Maximum: Peperomia,

Minimum: Rettich).

In seiner Ubersicht tiber jiingere Depositionsmessungen auf Weidegras und niederen
Bewuchs kommt Underwood (2001) flr elementares Jod zu einem Bereich flr die
Depositionsgeschwindigkeit, der zwischen 7 x 10> m/s (,best judgement®, rel. Luft-
feuchte 50%) und 1 x 102 m/s (,conservative*, r; = 0) liegt (jeweils Schub-
spannungsgeschwindigkeit u- = 0,2 m/s und ry x u- = 12). Auf Spinat haben
Nakamura & Ohmomo (1980b) v4 = 1,5 x 10° m/s gemessen; Lee et al. (2003)
bestimmen vy = (4-10) x 10™ m/s fiir Chinakohl.

1.3 Planung und Ablauf des Vorhabens

Entsprechend der Planung des Vorhabens kénnen drei Phasen unterschieden
werden. Zuerst muss die Depositionskammer zur Exposition des Blattgemuses mit
dem gasférmigen Radionuklide "'l und dem partikelgebundenem Radionuklid **Cs
konzipiert und aufgebaut werden. Dann mussen Verfahren entwickelt und angepasst
werden, mit denen partikulares "**Cs und elementares, gasférmiges "', erzeugt und
stabil in ihrer chemisch-physikalischen Form in die Kammer eingebracht werden.
Zuletzt mussen die ausgewahlten Blattgemusepflanzen zeitgleich in erntereifen
Zustand in die Kammer eingebracht werden und die Versuche durchgefuhrt werden.

Wegen der Vorgabe radioaktive Tracer zu benutzen, sind beim Bau der Kammer
besondere Anspriche an Dichtigkeit und Filtereigenschaften zu berlcksichtigen.
Ferner macht der Anspruch, mit spaltoffnungsaktiven Pflanzen zu arbeiten (um die
Atmung der Pflanzen zu gewahrleisten), den Einbau zusatzlicher Beleuchtungskorper
notwendig. Diese Nachristung stellt sich wegen der engen Platzverhaltnisse als
besonders beschwerlich heraus. Die Konstruktion der Kammer ist im Detail in Kapitel

2.1 beschrieben.

Wahrend die Anpassung eines Verfahrens zur Herstellung von elementarem Jod *'I,
ohne groRere Schwierigkeiten gelingt (siehe Kapitel 2.3), bereitet die Entwicklung
eines Verfahrens zur Fixierung von "**Cs auf monodispersen Partikeln grofere Miihe
(siehe Kapitel 2.4). Letztlich sind diese experimentellen Schwierigkeiten der Grund

fur den verzogerten Beginn der Depositionsexperimente.

Dank der guten Zusammenarbeit mit dem Lehrstuhl fur Gemusebau der TU Mianchen

Weihenstephan kénnen die Gemusepflanzen in meist optimalem, Licht angepassten
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und aulderlich sehr homogenen Zustand in die Kammer eingebracht werden und die
notigen Pflanzenparameter mit Spezialgeraten bestimmt werden. Die Eigenschaften
der exponierten Pflanzen finden sich naher in Kapitel 2.2 beschrieben. Mit gro3em
Arbeitseinsatz kdnnen die Expositionsversuche (je zwei fur Frahlings- und flr
Sommergemuse und eine Homogenitatstest mit Filterpapieren) in einer
Vegetationsperiode erfolgreich durchgefuhrt werden. Die Versuchsdurchfuhrung ist in
Kapitel 2.6 erlautert.

Entgegen der urspringlichen Planung werden bei den Sommergemusearten nur drei
verschiedene Spezies in die Untersuchung einbezogen. Wegen der kleineren
Bestandsdichte der Kohlarten konnen weniger Pflanzen als bei den Salatpflanzen
der Fruhlingsarten in die Depositionskammer eingebracht werden. Um aber trotzdem
zu statistisch abgesicherten Ergebnissen zu kommen, wird auf eine Art ganz
verzichtet. Diese Art (Wirsing) ist vom Wuchs ahnlich aber von der Anbaumenge
weniger bedeutend wie eine Art (WeilRkohl), die in der Untersuchung eingeschlossen
ist. Die Versuchskonzeption zielt darauf ab, durch die gleichzeitige Exposition der
verschiedenen Gemusearten die Variabilitdten im Versuch fur die vergleichenden
Daten klein zu halten, um aber den verblieben Unsicherheiten gerecht zu werden,

durfen die Pflanzenkollektive einen gewissen Umfang nicht unterschreiten.

1.4 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Was die Aufzucht der Gemusepflanzen und die Bestimmung der relevanten
Pflanzenparameter angeht, wird eine intensive Zusammenarbeit mit dem Lehrstuhl
fur Gemusebau der TU Munchen Weihenstephan (Frau Dr. Heuberger) gepflegt. So
wird dort fachkundig der Blattflachenindex von den Bezugspflanzen bestimmt und mit
ausfuhrlicher Einweisung ein Messgerat zur Bestimmung der stomataren Blattéffnung
zur Verfugung gestellt. Die Erfahrung an den Expositionskammern der GSF (Institut
fur Bodenokologie, EUS, Dr. Payer, Dr. Seidlitz) kann fur den Aufbau der
Depositionskammer und des Beleuchtungssystems zu Rate gezogen werden. Die
Abteilung Technischer Strahlenschutz der GSF (Dr. Kretner) leistet Unterstlitzung bei
dem Aufbau der Kammer (besonders bei der Beschaffung der nétigen Umgangs-
genehmigung) und bei der ordnungsgemalen Entsorgung der kontaminierten
Gemusepflanzen und sonstigen Abfalle.



-13-

2 Versuchsdurchfiihrung trockene Deposition auf Blattgemiise

Die trockene Deposition von Radiocasium und Radiojod auf Blattgemusepflanzen soll
in Laborversuchen simuliert werden. Die Verwendung der radioaktiven Tracer macht
die Benutzung einer geschlossen Depositionskammer notwendig, die eigens fur die
Experimente aufgebaut wird. Alle relevanten Parameter mussen wahrend der
Versuchsdauer erfasst und in einem engen Schwankungsbereich gehalten werden,
um definierte Bedingungen bei der Pflanzenexposition zu erreichen. Alle exponierten
Gemusepflanzen befinden sich in ausgewachsenem, erntereifen Zustand. Die
Expositionsbedingungen sind so gewahlt, dass die Pflanzen in ihrer Spalt6ffnungs-
rhythmik nicht beeintrachtigt werden. Die '**Cs markierten Aerosolpartikel von
definierter TeilchengroRe und das gasformige, elementare 'l werden homogen in
die Kammeratmosphare eingebracht und der Konzentrationsverlauf wahrend des

31|. und "**Cs-Exposition werden die

Experiments gemessen. Nach Abschlul® der
Pflanzen rasch aus der Kammer entfernt und der y-spektrometrischen Messung
zugefuhrt. Durch Filtration der Kammeratmosphare und Wechseln der Kammerinnen-
flachen werden die gleichen Ausgangsbedingungen fir weitere Expositionsmess-

ungen wiederhergestellt.

2.1 Aufbau der Depositionskammer

Zur Durchfihrung der Expositionsexperimente steht eine alleinstehende ventilierte
Garage (ca. 5 m x 25 m x 2,3 m ) mit aufgesetzter fester Bodenwanne zur Verfu-
gung. Darin wird die Depositionskammer mit den Innenmallen 4 m x 1,8 m x 1,9 m
aus einem Holzgerust und fester, an den Langsseiten doppelt verschweilter PE-
Folie (160 um Wandstarke) als aul3erer Hulle errichtet. Die hintere Wand ist ebenfalls
durch doppelte Schweilinahte dicht verschlossen. An der Vorderfront wird reichlich
Folie Uberstehend gelassen, um an dieser Stelle jeweils zu Expositionsbeginn die
Kammer durch Verschweil3en dicht zu schlieBen. Zwischen den Experimenten ist die
Kammer von dieser Seite aus begehbar. Als zweite innere Huille ist dinne (50 um
Wandstarke) PE-Folie Uberlappend an den tragenden Holzbalken mit Metallklam-
mern festgenagelt. Diese Folie an den Wanden und der Decke wird zwischen den
Versuchen gewechselt. Am Boden liegt auf der auf3eren PE-Folie eine durchgehende
Laminat beschichtete Spanplatte. Darauf ist ein Bewasserungsflie® aus dem

Gartnerbedarf ausgelegt, das nach den Depositionsversuchen gewechselt werden
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kann. Die in 5 Liter Topfen gezogenen Gemusepflanzen werden direkt darauf
angeordnet. Der Aufbau der Kammer ist im Querschnitt schematisch in Abb. 2.1
wiedergegeben.

Die Depositionskammer hat also eine Grundfléche von 7,2 m? und kann bei einer
Bestandsdichte von 11,11 Pflanztopfen / m? insgesamt 80 Pflanztopfe aufnehmen.
Die Grundflache ist somit gro3 genug, um bei einer Bestuckung mit 4 unter-
schiedlichen Arten statistisch relevante Kollektive von jeweils 20 Pflanztopfen
vergleichen zu kénnen. Das Kammervolumen von 13,7 m? ist bei der gegebenen
Grundflache gro3 genug, um eine homogene Durchmischung der Kammer-
atmosphare vor der Tracerdeposition zu erreichen und eine reprasentative Probe-

nahme zu gewahrleisten.

1,8 m

dichte AulRenhtulle

wechselbare
Innenhtulle

Holzlattengerust
1,9 m

Bewasserungsfliel

Bodenplatte
D «— doppelte Schweildnaht

T L P T | A e T T o L L S TS IS L ML ST | S T e

Abb. 2.1 Schema des konstruktiven Aufbaus der Depositionskammer im

Querschnitt

In die Kammer sind Anschlisse zum Einlall der Tracer , zur Enthahme von Proben
und zur Installation von Messflhlern eingebaut. Mit einem Ventilationssystem kann
wahlweise fur die Durchmischung, Filtrierung und Luftwechsel der Kammer-
atmosphare gesorgt werden. Ein Beleuchtungssystem ist oberhalb der Kammer
installiert. Zum Wechsel der Gemusepflanzen und der Probenvorbereitung nach der

Exposition ist ein Anbau errichtet worden.
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2.1.1 Die Anschlusse fur Tracerzugabe, Probenahme und Messfuhler

An der Ruckwand der Kammer ist zentral in 164 cm HOhe der PVC-Einlassstutzen fur
das "*Cs markierte Aerosol angebracht. Uber einen Kugelhahn ist der Einlass
verschlie®bar. Direkt Uber dem Rohrstutzen, der 20 cm in die Kammer Ubersteht,
sitzt ein PVC-Schlauch fiir die Zugabe von 'l,-Gas. Dieser Schlauch ist mit einem
Blindstopfen verschlossen, wenn keine Radiojodzugabe in die Kammer erfolgt. Ein
dreiflugeliger Propeller unterhalb der Tracerzufuhr sorgt fur die schnelle Verwirbelung
der Depositionstracer in der Kammer. Im Grundriss der Kammer (Abb. 2.2) sind die

Einlasse rot markiert.

FUr die Probenahme ragen in 110 cm Hohe je ein Rohr und ein Schlauch an der
seitichen Wand etwa 13 cm in die Kammer. In das Rohr wird die MayPack-
Kartusche zur Jod-Probenahme eingeflhrt (siehe Kapitel 2.3.2), am Schlauch ist ein
Filterhalter fiir die Gesamtpartikelkonzentrationsmessung ('**Cs) befestigt. Rohr und
Schlauch sind durch Blindstopfen verschlieBbar. An der Vorderwand der Kammer
stehen verschlieRbare Anschlisse fur Impaktor und Partikelzahler zur Verfigung. In
120 cm Hohe ragt ein PVC-Schlauch (Impaktor) und ein Kupferrohr (Partikelzahler) je
etwa 20 cm in die Kammer. Die Probenahmemoglichkeiten sind in Abb. 2.2 gelb

markiert.

Auf der Hohe der Jodprobenahme ragt ein Mel}fuhler zur kontinuierlichen Messung
von Temperatur und Luftfeuchte etwa 40 cm in die Kammer. Dieser Messflhler ist in

Abb. 2.2 grin gekennzeichnet.
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Abb. 2.2 Schematischer Grundrify der Depositionskammer mit den Anschlissen

fur Tracerzufuhr (rot), Probenahme (gelb) und Messfuhler (grin).

2.1.2 Das Ventilationssystem

Das Ventilationssystem dient dazu
a) eine gleichmalige Durchmischung der Kammeratmosphare zu erreichen;
b) Partikel aus der Kammeratmosphare zu entfernen;
c) die radioaktiven Tracer aus der Kammeratmosphare zu entfernen;

d) einen Luftmassenwechsel in der Kammer vorzunehmen.

Die gleichmaRige Durchmischung der Kammerluft nach der Tracerzugabe erfolgt
durch zwei in die Kammer eingelassene Propellerfligel. Die Rotorachsen fuhren,
Uber Stopfbuchsen gedichtet, zum aullerhalb der Kammer gelegenen Motor. Die

Drehzahl ist regelbar und es wird eine Frequenz eingestellt, die zu
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Windgeschwindigkeiten in der Kammer im Bereich 0,1 — 0,2 m/s in einer Héhe von
0,1 m Uber dem Bewuchs fuhrt. Der erste Propeller befindet sich an der Ruckwand
der Kammer direkt unterhalb vom Tracereinlal3, und fordert die Luft mit dem Tracer in
Richtung Kammermitte. Der zweite Propeller ist zentral auf dem Kammerdach am
anderen Ende der Kammer angebracht und fordert die Luft leicht schrag nach unten
gerichtet wieder zuruck (siehe Abb. 2.3). Bis auf Versuch A ist Ventilator 2 nur
wenige Minuten in Intervallen wahrend der Tracerzugabe eingeschaltet, Ventilator 1

in der Regel bis 10 Minuten nach Ende der Tracerzugabe.

Um die Partikel und die radioaktiven Tracer aus der Kammeratmosphare zu
entfernen, wird im Umluftverfahren Luft am vorderen Ende der Kammer abgesaugt,
Uber Filter gereinigt und durch einen Seitenkanalverdichter mit nachgeschaltetem
Partikelfilter wieder am hinteren Ende der Kammer in die Depositionskammer einge-
speisst (siehe Abb. 2.3). FUr den Luftmassenwechsel wird das Ventilationssystem
von Umluft auf Abluft an Ventil 2 gestellt (siehe Abb. 2.3) und die Kammer geoffnet.
Uber Ventil 1 kann die Art der Filtration gewéahlt werden. Zu Beginn der Exposition
soll die Kammeratmosphare partikelfrei sein, um die Bildung von partikel-
gebundenem 'l zu minimieren. Dazu wird die Kammerluft Giber den Partikelfilter
(GEA Delbag GmbH. Berlin, Handschuhbox-Filter, Filterklasse S) geleitet. Nach
Exposition soll die Kammeratmosphare von den verbliebenen Radionukliden
gereinigt werden. Dazu werden Uber einen kombinierten Filter Partikel und Radiojod
entfernt (GEA Delbag GmbH. Berlin, Handschuhbox-Filter mit Aktivkohle AKOLIT-
B7). Um die Kontaktzeit der Kammerluft mit dem Filtermaterial zur Jodadsorption zu
gewahrleisten, ist die Forderleistung des Seitenkanalverdichters (Becker GmbH,
Wuppertal) auf 30 m® h' beschrankt. Nach etwa einer Stunde Filtration ist die
Kammerluft praktisch partikelfrei (< 90 Partikel / cm®), mindestens die gleiche Zeit

wird die Luft von den Radionukliden gereinigt, bevor die Kammer getffnet wird.
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Abb. 2.3 Schematischer Grundrify der Depositionskammer mit den Anschlissen
fur Tracerzufuhr (rot), den Propellern zum Durchmischen und dem

Filtrationssystem.
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2.1.3 Das Beleuchtungssystem

Die Kulturbedingungen fur die in die Kammer eingesetzten Pflanzen sollen den
Pflanzen erlauben, ihren regularen Tagesrhythmus der stomataren Blattoffnung
fortzusetzen. Zum anderen soll die Photosynthese mdglichst unterbunden werden,
um eine Verarmung an CO; in der geschlossenen Kammer zu vermeiden, was zu
unphysiologischen Zustanden fuhren konnte. Zu diesem Zweck ist das Beleuch-
tungssystem in seiner Intensitat auf ein Niveau eingestellt, bei der noch keine
Photosynthese stattfindet, aber der Lichtwechsel Nacht / Tag die Offnung der

Stomata anreqgt.

Zur Beleuchtung werden Tageslicht-Leuchtstoffrohren benutzt (Osram Cool white
36W/21, insgesamt 12 Leuchten mit je 36 Watt und 120 cm Lange in 4 Reihen). Die
Leuchten sind etwa 25 cm oberhalb der Depositionskammer montiert, so dass die
zusatzlich entwickelnde Warme vorwiegend auflerhalb der Kammer verbleibt. Da
durch die leicht tribe aulRere Hulle der Kammer mehr Licht als erwartet absorbiert
wird, sind als Zwischenreihen zusatzlich noch Blaulicht-Leuchtstoffrohren montiert
(Osram blue L58W/67, 8 Leuchten mit je 58 Watt und 150 cm Lange in 4 Reihen). In
Abb. 2.4 ist die Anordnung der Leuchtstoffrohren Uber der Kammer wiedergegeben.
Wie in einem Vorversuch gemessen wird, ist auf 30 cm Hohe (Bewuchshohe) die
Kammer bei einer Einstrahlung (Photonenflussdichte der photosynthetisch aktiven
Strahlung) von 20 - 25 pmol m?s” homogen ausgeleuchtet und gerade die stoma-
tare Blattéffnung angeregt. Uber eine Zeitschaltuhr kann der Lichtwechsel hell /
dunkel vorgegeben werden. Wahrend der Adaptionszeit der Pflanzen in der Kammer
beginnt die Hellphase um 8 Uhr und dauert (abhangig von der Jahreszeit) 10 — 12

Stunden.
2.1.4 Anbau zur Probenvorbereitung

An die GaragenaulRenwand ist aus gewebeverstarkter Folie auf einem Holzgerust
und einem dachpappenbeschlagenem Spanplattendach ein Anbau an die Klima-
kammer errichtet worden. Darin ist es moéglich, witterungsgeschitzt nach Ende der
Exposition die Gemdusepflanzen zu ernten, durch Entfernen von auf3eren und
verwelkten Blattern als vermarktungsfahiges Gemise vorzubereiten und in

Transportkisten zu verpacken.
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Abb. 2.4 Schematischer Grundriss der Depositionskammer mit dem
Beleuchtungssystem aus Leuchtstoffrohren; insgesamt sind knapp
900 W Lichtleistung bei Betonung des blauen Spektralbereichs
installiert.
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2.2 KenngroBen der Kulturpflanzen

Die Depositionskammer wird mit zwei verschiedenen Kombinationen von Blatt-
gemuse beschickt. Die Arten sind nach Relevanz bei den Verzehrsmengen und
nach unterschiedlicher Blattanordnung bzw. Blattrauhigkeit und -struktur ausgewahit.
Die erste Zusammenstellung (im folgenden als Fruhlingsgemuse bezeichnet) besteht
aus Endivie, Kopfsalat, Pflicksalat (Eichblattsalat) und Spinat. Spinat und Pfllicksalat
bestehen aus offenen Blattern, wobei der mehr strukturierte Pflicksalat in die Hohe
treibt. Endivie hat eine gekrauselte Struktur der Blatter, die sich im
Vegetationszentrum stark verdichten; Kopfsalat bildet geschlossene Kopfe aus. Die
zweite Zusammenstellung (im folgenden als Sommergemuse bezeichnet) besteht
aus Grunkohl, Weiltkohl und Spinat. Grunkohl treibt aus einem zentralen Achse
ausladende, stark gekrauselte Blattern, die mit einer auffalligen Wachsschicht tber-
zogen sind. WeilRkohl dagegen bildet kompakte Kopfe. In beiden Gruppen ist Spinat
vertreten, dieses Blattgemuse dient als Referenzart. In einem Vorversuch zum Test
verschiedener Versuchsablaufe wird nur Kopfsalat eingesetzt. Alle Pflanzen werden
am Lehrstuhl fur Gemusebau der TU Muinchen-Weihenstephan aufgezogen. In
Tabelle 2.1 sind die verwendeten Arten und Sorten aufgefuhrt.

Entgegen der urspringlichen Planung ist Wirsing nicht mit in die Untersuchung
einbezogen. Wie sich in Gesprachen am Lehrstuhl fir Gemusebau herausgestellt
hat, haben die Kohlgemusearten eine geringere Bestandsdichte als die Frihlings-
gemusearten, d. h. pro Flache kdnnen weniger Pflanzen eingesetzt werden. Um aber
bei der erwarteten Variabilitdt bei der trockenen Ablagerung ein genlgend grolies
Kollektiv flr eine statistisch aussagekraftige Analyse zur VerflUgung zu haben,
konnen nur zwei Kohlarten in der Depositionskammer untergebracht werden. Wirsing
ist von den Verzehrsmengen her nicht so bedeutend wie Weil3kohl! (Statistisches
Jahrbuch 2002) und bildet ahnlich wie dieser geschlossene Kopfe aus. Obwohl die
Blatter starker strukturiert sind, wird deshalb ein recht ahnliches Depositionsverhalten
wie bei WeilRkohl erwartet. In Abwagung der Aussagekraft der Experimente mit
Sommergemuse insgesamt und dem zusatzlichen Informationsgewinn bei

Berucksichtigung von Wirsing wird auf diese Kohlart bei der Untersuchung verzichtet.

Damit bei unterschiedlicher Entwicklungsdauer alle Arten gleichzeitig ausgewachsen
sind, erfolgte eine gestaffelte Aussaat. Eine groRe Uberzahl wird ausgesét, damit

moglichst einheitliche Pflanzen zum Eintopfen und spater fur die Kontaminierung
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ausgewahlt werden kénnen. Nach der Aufzucht werden je Art etwa 30 Pflanzen
ausgewahlt, von denen ca. 20 in die Expositionskammer eingesetzt werden und die

restlichen zur Bestimmung der Pflanzenparameter zur Verfugung stehen.

Tabelle 2.1 Uberblick liber die eingesetzten Pflanzen.

Pflanzenart Botanischer Name (nach Vogel, 1996) Sorte (Ziichter)
Spinat Spinacia oleracea L. Poncho (Enza)
Kopfsalat Lactuca sativa L. var. capitata L. E 13 63 10 (Enza)
Eichblattsalat | Lactuca sativa L. var. crispa L. Red Salad Bowl (Hild)
(Pfliicksalat)
Endivien Cichorium endivia L. Nuance (Enza)
Weillkohl Brassica oleracea L. convar. capitata (L.) Alef. Rolly F1 (JuliWa)

var. capitata L.
Griinkohl Brassica oleracea L. convar. acephala (DC.) Alef. | Hammer (Aders)

var. sabellica L.

2.2.1  Aufzucht der Kulturpflanzen

Aussaat: Kopfsalat, Endivie und Spinat werden in 4 cm-Erdpresstopfe ausgesat;
Salate 1 Korn/Topf, Spinat 3-5 Korn/Topf. rEichblattsalat wird auf Grund der geringen
Keimfahigkeit in Saatschalen (150 Korn/Schale, TKS 1) ausgesat. Weil- und
Grunkohl werden in 77er Vefi-Zapfencontainer ausgesat, Traysubstrat (Fa.

Klasmann-Deilmann).

Jungpflanzenanzucht: Bis auf Endivien werden alle Jungpflanzen mafig warm
angezogen, d.h. bei 16/14 °C Tag-/Nacht Heizungssollwert und Luftungsoffnung bei
19 °C. Endivien wird warm, d.h. 20/18 °C Heizungssollwerte und Luftung bei 23 °C,
angezogen, um die Bluhinduktion zu vermeiden. Bewasserungsdungung zur

Anzucht: Anstauen mit Nahrlésung (Flory 9, EC 1,5-2 mS c¢cm™') nach Bedarf.
Weiteres Vorgehen fiir den Vorversuch V

Pflanzung: Nach der Bodenbearbeitung mit der Frase wird der Kopfsalat in den
Frihbeetkasten gepflanzt, mit 60 kg N/ha, 60 kg P2Os/ha, 95 kg K,O/ha, 10 kg
MgO/ha gediungt und abgedeckt bis 26.4.02. Chemischer Pflanzenschutz ist nicht

notwendig gewesen.
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Entnahme der Versuchspflanzen: Als Versuchspflanzen werden solche
ausgewahlt, die eine reprasentative GroRe und auf jeder Seite Nachbarpflanzen
hatten. Die Pflanzen werden mitsamt des Wurzelballens (ca. gleicher Durchmesser
wie beim oberirdischer Pflanzenteil) mit der Grabgabel entnommen und in 5-L-Topfe
gepflanzt. Bis zur Abholung werden die Pflanzen im Gewachshaus kultiviert, d.h. bei
Bedarf gegossen. Am Tag der Abholung sind die Pflanzen turgeszent, die
Stomatadffnung des Umblatts der Pflanzen liegt zwischen 0,3 und 0,5 mol m?s™ (je

nach Alter der Blatter) bei einer Einstrahlung von ca. 400 ymol m2s™
Weiteres Vorgehen fiir die Versuche A-D

Entgegen den Pflanzen aus dem Vorversuch werden die Pflanzen direkt in die Topfe
gepflanzt, in denen sie in die Depositionskammer gestellt werden. Das verhindert
mdgliche Verletzungen am Wurzelballen und verringert den Stre® beim Umsetzen.
Ausgehend von der Erfahrung des Vorversuchs werden die Pflanzen an die geringe

Beleuchtungsintensitaten bei der Radionuklidexposition adaptiert.

Topfen: im 3-4-Blattstadium werden die Jungpflanzen in 5-L-Topfe getopft. Als
Substrat wird eine Mischung aus 60 % Schwarztorf (Potgrond, Fa. Klasmann-
Deilmann), 30 % Torf-Kultur-Substrat (TKS 1, Fa. Floragard) und 10 % Harzschaum
(Hygromull, Fa. Compo) verwendet. Bei Spinat werden 5 Presstopfe je Topf, bei allen

anderen 5 Pflanzen je Topf eingepflanzt.

Die Bewasserung im Gewachshaus erfolgt in der ersten Woche mit Leitungswasser
von oben, anschlieRend werden die Pflanzen Uber die Ebbe-Flut-Bewasserung nach
Bedarf mit einer Nahrlosung (Volldunger Flory 9, EC ca. 1,5-2 mS cm'1) mit Wasser
und Nahrstoffen versorgt. In der Vegetationshalle werden die Pflanzen nach Bedarf
von oben in den Topf gegossen, einmal wochentlich werden mit einer Volldinger-

I6sung (Flory 9, 0,3 g/l) die Nahrstoffe erganzt.

Pflanzenschutz: Bei Salaten und Spinat sind keine Pflanzenschutzprobleme
aufgetreten. Bei den beiden Kohlarten wird chemischer Pflanzenschutz wahrend der
Kultur in der Vegetationshalle nétig. Gespritzt wird: am 25.6. mit Rody (10 ml/10 |
Wasser) gegen Kohleule und Kohlweil3ling, am 27.6. Metasystox (10 ml/10 | Wasser)
gegen Blattlause und am 23.7. Ortiva (2 ml/2 | Wasser) gegen Alternaria brassicae

gemischt mit Aminosol (1 ml/2 | Wasser) zur Pflanzenstarkung.

Da sich in Versuch A wahrend der Kultur in der Klimakammer rasch Blattfaule

ausbreitet und Spinat, Kopfsalat und Eichblattsalat zu schossen beginnen, wird bei
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den nachfolgenden Versuchen die Luftfeuchte auf 70 % und die Tageslange auf 11
bzw. 10 h reduziert. Bei Spinat kann dennoch nicht immer das Schossen vermieden
werden, die Induktion erfolgt bereits im Langtag in der Vegetationshalle.

In der 2-wdchigen Kultur in den Klimakammern werden die Pflanzen durch niedrige
Lichtintensitaten (siehe Tab. 2.2) an die Lichtverhaltnisse bei der Exposition adap-
tiert.

Tabelle 2.2 Termine der Anzucht und Aufstellung in den jeweiligen Kulturraumen

Versuch | Pflanzenart Aussaat Pflanzung/ | Vegetationshalle | Klimakammer,| Transfer
Nr. Gewichshaus Topfen Bedingungen | GSF
Gewachshaus
Vv Kopfsalat 221. 27.2. 26.4. Kasten - 13.5.
Pflanzung aufgedeckt,
Frahbeet- | am 8.5. Pflanzen
kasten entnommen
A Kopfsalat 26.3. 17.4. - 17.5. 3.6.
Eichblatt 2.4, 24.4. - 20°C, 80%rLF,
6-20 Uhr Licht,
Endivien 11.3. 8.4. - 90 umol m'zs'1
Spinat 24, 24 4. -
B Kopfsalat 29.4. 21.5. 5.6. 20.6. 3.7.
Eichblatt 24.4. 8.5. 5.6. 20°C, 70%rLF,
8-17 Uhr Licht,
Endivien 26.3. 8.5. - 100umol m'zs'1
Spinat 10.5. - 5.6. Ab 28.6. 17°C,
Direktsaat in 9-17 Uhr Licht,
den Topf 50 pymol m?s™
C Weiltkohl 8.4. 30.4. 5.6. 17.7. 31.7.
Griinkohl 8.4. 30.4. 5.6. 17°C, 70% rLF
-17 Uhr Licht
Spinat 25.6. 11.7. 117, 8-17 Unr Licht,
50 ymolm™s
D Weillkohl 294. 14.5. 5.6. 6.8. 21.8.
Griinkohl 29.4. 14.5. 5.6. 17°C, 70 %rLF
9-17 Uhr Licht,
Spinat 15.7. 25.7. 25.7. ' 'f 1
50 ymolm™s
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2.2.2 Bestimmung der Blattflache

Eine wichtige KenngroRe fur die trockene Deposition bei Blattpflanzen ist die
Blattflache. Mit ihr kann einmal der Entwicklungszustand einer Pflanzenart
beschrieben werden (z.B. um saisonale Effekte bei der Deposition zu quantifizieren),
zum anderen ist es ein Mal3, um verschiedene Blattpflanzenarten untereinander zu
vergleichen. In den Depositionsexperimenten werden voll entwickelte Pflanzen
eingesetzt, so dass hier vor allem der Einful® unterschiedlich gro3er Blattflachen
verschiedener Arten diskutiert werden kann. Aber auch die Variabilitat zwischen
verschiedenen Kulturen werden sichtbar. Im allgemeinen bezieht man die Blattflache
auf die Standflache der Pflanze im Bewuchs und spricht dann vom Blattflachenindex
BFI:

BFI = Blattflache [m?] / Standflache [m?] (2.1)

Der BFI wird z.B. in radiodkologischen Modellen zur Parametrisierung der trockenen
Deposition benutzt. So wird bei Muller & Prohl (1993) die saisonale Abhangigkeit der
(trockenen) Depositionsgeschwindigkeit Gber die relative Anderung des BFI (bezogen

auf die voll entwickelte Pflanze) beschrieben.

Tabelle 2.3 Blattfliche und Blattflachenindex (bei einer Einheitsflache von 0,09 m? /

Pflanztopf) flr die verschiedenen BlattgemuUsearten in Versuch A-D.

Experiment | Gemiseart Blattflache / BFI
Pflanztopf [m?]

A Spinat 0,390 £ 0,113 4,33 £1,26
Pflicksalat 0,494 + 0,117 5,48 +1,30

Endivie 0,611 + 0,074 6,79 + 0,82

B Spinat 0,296 + 0,018 3,29+ 0,20
Pflicksalat 0,726 + 0,060 8,06 + 0,67

Endivie 0,736 + 0,131 8,18 £ 1,45

C Spinat 0,427 £ 0,027 4,75+ 0,30

D Spinat 0,427 + 0,057 4,74 + 0,63
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Spinat, Pflicksalat und eingeschrankt auch Endivie bestehen aus Einzelblattern, die
glatt und so flexibel sind, dass von diesen Pflanzen die Blattflache bestimmt werden
kann. Bei der Messung wird das Blatt auf eine Glasplatte gepresst und im Durchlicht
praktisch die Schattenflache des Blattes (die sog. projizierte Blattflache) vermessen.
Vor jedem Depositionsexperiment werden in der Regel 5 Gemusetopfe fur die Be-
stimmung der Blattflache ausgewahlt. Mittelwert und Standardabweichung dieser
Messungen sind in Tabelle 2.3 wiedergegeben. Jeder Pflanztopf dieser Gemuse-
arten wird in der Depositionskammer eine Grundflache von 0,3 m x 0,3 m zuge-
wiesen, die sie auch meist vollstandig abdeckt. Der daraus resultierende BFI ist

ebenfalls in Tabelle 2.3 eingetragen.
2.2.3 Messung der stomataren Blattoffnung

Der Transfer von elementarem Jod in die Blattflache ist stark abhangig von der
Offnung der Blattstomata. Adams & Voillequé (1971) berichten von einem um einen
Faktor 2,4 hoheren Transfer fur Gras bei gedffneten Stomata gegenuber geschlos-
senen. Die Blattoffnung hangt im wesentlichen von der Einstrahlung, der Luftfeuchte
und der Temperatur ab. Wahrend der Depositionsversuche werden diese Parameter
konstant in engen Toleranzen gehalten und so eingestellt, dass die Blattoffnung

gewabhrleistet ist.

Vor Expositionsbeginn wird in der Kammer an verschiedenen Pflanzen die
Blattoéffnung kontrolliert. Dazu wird mit einem Porometer (PLC4 mit Leaf Chamber
Analyser LCA4, Analytical Development Company Ltd., Heddesdon, England) die
stomatare Leitfahigkeit fur Wasserdampf gemessen. Bei diesem Verfahren wird die
Diffusion von Wasserdampf aus dem Blatt in die Umgebungsluft als Mal} fur die
Spaltéffnung herangezogen. Man macht sich dabei die Eigenschaft zu Nutze, dass
die kutikulare Leitfahigkeit fir Wasserdampf etwa 100mal kleiner als die stomatare ist
(siehe Tab. 2.4). Legt man nun, ahnlich wie in Abb. 2.5, eine Kuvette an ein Blatt an
und lasst Luft mit genligend hoher Geschwindigkeit Uber die Blattoberflache
streichen (der Diffusionsweg durch die Grenzschicht muss minimiert werden), so ist
die Zunahme der Luftfeuchtigkeit ein MaR fiir die mittlere Offnungsweite aller
Stomata des Blattes. Fur Details siehe v. Willert et al. (2000).
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Tabelle 2.4 Leitfahigkeit der Wasserdampfdiffusion durch Stomata und Kutikula von
Blattern (nach v. Willert et al., 2000).

Leitfahigkeit
[mm s] [mol m?s™]
Stomata
offen, weichlaubige Blatter 2-20 0,08-0,8
Kutikula
weichlaubige Blatter 0,056-0,2 0,002 — 0,008

Kivette
Ventilator

Sensoren zur Messung von

Temperatur und Feuchte
P - —Silica- Gel zur Lufttrocknung

MeBleitung

Luftzufuhr

~

Abb. 2.5 Schematische Darstellung eines Diffusionsporometers (modifiziert nach
v. Willert et al., 2000). Ein Blatt wird an die Decke einer Kuvette
angedrickt und Luft blast Uber das Blatt. Aus dem Anstieg der

Wasserkonzentration bestimmt sich die stomatare Leitfahigkeit.

Kurz vor dem VerschlieRen der Depositionskammer wird die Lufttemperatur, relative
Luftfeuchte, Lichtintensitat auf Blatthdohe und die Blattleitfahigkeit notiert. Die
Messwerte sind in Tab. 2.5 wiedergegeben. Man erkennt, dass alle Leitfahigkeits-
messwerte im Bereich fur gedffneter Stomata liegen (Tab. 2.4) und den im Vor-
versuch im Freiland gemessenen Werten entsprechen. Besonders hoch sind die Leit-

fahigkeiten bei Spinat in Versuch A und B.
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Tabelle 2.5 Kenndaten der Gemusepflanzen bei Expositionsbeginn. Die Messdaten

sind jeweils zu dem angegebenen Termin erhoben.

Luft- Relative |PhotonenfluRdichte| Stomatare

temperatur | Luftfeuchte | an der Blattflache | Leitfahigkeit

[°C] [%] [umol m2s™] [mol m? s
Experiment A | Endiviensalat 19.5 98.9 22 0.70
7.6.2002 23 1.18
11:05 Kopfsalat 20 0.57
26 0.71
Pflucksalat 20 0.90
26 0.89
Spinat 20 1.80
Experiment B | Endiviensalat 19.1 73.6 20 0.46
5.7.2002 20 0.35
10:30 Kopfsalat 22 0.45
23 0.20
23 0.57
Pflicksalat 20 0.42
26 0.63
Spinat 20 1.97
Experiment C | Grinkohl 21.0 97.4 23 1.68
2.8.2002 26 0.77
10:55 Weilkohl 21 0.55
20 0.42
Spinat 20 0.62
20 0.71
Experiment D | Grinkohl 22.6 99.0 26 0.51
24.8.2002 31 0.55
10:30 Weil3kohl 20 0.71
26 0.48
Spinat 20 0.48
23 0.27
26 0.58
26 0.45
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2.2.4 Weitere Pflanzenparameter

Generell wird von allen exponierten Gemusepflanzen neben dem Analysengewicht
das Frischgewicht der gesamten Pflanze gemessen, nur bei Grinkohl wird lediglich
das Gewicht der zu analysierenden Blatter bestimmt. Von allen Gemusearten wird an
mehreren Pflanzen neben dem Frischgewicht das Trockengewicht bestimmt. Daftr
werden uberzahlige Pflanzen benutzt, die nicht exponiert werden. Das Gewicht
bezieht sich immer auf das marktfahige Gemuse, d.h. die aufleren verdorbenen
Blatter sind entfernt. In Tab. 2.6 sind die MelRdaten der Frischgewichte zusammen-
gefasst und in Tab. 2.7 die Bewuchsdichte (Ertrag) angegeben, der sich aus
Frischgewicht und Pflanzdichte (siehe unten, Tab. 2.9) berechnet. Die gemessenen

Verhaltnisse Trocken- zu Frischgewicht sind in Tab. 2.8 wiedergegeben.

Tabelle 2.6 Median der Frischgewichte der exponierten Gemusepflanzen fur jedes

Experiment.
Frischgewicht / Pflanztopf [g]
Endivie | Kopfsalat | Pflucksalat | Spinat | Grunkohl | Weil3kohl
Experiment A | 204,5 273 142 149,5
Experiment B | 229,0 450 183 140,5
Experiment C 167,5 (547 ™) 1042
Experiment D 138,0 1517

* Mittelwert aus 3 MeRwerten

Tabelle 2.7 Median der Bewuchsdichte der exponierten Gemusepflanzen.

Bewuchsdichte [kg/m?]
Endivie | Kopfsalat | Pflicksalat | Spinat | Grankohl | Weil3kohl
Experiment A | 2,27 3,03 1,58 1,66
ExperimentB | 2,54 5,00 2,03 1,56
Experiment C 1,86 (2,83 %) 6,95
Experiment D 1,53 10,1

* Mittelwert aus 3 MelRwerten
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Tabelle 2.8 Verhaltnis Trocken- zu Frischgewicht fur alle Gemusearten.

Trocken- / Frischgewicht [%]

Endivie | Kopfsalat | Pflicksalat | Spinat | Grankohl | Weil3kohl
Messung 1 5,37 3,44 4,44 6,18 10,75 6,25
Messung 2 4,63 3,20 4,37 6,50 12,48 6,89
Messung 3 3,16 4,16 6,37 11,00
Messung 4 6,59
Messung 5 6,19
Mittel 50+04| 33+02 | 43+0,2 [64+0,2/11,4+09| 6,6+0,5

2.2.5 Anordnung der Pflanzen in der Depositionskammer

Das Fruhlingsgemuse in der Depositionskammer sind in Gruppen zu je 9 Pflanzen
und einer Reihe Einzelpflanzen angeordnet (Abb. 2.6 links); das Sommergemuse in
Gruppen von 4 — 14 Pflanzen (Abb. 2.6 rechts). Eine zufallige Mischung der Einzel-
pflanzen wird vermieden, da die Pflanzen unterschiedliche Stammhohen aufweisen
und sich abschatten kénnten. Uberdies werden sie auch in der Kultur im Bestand
gezogen. Andererseits birgt ein einzelnes Beet je Art das Risiko, das etwaige In-
homogenitaten oder Randeffekte die Interpretation der Ergebnisse einer einzelnen
Gemuseart insgesamt fragwurdig machen konnten. Deshalb ist die gewahlte
Anordnung ein Kompromiss, der insbesonders bei der Referenzspezies Spinat auf

eine hohe Vergleichbarkeit der Resultate setzt.

Die Gemusearten Kopfsalat, Endivie, Pflucksalat und Spinat bedecken in ihren
Pflanztopfen etwa die gleiche Grundflache, wahrend die Kohlarten Weil3kohl und
Grinkohl wesentlich ausladendere Pflanzen ausbilden. Deswegen ist den
erstgenannten Arten immer die gleiche kleinere Standflache zugewiesen, wahrend
fur die Kohlarten eine gleichbleibend groRere Standflache notwendig ist (siehe Tab.
2.9). Die Photos Abb. 2.7 (Fruhlingsgemuse) und 2.8 (Sommergemuse) zeigen die
Kammer in der oben beschriebenen Anordnung und Bestandsdichte kurz vor

Expositionsbeginn.
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Frahlingsgemuse Sommergemuse
KI1-9 E1-9 W1 -4 Gl -4
S1-9 P1-9 S1-9
W3- 18
E10- 18 K10-18
G5-14
P10-18 S10- 18
S10-18
S E|P| S| E| P
19 | 19 19| 20| 20| 20
Abb. 2.6 Anordnung der Gemusearten Kopfsalat (K), Endivie (E), Spinat (S),

Pflicksalat (P), WeiRkoh! (W) und Grunkohl (G) in der Depositions-

kammer. Die Nummern bezeichnen die individuellen Pflanzen.

Tabelle 2.9 Standflache eines Pflanztopfes und resultierende Pflanzdichte der
verschiedenen Gemusearten (in allen Versuchen gleichbleibend).
Gemuseart Standflache Pflanzdichte
[m?] [m?]
Endivie, Kopfsalat 0,09 11,11
Pflicksalat, Spinat
Weilkohl 0,15 6,67
Grinkohl 0,193 5,19
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Abb. 2.7 Die Depositionskammer bestuckt mit Frahlingsgemuse.

Abb. 2.8 Die Depositionskammer bestickt mit Sommergemuse.
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2.3 Exposition mit gasformigem, elementarem "I,

Radiojod tritt wie stabiles Jod in der Atmosphare in verschiedenen Formen auf und
unterliegt dort unter dem Einflul} von solarer Strahlung, reaktiven Verbindungen ( wie
z.B. Ozon, NO, etc.) und Partikeln fortwahrender Transformationen (Whitehead,
1984). Es kommt gebunden an Aerosolpartikel vor oder aber gasférmig vor allem in
den chemischen Formen elementares Jod ("*'l,) und organisches Jod (Methyljodid,
CH5™'l). Bei der trockenen Deposition von Radiojod sind je nach physikalisch-
chemischer Form unterschiedliche Depositionsgeschwindigkeiten gefunden worden.
Am schnellsten wird das gasférmige, elementare |, deponiert, mehr als 2 GréRenord-
nungen langsamer ist die Deposition von organischem Jod, partikelgebundenes Jod
wird um einen Faktor 20 langsamer deponiert (Heinemann & Vogt, 1980). In dieser
Studie soll bevorzugt das schnell deponierende elementare Jod untersucht werden,
da es sich besonders effektiv auf Bewuchs ablagert und damit rasch Eingang in die
Nahrungskette findet.

2.3.1 Erzeugung von elementarem ',

Elementares ', wird nach einer Methode erzeugt, die zuerst Dailey et al. (1945)
vorgeschlagen haben. Kommerziell erhaltliches Na'™'l in einer Natriumhydroxid-

I6sung (Amersham Buchler GmbH, Braunschweig) und FeSO, als Katalysator

(13 Tracer |
FeSO4
H,SO,
H,0,

\

-

Gaswaschflasche

Abb.2.9  Beider Zugabe konzentrierter H,SO, und 30%igem H20,zu Na™'l und
FeSO, wird gasférmiges '*'l, allmahlich freigesetzt und mit einem Ny-
Tragergas in die Depositionskammer gespult.
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werden in eine Waschflasche gegeben (siehe Abb. 2.9). Konzentrierte H,SO4 und
30%iges H»O, werden dazugegeben. Folgende Reaktion wird in der Flasche
ablaufen:

2Nal + H,O, + H,SO4 = I, + Na,SO,4 + 2H,0
H,O + FeSO,4

Das freigesetzte gasformige Jod wird mit einem partikelfreiem Stickstofftragergas in
die Kammer gespult, wo es sogleich von zwei Ventilatoren gleichmaRig verteilt wird.

2.3.2 Kenndaten des emittierten Radiojods in der Depositionskammer

Das kontinuierlich freigesetzte "'l wird in einem partikelfreiem inertem Trager-
gasstrom (230 cm®/s) 90 Minuten lang in die Depositionskammer gespiilt. Dort wird
es mittels zweier Ventilatoren mit der Kammerluft vermischt. Auch in der
Kammeratmosphare ist unter Anwesenheit von Partikeln, Beleuchtung und organi-
schem Material eine Umsetzung des elementaren Jods in die verschiedenen Jod-
formen zu rechnen. Um den Anteil an elementarem Jod mdglichst hoch zu halten
werden zwei MalBRnahmen getroffen. So ist die Beleuchtungsintensitat so niedrig,
dass gerade die stomatare Blattdéffnung angeregt ist und die Jodumsetzung nicht
forciert wird. Die Kammerluft wird vor Expositionsbeginn von Partikeln gereinigt, um

die Bildung von partikelgebundenem Radiojod zu unterdrticken.

Wahrend der Zugabe des Jodtracers und in der Regel zu einem weiteren Zeitpunkt
wahrend der Jodexposition wird die Konzentration an "'l und ihre Aufteilung in

311, organisch gebundenes und partikelgebundenes ™'l gemessen.

elementares
Dazu wird eine Filterkartusche (MayPack, Bird & Tole Ltd., England) benutzt, wie sie
schematisch in Abb. 2.10 dargestellt ist. Kammerluft wird mit einer Membranpumpe
(25-30 I/min) durch die Kartusche gefordert, in der am Anfang die Partikel im
Glasfaserfilter (Whatman GF/A, Nr. 1820 060) festgehalten werden. Danach befinden
sich zwei Aktivkohlefilter in Reihe (Whatman 72, Nr. 1872 060), mit denen das
elementare Jod fixiert wird. Im Zentrum ist eine Patrone, in der sich 20 g Aktivkohle
befinden, die mit Triethylendiamine (TEDA) impragniert sind. Darin wird das
organische Jod gebunden. Diese Patrone, an deren Enden sich feinmaschiges
Gitternetz befindet, wird mit einer Feder dicht gepackt gehalten. Am Ausgang ist
noch ein Backup-Filter aus Aktivkohle, um maoglicherweise hindurch diffundiertes Jod

aufzufangen. Die Probenahmedauer betragt zwischen 25 Minuten und 3,5 Stunden.



-35-

/ Aktivkohlefilter

-

Luft

—>

|:> Pumpe

/

A
\ Feder

Glasfaserfilter ~ impragnierte Aktivkohle

Abb. 210 MayPack Filterkartusche zur Bestimmung der Gesamtradiojod-
konzentration in der Kammerluft. Die Kartusche wird von links nach
rechts durchstromt und halt in den verschiedenen Filtern die drei

Radiojodfraktionen zurlick (Beschreibung siehe Text).

In Tabelle 2.10 ist die Aufteilung des Radiojods auf die drei moglichen Fraktionen
des Radiojods wiedergegeben. Die Angabe iiber das elementare 'l umschlieRt die
Summe aller Aktivkohlefilter, wobei der Backup-Filter in der Regel wenige Prozent
betragt. In einer Messung allerdings ist der Beitrag 34%. In der Rubrik ,Total” ist fur
jedes Experiment das Integral der Konzentration der jeweiligen Radiojodfraktion tber
die Expositionszeit ins Verhaltnis gesetzt. Dabei wird ein exponentieller Abfall nach
(bzw. vor) der Tracerzufuhr angenommen (siehe unten). Wie man der Tabelle ent-
nehmen kann, ist es gelungen, die Bildung von partikularem Radiojod fast vollstandig
zu unterdricken. Lediglich in Versuch A ist ein nennenswerter Beitrag gemessen
worden. Organisches Jod bildet sich in der Kammer bei Beleuchtung und
Anwesenheit von Pflanzen in groRerem Male; der Anteil ist in der Regel kurz nach

dem Ende der ™I,

Zufuhr am hdchsten. Insgesamt ist aber der Anteil von
elementarem Radiojod in allen Versuchen (aufRer Experiment A) mit iber 70 % domi-

nierend.

Die Konzentrationsverlaufe der verschiedenen Radiojodfraktionen in der Kammer
sind in Abb. 2.11 dargestellt. Dabei wird angenommen, dass nach Ende der
Tracerzufuhr in die Kammer, das in der Regel auch das Ende der ersten MayPack-
Probennahme ist, ein exponentieller Konzentrationsabfall stattfindet. Der Fit wird mit

dem Messwert der zweiten (und gegebenenfalls dritten) MayPack-Probenahme
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(Zeitpunkt: Mitte der Probenahme) als Stutzpunkt durchgefihrt. In Versuchen D und
E wird zusatzlich fur die organische Komponente eine Konzentration nahe Null zum
Zeitpunkt des Expositionsendes angenommen. Anderenfalls ware der Beitrag des

organischen Jods in diesen Versuchen unrealistisch hoch.

Tabelle 2.10 Prozentuale Aufteilung des Radiojods auf die drei Haupterscheinungs-
formen. Die Vorversuche wurden in kleineren Beuteln (etwa 100 L)
durchgefuhrt, wobei nur in Vorversuch 3 Pflanzen beigefugt waren.

»1otal“ bezeichnet das Integral Uber die gesamte Expositionszeit.

elementares "*'l, partikelgebundenes "*'l organisches "I

[%] [%] [%]
Vorversuch 1 98,7 0,9 0,4
Vorversuch 2 95,1 4,7 0,2
Vorversuch 3 85,6 4,1 10,3
(mit Spinat)
Experiment A
Messung 1 45,7 26,2 28,1
Messung 2 54,8 1,9 43,3
Total 51,0 15,0 33,9
Experiment B
Messung 1 79,8 1,2 19,0
Messung 2 81,3 n.n. 18,7
Messung 3 100 n.n. n.n.
Total 85,9 1,4 12,7
Experiment C
Messung 1 81,9 2,7 15,3
Messung 2 70,8 0,6 28,6
Total 73,0 1,9 25,2
Experiment D
Messung 1 74,0 4.4 21,6
Messung 2 59,8 1,0 39,2
Total 71,0 2,7 26,3
Experiment E
Messung 1 82,5 7,5 1,0
Messung 2 77,0 2,0 21,0
Total 79,7 5,7 14,5

n.n.: nicht nachgewiesen.
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Abb. 2.11 a Konzentrationsverlauf der Radiojodfraktionen in der Depositions-
kammer an Hand der MayPack-Messungen in Experiment A und B.
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Abb. 2.11 b Konzentrationsverlauf der Radiojodfraktionen in der Depositions-

kammer an Hand der MayPack-Messungen in Experiment C und D.
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Abb. 2.11 ¢ Konzentrationsverlauf der Radiojodfraktionen in der Depositions-

kammer an Hand der MayPack-Messungen in Experiment E.

Der Konzentrationsverlauf in der Kammeratmosphare (wie in Abb. 2.11 a-c
dargestellt) wird benutzt, um die gesamte Radiojodexposition der Gemusepflanzen
uber die Kammerluft abzuschatzen. Dazu wird die Flache unter den Kurven von Abb.
2.11 berechnet, also das zeitliche Integral der Luftkonzentrationen gebildet. Die
einzelnen Konzentrationen finden sich im Anhang Tabelle A1, in Tab. 2.11 sind die
Ergebnisse der Integration zusammengefasst. Die integrale Radiojodkonzentration ist
die Bezugsgrolde fur die insgesamt auf dem Blattgemuse deponierte Jodaktivitat und
kann als Referenz zur Abschatzung einer Depositionsgeschwindigkeit herangezogen
werden. Bis auf Versuch A wird die integrale Radiojodkonzentration jedes

Experiments durch das elementare, gasférmige "'l, dominiert.
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Tabelle 2.11 Integrale Radiojodkonzentration pro Depositionsexperiment
Experiment 3] integrale Aktivititskonzentration
[MBg's / m?]
elementares | partikuléres 31| | organisches ™'l | Gesamtradiojod
2

A 4,42 1,30 2,94 8,66

B 1,40 0,0235 0,207 1,63

C 1,18 0,0305 0,408 1,62

D 1,56 0,0593 0,576 2,19

E 2,48 0,179 0,451 3,11
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2.4 Exposition mit partikelgebundenem **‘Cs

Das Blattgemuse wird in einer Atmosphare mit partikelgebundenem 3Cs exponiert
und das Verhaltnis der Ablagerung auf die verschiedenen Gemulsearten gemessen.
Da der Depositionsprozel® abhangig von der PartikelgroRe ist, muss die
PartikelgroRenverteilung des markierten Aerosols wahrend des Experiments
gemessen werden. Das erzeugte Aerosol soll moglichst monodispers sein, um das
Experiment eindeutig beschreiben zu kdénnen. Die GroRe des Aerosols soll
wahrscheinlichen Freisetzungsszenarien entsprechen. Beim Tschernobyl Aerosol
werden entfernt von der Quelle Medianwerte von 0,8 ym aerodynamischer Durch-
messer gemessen (Tschiersch & Georgi, 1987), was einem gealtertem atmosphari-
schem Aerosol entspricht. Im Nahbereich einer Freisetzung werden kleinere Mediane
erwartet, da das leichtflichtige Casium sich aus der Gasphase an Partikel anlagert.

Beide Szenarien sollen in der Kammer simuliert werden.
2.4.1 Erzeugung von **Cs markierten Aerosolpartikeln

Ziel ist es, **Cs auf einem monodispersen Trageraerosol zu fixieren und dieses
getracerte Aerosol in der Depositionskammer zu dispergieren. Kommerziell erhaltlich
sind monodisperse Partikel, meist aus Latex oder Silikat gefertigt. Neuerdings sind
solche Partikel auch mit fluoreszierenden Farbstoffen oder anderen Tracern
versehen. In der Literatur wird der Cs-selektiver Ligand Calix[4]krone-6 beschrieben
(Casnati, A. et al., 1995), der zur Bindung von **Cs auf einer Oberflache geeignet
ist. Der Firma postnova analytik, Minchen, ist es nun gelungen diesen Liganden auf
der Oberflache monodisperser Partikel aus Polystyrene-Latex zu fixieren. Mischt man
in wassriger Phase diese Partikel mit Radiocasium, erhalt man das gewilnschte
Traceraerosol. Beschafft werden Suspensionen mit diesen ligandenbeschichteten
Partikeln mit einem nominalen Partikeldurchmesser von 800 nm und 150 nm und

einem Feststoffanteil von 5% in der Suspension.

Vernebelt man dieses Traceraerosol aus der wassrigen Phase werden neben den
zugegebenen monodispersen Partikeln noch zusatzlich (wegen immer vorhandenen
Verunreinigungen selbst in HyOgest) viele Partikel im Submikronbereich erzeugt.
Befindet sich dann noch radioaktives Casium in der Suspension, werden auch diese
kleinen Partikel mit Radiocasium beladen sein. Dies ist fur eine eindeutige

Charakterisierung des Depositionsexperimentes hinderlich. Deshalb muss nach der
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Fixierung des Casiums auf den Partikeln die Tragerflissigkeit mdglichst frei von

Radiocasium sein.

In Praxis treten allerdings Schwierigkeiten auf, die Tragerflissigkeit, aus der das
Aerosol erzeugt wird, mit der nétigen Reinheit herzustellen. Zum Einen wird das
Radiocasium in der Regel getragert mit stabilem Casium vertrieben. Der Ligand ist
sensitiv auf Casium, und wenn die Uberwiegende Anzahl angebotener Atome
stabiles Casium ist, wird auch uUberwiegend stabiles Casium auf den Partikeln
gebunden. Die Folge sind nur schwach aktive Partikel und eine hohe Restaktivitat in
der Tragerflissigkeit. Zum anderen ist die Bindung an den Liganden keine stabile,
sondern eine Komplexbindung, die abhangig ist von anderen angebotenen lonen und
dem pH-Wert. In dem saurem Milieu, dass vom Hersteller vorgeschlagen wird, kann
auch nach mehreren Reinigungsschritten keine stabile Fixierung erreicht werden. Es
wird deshalb ein Verfahren zur Erzeugung von '**Cs-aktiven Partikeln bei schwach

aktiver Tragerflussigkeit erarbeitet, dass im Folgenden beschrieben ist.

Mit dem Isotopenlabor, Risg National Laboratory, Roskilde, Danemark ist ein
Lieferant fur "**Cs mit relativ geringem stabilem Trageranteil gefunden worden. Das
134Cs wird mit hoher spezifischer Aktivitat (0.6-1.2 TBq/g Cs) in der chemischen Form
von CsCl, in HO geldst, geliefert. Eine kleine Menge dieses aktiven Tracers wird mit
3 ml H,0, 3 ml 102 N NaOH und 4 ml Orginal-Partikelsuspension gemischt.

Die Zugabe von NaOH stellt das Gemisch schwach basisch ein (pH 10), das sich als
das beste Milieu fir die "™*Cs-Bindung erwiesen hat. Dieses Gemisch wird etwa
einen Tag bei Raumtemperatur (20 °C) geschuttelt, um ein Absedimentieren der
Partikel zu verhindern und ausreichend Zeit zur Komplexbindung zur Verfugung zu
haben. AnschlieRend wird die Suspension von nicht fixiertem *Cs gereinigt. Bei
4000 Umdrehungen/min wird die Lésung 30 min zentrifugiert. Der Uberstand (etwa 9
ml) wird abpipetiert und das Partikelsediment in 10 ml H,0 wieder suspendiert. Durch
Zugabe von NaOH wird der pH auf etwa 10 gehalten. Diese Prozedur wird in der
Regel 3-4mal durchgefihrt. In der wassrigen Phase kann dann noch etwa 1%. der
Gesamtaktivitdt gefunden werden. In Abb. 2.12 ist eine Testsequenz von 6
Reinigungsschritten bei festem, schwach basischem Milieu wiedergegeben. Nach
dem 3. Reinigungsschritt ist nur noch eine geringfugige Verringerung der
Aktivitatskonzentration im Uberstand zu erreichen.
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Abb. 2.12  Konzentrationsverlauf der **Cs-Aktivitit in der wassrigen Phase (iber
dem Partikelsediment nach der angegebenen Anzahl von Reinigungs-
schritten im gering basischem Milieu.

2.4.2 Dispersion der markierten Partikel in die Depositionskammer

Zum Erzeugen des Aerosols aus der wassrigen Suspension wird ein
Aerosolgenerator vom Typ ATM 230 (TOPAS GmbH, Dresden) benutzt. Das
Arbeitsprinzip des Generators beruht auf der Vernebelung einer Flussigkeit Uber eine
Zerstaubungsduse. Die Duse wird mit filtrierter Druckluft betrieben; der Eingangs-
druck regelt die Teilchenproduktionsrate. In Abb. 2.13 ist der Generator im Schema
dargestellt. Fur die Erzeugung der "**Cs-Tracerpartikel wurde der Generator leicht
modifiziert. Wie sich in Versuch A herausgestellt hat, kann in dem Atomizergefald aus
Edelstahl kein schwach basischer pH stabil eingestellt werden. Wie oben ausgeflnhrt,
ist nur bei dieser Bedingung gewahrleistet, dass das '**Cs stabil gebunden bleibt.
Deshalb wurde fur die spateren Experimente ein vollstandiger Einsatz (Topf mit
Deckel) aus Polyethylen (PE) hergestellt. Zusatzlich wurde das Prallblech entfernt
und die Duse wurde so ausgerichtet, dass das zersteubte Material in gleicher
Entfernung wie vorher auf das Prallblech jetzt auf die PE-Wandung trifft. Das meiste

Material lauft in gro3en Tropfen wieder in das Zerstaubungsgefald zuruck, nur das



-44-

fein zerstaubte Material verlasst das Gefald mit dem Tragergasstrom aus filtrierter
Luft. Mit dem Einsatz aus PE wird erreicht, dass auch nach Ende der Aerosol-
erzeugung die Suspension im Atomizergefald noch im basischen Bereich liegt und

man davon ausgehen kann, dass nur wenig 134Cs wieder in Lésung gegangen ist.

HEPA-Filter Sicher- Aerosol-
heitsventil auslag
= rpn
[ 2 I
! Atomizer
Druck- mit Prall-
minderer blech

Manometer

Anschiuf
Druckluft

Atomizergefat

Abb. 2.13 Schema des Aerosolgenerators. Im Atomizergefald befindet sich die
Suspension mit den **Cs markierten monodispersen Partikeln die tiber
den Atomizer zerstaubt werden und mit der Tragerluft am Aerosol-

auslaf® den Generator verlassen.

Zugemischte trockene, filtrierte Luft sorgt daflir, dass die gebildeten Trépfchen bis
zum Eintritt in die Depositionskammer trocknen und nur noch die Tropfchenkerne
(d.h. die mit "*Cs markierten Polystyrene-Latex-Partikel) verbleiben. Die Zuluft
verringert aul3erdem die Partikelkonzentration in der Leitung bis zur Kammer und

vermindert die Gefahr der Koagulation der Partikel.

2.4.3 Kenndaten der emittierten Partikel in der Depositionskammer

Der Aerosolgenerator emittiert die mit '**Cs getracerten Partikel in die Depositions-
kammer, wo sie sofort mit Ventilatoren in der Kammeratmosphare vermischt werden
(Fig. 2.3). Die gleichmafige Emission in die Kammer dauert je nach Experiment 50-
70 Minuten. Kurz nach Emissionsende wird die GrélRenverteilung des
Kammeraerosols mit einem Berner Impaktor LPI 30 (Hauke KG, Gmunden)
gemessen. In diesem Impaktor werden die Partikel im GroRenbereich 0,06 — 16 ym
in 9 logarithmisch aquidistanten Grdélenklassen getrennt auf Aluminiumfolien de-
poniert (Berner & Lurzer, 1980). Die Folien werden gewogen und y-spektrometrisch

auf **Cs (und ™"1) hin analysiert.
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In Abb. 2.14 - 2.16 sind die GroRenverteilungen der Radionuklidaktivitats-
konzentrationen und der Massenkonzentration fur die Frdhlingsgemuse-,
Sommergemuse- und Filterexperimente aufgetragen. Auf Grund der kurzen
Sammeldauer und den niedrigen Konzentrationen sind die Messungen der Masse
und der Jodaktivitat mit einer hohen Messunsicherheit behaftet, wahrend der
Messfehler in den unteren und mittleren Partikelgro3enfraktionen der Casiumaktivitat
nur wenige Prozent betragt. In Versuch A - C und E werden Partikel mit nominal 0,8
um erzeugt, in Versuch D mit 0,15 ym. Bis auf Versuch D liegen die Maxima der
Casiumverteilung im erwarteten Bereich. In Versuch D liegt das Maximum hdher als
der Nominalwert. Auffallig ist ferner, dass in Experiment A ein sehr hoher Anteil der
Casiumaktivitat in der Fraktion der kleinsten Partikeln zu finden ist. Wie eine pH-
Messung der aktiven Suspension nach dem Experiment ergibt, hat sich der pH
wahrend der Vernebelung der Partikel ins saure Milieu verschoben, was zu einer
Freisetzung des komplexgebunden "*Cs fiihrt (Kapitel 2.4.1). Mit den in Kapitel 2.4.2
beschriebenen MalRnahmen ist das in den nachsten Versuchen unterbunden worden
und die Verteilungen nehmen einen monodispersen Verlauf an.

Die Verteilungen fiir partikelgebundenes '3'|

zeigen ein uneinheitliches Bild.
Wahrend bei den Sommergemuseexperimenten ein sehr groRer Anteil im ultrafeinen
Bereich gefunden wird, liegt das Maximum bei den anderen Experimenten bei etwas
groleren Partikeln. Da die Kammeratmosphare vor dem Versuch gefiltert wurde,
folgt die Masseverteilung im wesentlichen der "**Cs-Verteilung, nur der Beitrag im

Grobstaubbereich ist hoher.

Unter der Annahme einer Log-Normalverteilung wird der Median und die
geometrische Standardabweichung o4 der Verteilungen berechnet. Zusammen mit
den Gesamtaktivitaten und Gesamtmassen der Impaktormessungen sind diese
Daten in Tab. 2.12 aufgefiihrt. Fiir **Cs ergeben sich in den Versuchen A, B und E
nahezu identische Medianwerte, die nahe am Nominalwert liegen. Auch die og -
Werte stimmen gut Uberein. In den Versuchen C und D weichen die gemessenen
Mediane von den Nominalwerten erheblich ab. Die Versuche finden im August bei
hoher Kammertemperatur und -feuchte statt. Zur Zeit der Probenahme liegen diese
bei etwa 31 °C und 94 % rel.Feuchte, was zu einer Anlagerung von Wasserdampf an
den Partikeln und damit zu einem Feuchtewachstum gefuhrt haben kann. Die
Mediane beider Versuche unterscheiden sich allerdings, wobei in Experiment D wie

geplant der kleinste Median aller Versuche erreicht wird.
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AktivitatsgroBenverteilung des mit '**Cs markierten Aerosols (blaue
Saulen) bei den Versuchen A (oben) und B (unten) mit Frahlings-
gemuse in der Kammer. In der Abszisse ist der Medianwert des
Partikeldurchmessers einer Stufe angegeben. Zusatzlich sind die
Verteilungen fiir die "*'|-Aktivitat (in Versuch B unter der Nachweis-

grenze) und die Gesamtmasse eingetragen.
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AktivitatsgroBenverteilung des mit '**Cs markierten Aerosols (blaue
Saulen) bei den Versuchen C (oben) und D (unten) mit Sommer-
gemuse in der Kammer. In der Abszisse ist der Medianwert des
Partikeldurchmessers einer Stufe angegeben. Zusatzlich sind die

Verteilungen fiir die "'I-Aktivitat und die Gesamtmasse eingetragen.
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Abb. 2.16  AktivitatsgroRenverteilung des mit **Cs markierten Aerosols (blaue
Saulen) bei dem Versuch E mit Filterpapier ausgelegt in der Kammer.
In der Abszisse ist der Medianwert des Partikeldurchmessers einer
Stufe angegeben. Zusatzlich sind die Verteilungen fir die *'I-Aktivitat

und die Gesamtmasse des Aerosols eingetragen.

Tabelle 2.12 Median, geometrische Standardabweichung o4 und Gesamtaktivitat der

PartikelgroRenverteilungen unter Annahme einer Log-Normalverteilung.

Experiment 13cs 13 Masse

Nr, Qnominai |Median |og | Aktivitdt | Median |og | Aktivitat | Median |0y |Masse
[um]  |[um] [Ba/m’] | [um] [Ba/m’] | [um] [mg/m”]

A 0,8 0,71 1,9 (290 0,52 2,2 185 1,3 3,5 10,41

B 08 |072 |18 |150 -*) SO 0,85 3,6 (0,27

C 0,8 |1,1 1,8 (160 0,19 3,1 10,83 1,3 2,6 10,29

D 0,15 |0,58 2,3 560 0,35 29 (1,6 0,96 2,9 /10,28

E 0,8 |0,72 1,8 |240 0,28 24 (1,6 0,76 2,6 |0,22

-*) unter der Nachweisgrenze
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Die Mediane der "*'|-Verteilungen liegen bei wesentlich niedrigeren Partikeldurch-
messern, wie es typisch ist fur ein Aerosol, das aus der Gasphase frisch gebildet wird
oder sich neu angelagert hat. Die Massenmediane sind generell hoher als die
Nominalwerte des emittierten Aerosols, was durch den Einflu® der Feuchte auf das

Kammeraerosol zu erklaren ist.

2.4.4 Konzentrationsverlauf der '**Cs Aktivitat wahrend der Pflanzenexposition

Wihrend der gesamten Expositionszeit der Gemisepflanzen mit partikularem '**Cs
wurde die Kammerluft zur Ermittlung der *Cs Konzentration beprobt. Uber einen
etwa 30 cm langen PVC-Schlauch (10 mm Innendurchmesser) wird Luft aus der
Kammer mittels einer Pumpe durch einen Membranfilter mit der PorengrofRe 0,2 ym
(Sartorius GmbH, Géttingen, Typ SM N 11107) gezogen. Die beaufschlagten Filter
werden 4-6mal gewechselt, um den Konzentrationsverlauf zu verfolgen und die
integrale "**Cs Konzentration zu bestimmen. Nach einer Standzeit von einem Tag in
Petrischalen werden die Filter luftdicht in PE-Beuteln verschwei3t und der y-

Spektrometrie zugefluhrt.
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Abb. 2.17 a Verlauf der "*Cs Aktivitatskonzentration in der Kammeratmosphare in
Experiment A. Zum Vergleich sind die "'l Aktivitatskonzentrationen mit

eingezeichnet (partikular (p), elementar (e) und organisch (0)).
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Abb. 2.17 b Verlauf der "**Cs Aktivitatskonzentration in der Kammeratmosphare fiir

die Experimente B - D.
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Abb. 2.17 ¢ Verlauf der "**Cs Aktivitatskonzentration in der Kammeratmosphare in
Experiment E. Zum Vergleich sind die 31| Aktivitatskonzentrationen mit

ein-gezeichnet (partikular (p), elementar (e) und organisch (0)).

In den Abbildungen 2.17 a-c kann der 3Cs Aktivitatsverlauf in der Depositions-
kammer verfolgt werden. Die 'l Aktivititskonzentrationen sind zum Vergleich
ebenfalls mit eingetragen. Der zeitliche Versatz der Tracerzugaben soll die Bildung
von partikularem Radiojod vermeiden helfen, was bis auf Experiment A auch sehr gut
gelungen ist. Die Abnahme der 134Cs Konzentration erfolgt im allgemeinen recht
rasch nach dem Ende der Tracerzufuhr in die Kammer. In Versuch E (Filterpapier)

scheint die Abnahme am langsamsten zu sein.

Aus dem **Cs Konzentrationsverlauf in der Kammeratmosphare kann wiederum die
gesamte Radiocasiumexposition der Gemusepflanzen berechnet werden. Dazu wird
die Flache unter den "**Cs Aktivititskurven fur jedes Experiment berechnet, d.h. das
zeitliche Integral der "*Cs Luftkonzentration bestimmt. Diese GréRe dient dann als
Bezug zur insgesamt deponierten "**Cs Aktivitit auf den Pflanzen. Mit der integralen
34Cs  Aktivitatskonzentration der Kammerluft kann schlieflich die Depositions-
geschwindigkeit fur jedes Experiment abgeschatzt werden. Die einzelnen Konzentra-
tionsmesswerte sind im Anhang Tabelle A2 aufgefuhrt, in Tab. 2.13 sind die

integralen Luftkonzentrationen der verschiedenen Experimente zusammengestellt.
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Tabelle 2.13 Integrale "**Cs Konzentration pro Depositionsexperiment.

Experiment| '3*Cs integrale Aktivititskonzentration
[MBq s / m?]

7,76

3,02

2,01

8,55

m| o O | m| >

4,31
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2.5 Analytische Methoden

Zum Nachweis der Radioisotope "'l und "**Cs, die als Tracer eingesetzt werden,
dient die y-Spektrometrie. Ausgewertet werden die charakteristischen y-Ubergénge
bei 364,5 keV fur ™'l und 604,7 keV fir "**Cs. Die "**Cs Messwerte werden auf
Summenkoinzidenz korrigiert. Wegen der kurzen Halbwertszeit von 'l (8,02 d)
werden eine Vielzahl der Detektoren des y-Spektrometrielabors des Instituts parallel
benutzt. Die Kenndaten der Detektoren, die Programme zur Spektrenauswertung und
die Qualitatssicherung sind im Detail in Ruckerbauer et al. (1997) beschrieben.
Typischerweise seien hier die Kenndaten des koaxialen GMX Reinst-Germanium
Detektorsystems (EG & G Ortec, Oak Ridge, Tennessee, USA) angefuhrt: n-Typ,
57,0 mm Durchmesser, 56,3 mm Lange, Aluminium Cup mit 0,5 mm Beryllium
Fenster, Energiebereich 20-2500 keV, rel. Effizienz 33,9 % (bei 1,33 MeV),
Auflésung (FWHM) 2,05 keV (bei 1,33 MeV). Die Messzeit wird so gewahlt, dass in
der Regel ein statistischer Fehler von 3% nicht Uberschritten wird.

Die Messgeometrien richten sich nach der Art der Probe. Die GemUseproben werden
sofort nach Abschluld der Exposition der Pflanzen in 1 L-Ringschalen (Marinelli-
Becher) in zerkleinertem Zustand eingefullt. Diese Probengrofie erlaubt oft die ganze
Pflanze, bei grollen Pflanzen eine reprasentative Teilprobe zu messen. Die
zerkleinerten und gemischten Pflanzenteile lassen eine weitgehend homogene
Beflllung der Ringschalen zu. Die Ringschalen werden mit einem Deckel

verschlossen und bei 2 °C im Kuhlschrank bis zur Messung gelagert.

Von jeweils 2 Pflanztopfen jeder Spezies pro Experiment werden die Pflanzen
halbiert. Die eine Halfte wird wie oben beschrieben in Marinelli-Becher geflllt. Von
der anderen Halfte werden die ungeniel3baren Teile entfernt, dann wird der Rest
zerkleinert, gewogen, in einen Maschendrahtkorb gegeben und 1 Minute lang 10mal
in 5 L deionisiertes Wasser bei einer Temperatur von 20 °C getaucht und darin
geschwenkt. Danach wird das anhaftende Wasser etwa 30 Minuten abtropfen
gelassen und schlieBlich abgeschittelt. Das derart gewaschene Blattgemuse wird
ebenfalls in 1 L-Ringschalen eingefullt, die mit einem Deckel verschlossen und bei
2 °C im Kuhlschrank bis zur Messung gelagert werden. Von dem Waschwasser wird
jeweils eine Teilprobe von 0,5 L in eine 500 cm? Ringschale geflllt und dicht

verschlossen bis zur Messung bei Raumtemperatur gelagert.
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Die bis zu 88 Gemuseproben pro Versuch kénnen bei optimaler Nutzung der

Laborkapazitat im Verlauf von etwa einer Woche spektrometriert werden.

Die zur Exposition ausgelegten Filterabschnitte von Experiment E werden
zusammengefaltet in eine Dosengeometrie gepresst, die oberhalb des Detektors

positioniert ist.

Fur die MayPack-Filter wird eine Filtergeometrie angepasst, die schon fur die
Partikelfiltermessung zur Verfugung steht. Die Filter werden ebenfalls direkt auf dem

Detektor platziert. Die Kohleschuttung wird in einer Dosengeometrie gemessen.

Zur Messung der Impaktorproben, wo in einzelnen Stufen extrem kleine Aktivitaten
zu erwarten sind, konnen zwei Bohrlochdetektoren genutzt werden. Die Kenndaten
des GCW Reinst-Germanium Detektor Systems mit niedrigem Background
(Canberra, USA) sind: n-Typ, 59,5 mm Durchmesser, 45,0 mm Lange,
Lochdurchmesser 16 mm, 40 mm Lange, Aluminium Cup, Energiebereich 20-2500
keV, rel. Effizienz 20,2 % (bei 1,33 MeV), Auflésung (FWHM) 1,94 keV (bei 1,33
MeV). Bei den Filtermessungen werden in der Regel 5% statistischer Fehler nicht
Uberschritten, bei Konzentrationen nahe der Nachweisgrenze mussen allerdings
héhere Fehler in Kauf genommen werden. Die Messzeit bei den Impaktorproben ist

dabei typischerweise 2-3 Tage.
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2.6 Versuchsablauf

Der typische Versuchsablauf ist in Abb. 2.18 wiedergegeben. Die mit Blattgemuse
bestiickte Kammer wird um 12 h geschlossen, die Luft 75 min filtriert und
anschlielRend 90 min Radiojod in die Kammer eingefuhrt (kleiner roter Balken). Um
eine Anlagerung des gasformigen Jods an Partikel zu vermeiden, wird mit der
Zugabe des partikularen Radiocasiums noch etwa 3 Stunden gewartet. Die Jod-
konzentration in der Kammer (roter Kurvenzug) hat stark abgenommen, wenn 50 min
lang das partikulare *Cs zugegeben wird (kurzer blauer Balken). Wahrend der
gesamten Expositionszeit (langer blauer Balken) wird die Casiumkonzentration in der
Kammer in Intervallen gemessen (blauer Kurvenzug). Der Versuch endet mit dem
Filtern der Kammerluft und der Entnahme der exponierten Pflanzen. Das
Beleuchtungsregime mit seinem Hell- / Dunkel-Wechseln ist ebenfalls in der

Abbildung eingetragen.

300% — Lichtregime

250 1 131] Exposition
200 f = 134Cs Exposition
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Aktivitdtskonzentration [Bqlm3]

Abb. 2.18 Der zeitliche Verlauf eines Depositionsexperimentes; Erlauterungen
siehe Text.
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2.7 Homogenitatstest

Um zu testen, ob die Ablagerung des gasformigen Radiojods und des
partikelgebundenen Radiocasiums in der Depositionskammer homogen stattfindet,
wenn eine einheitliche Grundflache angeboten wird, wird die Kammer mit Filterpapier
ausgelegt. Dazu ist auf 30 cm Hohe, was der mittleren Pflanzenhdhe entspricht, mit
einem Netz aus PE ein zweiter Boden in der Kammer eingezogen. Dieser zweite
Boden wird gleichmalig mit Luftfiltermaterial aus organischen Fasern (Viledon
FA2311, Fa. Freudenberg, Weinheim) der Grofde 30 cm x 30 cm ausgelegt. Diese
quadratischen Filtersticke bedecken jeweils gerade die Grundflache eines
Pflanztopfes der Fruhlingsgemusearten. Die Anordnung in der Kammer und die
Bezeichnung der Filtersticke entspricht ebenfalls der Anordnung und Bezeichnung

der Frihlingsgemusearten wie sie in Abb. 2.6 dargestellt ist.

Die Bedingungen in der Kammer sollen beim Homogenitatstest den Experimenten
mit Gemuse gleichen. Um die Luftfeuchtigkeitswerte mit Pflanzen zu erreichen (Tab.
2. 5) ist das Bewasserungsflied am Kammerboden befeuchtet und die Kammer-
atmosphare wird vor dem Schliel’en der Kammer mit einem Luftbefeuchter zusatzlich
mit Wasserdampf angereichert. Zu Expositionsbeginn wird eine Temperatur von
27°C und eine Luftfeuchte von 86 % rel. Feuchte gemessen, die Beleuchtung
entspricht ebenfalls die der Pflanzenexperimente. Der Betrieb der Ventilatoren
entspricht den Betriebsperioden von Experiment B-D. Der Versuchsablauf ist der
gleiche wie bei den Pflanzenexperimenten (siehe Kapitel 2.6). Abbildung 2.19 zeigt
die Kammer belegt mit den Filterquadraten kurz vor Expositionsbeginn zur Zeit der
Luftbefeuchtung.
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Abb. 2.19 Die Depositionskammer ausgelegt in einer Hohe von etwa 30 cm mit
Quadraten aus Filtermaterial. Oben rechts im Bild sieht man die Zufuhr
an vernebelten entionisierten Wasser zur Luftbefeuchtung kurz vor dem

Schlielen der Kammer.
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3 Ergebnisse der Ablagerungsversuche

Wie in Kapitel 2 diskutiert, sind insgesamt 5 Ablagerungsversuche mit elementarem
1| und partikelgebundenem "**Cs durchgefiihrt worden. Die Charakteristika der
Radiojodexposition (Konzentrationsverlauf, Zusammensetzung, etc.) in der Kammer-
atmosphare sind in Kapitel 2.3 dargelegt, die Charakteristika der Radiocasium-
exposition (Konzentrationsverlauf, Grof3enverteilung, etc.) in Kapitel 2.4. Im folgen-
den werden die Ergebnisse der Ablagerung auf die Frahlings- und Sommer-
gemusearten und auf Filterpapier vorgestellt (Kapitel 3.1), statistisch analysiert
(Kapitel 3.2) und Schlussfolgerungen (Kapitel 3.3) gezogen.

3.1 Auf dem Blattgemiise deponierte Radionuklide *'l und **Cs

Die Aktivitdtskonzentration der deponierten Radionuklide ™'l und "™*Cs (in Ba/kg
Frischmasse) ist im Anhang Tabelle A3 im einzelnen dokumentiert und in Abbildung
3.1 a)-e) visualisiert. Die Kammer ist bestuckt mit den Gemusepflanzen wie in Abb.
2.6 aufgeschlusselt. Den einzelnen Pflanzen ist ein Farbintensitatswert 0-255
zugeordnet, welcher der abgelagerten Aktivitat entspricht: die hochste Aktivitats-
konzentration bedeutet hochste Farbintensitat des jeweiligen Experiments, die
niedrigste Aktivitatskonzentration bedeutet niedrigste Farbintensitat. Die Farbwerte
dazwischen sind linear interpoliert und zugeordnet. Die Jodaktivitaten sind in grun
gehalten, die Casiumaktivitaten in rot. Mit dieser Visualisierung konnen einmal die
artenspezifische Unterschiede sichtbar gemacht werden, aber auch die Variabilitat
innerhalb einer Spezies. Daruber hinaus lassen sich mit dieser ortsabhangigen
Darstellung auch mogliche Inhomogenitaten der Ablagerung in der Kammer er-
kennen.

Nach dem Vorversuch ohne Radionuklidexposition wird chronologisch mit
Experiment A begonnen. Der haufige andauernde Betrieb der Ventilatoren wahrend
der Nuklidzufuhr verursacht besonders bei der Radiojoddeposition eine Zunahme der
Ablagerung zum Ende der Kammer, besonders im Bereich des hinteren Ventilators
(siehe Abb. 3.1 a). Diese Inhomogenitat bewirkt u.a. eine groRe Streuung der Mess-
daten der besonders betroffenen Pflanzenarten Spinat und Pflicksalat (siehe auch
Abb. 3.2.). Zusammen mit anderen Unzulanglichkeiten der Exposition bei diesem
Experiment wie beginnendes Schossen von Spinat, Kopfsalat und Pflicksalat (siehe
Kap. 2.2.1), hoher Anteil ultrafeiner Partikel mit grof3erer Depositionsgeschwindigkeit
fir **Cs (siehe Abb. 2.14) und hoher Anteil von partikuldrem und organischem ''|
mit kleinerer Depositionsgeschwindigkeit fir "'l (siehe Tab. 2.10) wird die
Aussagekraft dieses Versuchs fragwurdig. Bei der Interpretation der Ablagerung auf
Frahlingsgemuse wird sich deshalb vor allem auf Experiment B gestutzt, bei dem
diese Schwierigkeiten nicht auftreten.
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In den folgenden Experimenten werden wegen der erhdhten Ablagerung bei
Experiment A im hinteren Teil der Kammer die Ventilatoren nur noch in kurzen
Intervallen betrieben (siehe Kapitel 2.1.2). Die Ablagerung auf die gleichmaRig mit
Filterpapier ausgelegte Kammer (Abb. 3.1 e, Anhang Tabelle A4) spiegelt also die
Verhaltnisse der Pflanzenexperimente B — D wider. Hier sind keine eindeutigen
Inhomogenitaten visuell mehr feststellbar. Eine statistische Analyse des Homo-
genitatsversuchs findet sich in Kapitel 3.2.1.

Betrachtet man die Unterschiede der Ablagerung bei dem Fruhlingsgemuse (Abb. 3.1
a und b) erkennt man bei Radiojod die hochste Deposition bei den Spinatbeeten, die
niedrigste Deposition bei den Kopfsalatbeeten. Die Casiumablagerung ist auf den
Pflicksalat- und Spinatbeeten am hochsten, Kopfsalat ist auch hier am wenigsten
kontaminiert. Dieses Ablagerungsschema zeigt sich sogar bei den Einzelpflanzen der
letzten Reihe. Auf Grund der groRen Streuung der Messdaten ist aber eine
statistische Auswertung fur eine weitergehende Analyse notwendig (siehe Kapitel
3.2.2)

Bei dem Sommergemuse (Abb. 3.1 ¢ und d) sind die Ablagerungsplots wesentlich
eindeutiger. Auf Weil3kohl wird am wenigsten deponiert (sowohl Jod als auch
Casium), auf Spinat dominiert die Deposition des gasformigen Radiojods, auf
Grunkohl die des partikelgebundenem Radiocasiums. Die Streuung innerhalb einer
Art scheint hier wesentlich geringer, genaueres liefert auch hier die statistische
Auswertung (Kapitel 3.2.3).

Wie in Kapitel 2.5 ausgefuhrt, sind von jeweils 2 Pflanztopfen jeder Spezies pro
Experiment eine Halfte wie ublich ungewaschen und sie zweite Halfte zusatzlich in
gewaschenen Zustand auf ihre "'l und "**Cs Aktivitdt hin analysiert worden. Wie an
den Einzelwerten im Anhang, Tabelle A3, zu sehen ist, kann selbst die
Kontamination auf einer einzelnen Pflanze inhomogen verteilt sein, so dass z.B. auf
einer gewaschenen Teilprobe sogar eine hohere Radiojodkonzentration gefunden
wird als auf der entsprechenden ungewaschenen Teilprobe. An Hand der Einzel-
ergebnisse kann also keine Aussage uUber die Auswirkung des Waschens gemacht
werden. Fur die statistische Analyse in Kapitel 3.2.4 werden die Verhaltnisse der
Aktivitatskonzentration Gewaschen / Ungewaschen fur alle Gemuseproben und fur
die Spinatproben herangezogen.
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Experiment A

1317 134(Cg-
Quelle Quelle
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Abb. 3.1 a Schematische Visualisierung der deponierten Radionuklidkonzentration
(in Ba/kg) fir ™'l (links) und **Cs (rechts) auf den Friihlingsgemiisearten Kopfsalat
(K), Endivie (E), Spinat (S) und Pflucksalat (P) in der Depositionskammer bei
Versuch A. Die Anordnung der Gemusearten in Beeten und Einzelpflanzen ist in
Kapitel 2.2.5 naher beschrieben. Ein Quadrat entspricht dem Standort einer Pflanze,
die Farbintensitat steht fur die Hohe der deponierten Aktivitat. Buchstaben mit hohem
Schriftgrad bezeichnen ein Beet, mit niedrigen Schriftgrad Einzelpflanzen. Da nicht
genugend gleich entwickelte Kopfsalatpflanzen zur Verflgung stehen, ist in den
Kopfsalatbeeten je eine Endivienpflanze eingesetzt worden. Mit (*) ist eine Pflanze
bezeichnet, von der das Gewicht nicht bestimmt ist; ihr ist der Medianwert des
Gewichts dieser Art zugeordnet.
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Experiment B
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Quelle Quelle
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Abb. 3.1 b Schematische Visualisierung der deponierten Radionuklidkonzentration
(in Ba/kg) fir ™'l (links) und **Cs (rechts) auf den Friihlingsgemiisearten Kopfsalat
(K), Endivie (E), Spinat (S) und Pflucksalat (P) in der Depositionskammer bei
Versuch B. Die Anordnung der Gemusearten in Beeten und Einzelpflanzen ist in
Kapitel 2.2.5 naher beschrieben. Ein Quadrat entspricht dem Standort einer Pflanze,
die Farbintensitat steht fur die Hohe der deponierten Aktivitat. Mit (*) ist eine Pflanze
bezeichnet, bei der die Jodaktivitat durch eine Nachmessung adjustiert ist.

K
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Experiment C

1317 134(Cg-
Quelle Quelle

W

Abb. 3.1 ¢ Schematische Visualisierung der deponierten Radionuklidkonzentration
(in Bg/kg) fiir ™'l (links) und "Cs (rechts) auf den Sommergemiisearten WeiRkohl
(W), Grunkohl (G) und Spinat (S) in der Depositionskammer bei Versuch C. Die
Anordnung der Gemuisearten in Beeten und Einzelpflanzen ist in Kapitel 2.2.5 naher
beschrieben. Ein Quadrat entspricht dem Standort einer Pflanze, die Farbintensitat
steht fir die Hohe der deponierten Aktivitat.
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Experiment D

1317 134(Cg-
Quelle Quelle

Abb. 3.1 d Schematische Visualisierung der deponierten Radionuklidkonzentration
(in Bg/kg) fiir ™'l (links) und "Cs (rechts) auf den Sommergemiisearten WeiRkohl
(W), Grunkohl (G) und Spinat (S) in der Depositionskammer bei Versuch D. Die
Anordnung der Gemuisearten in Beeten und Einzelpflanzen ist in Kapitel 2.2.5 naher
beschrieben. Ein Quadrat entspricht dem Standort einer Pflanze, die Farbintensitat
steht flr die Hohe der deponierten Aktivitat. Mit (*) ist eine Pflanze bezeichnet, die
wahrend der Standzeit in der Kammer abgestorben ist und nicht vermessen ist.
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Experiment E

134(Cg-
Quelle

Abb. 3.1 e Schematische Visualisierung der deponierten Radionuklidkonzentration
(in Bg/kg) fur ™' (links) und "*Cs (rechts) auf Filterpapierquadraten in der
Depositionskammer bei Versuch E. Die Anordnung der Filter in Beeten und Einzel-
pflanzen entspricht dem Standort einer Pflanze wie in Versuch A und B. Die
Farbintensitat der Filterflachen steht flr die Hohe der deponierten Aktivitat.
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3.2  Statistische Auswertung der Versuchsergebnisse

Die erhaltenen Ergebnisse werden zunachst mittels dem Kruskal-Wallis Test
daraufhin Uberpruft, ob die mittlere Radionuklikonzentration (in Bg/kg Frischgewicht)
von mindestens jeweils einer Gemduseart signifikant verschieden ist von den
Radionuklidkonzentrationen, die fur die anderen Gemusearten gefunden wurden. Im
Prinzip kdnnte man dazu auch die ubliche Varianzanalyse verwenden. Diese setzt
jedoch das Vorliegen einer Gaul3-Normalverteilung der Werte voraus, die fur
Ablagerungsprozesse auf Gemuse vermutlich nicht erfullt ist, oder zumindest nur mit
einer sehr grofden Probenzahl bewiesen werden konnte. Demgegenuber ist der
Kruskal-Wallis Test ein nicht parametrischer Test (also verteilungsunabhangig), und
somit fur die Auswertung der o.a. Versuche vorzuziehen. Er beruht auf einem
Rangsummenverfahren, das z.B. in Sachs (2002) beschrieben ist. Verwendet wurde
das Rechenprogramm STATISTICA 5.1 (StatSoft GmbH, Hamburg).

Da der Kruskal-Wallis Test (falls er Unterschiede findet) noch nicht zeigt, fur welche
Gemuseart die Radionuklidablagerung grof3er oder kleiner ist, mussen nun alle
Mittelwerte (besser die Mediane) mit dem U-Test von Mann-Whitney (ebenfalls ein
nicht parametrischer Test und daher dem Ublichen t-Test vorzuziehen) untereinander
auf das Vorliegen von statistisch signifikanten Unterschieden verglichen werden. Auf
diese Weise erhalt man schliel3lich fur jede Kombination Gemuse A / Gemuse B die
Aussage, ob sich die Medianwerte der Radionuklidablagerung signifikant
unterscheiden oder nicht. Folgende Signifikanzniveaus (p-Werte) werden
differenziert: p < 0,001 (hochstsignifikant), p < 0,01 (hochsignifikant) und p < 0,05
(signifikant), hohere p-Werte gelten als nicht signifikant. Der U-Test von Mann-
Whitney ist ebenfalls ein Rangtest, der z.B. bei Sachs (2002) beschrieben ist.
Benutzt wird das entsprechende Programmpaket in STATISTICA 5.1 (StatSoft
GmbH, Hamburg).

FUr diejenigen Kombinationen, fur die auf diese Weise signifikant Unterschiede
nachgewiesen sind, ist es dann gerechtfertigt, jeweils das Verhaltnis der mittleren
Aktivitatskonzentration und den zugehdrigen Fehler anzugeben. Bildet man nun
einfach von den Aktivitdtskonzentrationen der m Pflanzen von Gemuse A und den n
Pflanzen von Gemuse B jeweils den Mittelwert und berechnet daraus das Verhaltnis
Aktivitatskonzentration gemise A / Aktivitatskonzentration gemise 8 SO muss man sich der
eingeschrankten Bedeutung des Ergebnisses bewusst sein. Zum einen kann, wie
oben erwahnt, nicht von Normalverteilung ausgegangen werden und es mussten die
Verhaltnisse der Mediane gebildet werden. Fur diese Verhaltnisse ist es aber nicht
moglich einen Vertrauensbereich anzugeben. Daruber hinaus beeinflussen etwaige
Ausreil3er das Ergebnis.
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Aus diesen Grunden wird hier ein Rangverfahren benutzt, um das mittlere
Aktivitatsverhaltnis von Gemuse A zu Gemuse B zu bestimmen. Rangverfahren sind
unempfindlich gegen Ausreiller und setzten keine bestimmte Verteilung der
Messdaten voraus. Das Vorgehen bei diesem Verfahren ist wie folgt. Zuerst werden
eine genugend grol3e Anzahl von Aktivitatswerten aus den beiden betrachteten
Gemusekollektiven A und B per Zufall ausgewahlt und der Quotient dieser
Einzelwerte gebildet. Aus diesen Aktivitatsverhaltnissen wird eine Rangliste (nach
aufsteigenden Werten geordnet) aufgestellt. An Hand von tabellierten Rangwerten
(Sachs, 2002) lasst sich nun Median und Vertrauensbereich der Aktivitats-
verhaltnisse aus der Rangliste bestimmen. Die notigen Berechnungen lassen sich in
EXCEL (Microsoft Corp.) durchfihren. Damit steht ein statistisch robustes Verfahren
zur Verfugung, um die Aktivitatsverhaltnisse und ihre Unsicherheit zu berechnen.

Fir einen Versuch wurde die Permutation aller Aktivitatsverhaltnisse zur Erstellung
der Rangliste gebildet. Von dieser Rangliste wurden Median und Vertrauensbereich
bestimmt. Vom selben Versuch wurden die Messwerte der betrachteten Gemuse-
arten mit einem Zufallsverfahren ausgewahlt und das Verhaltnis gebildet. Daraus
wurde die Rangliste erstellt und wieder Median und Vertrauensbereich bestimmt. Wie
man Tab. 3.1 entnehmen kann, differieren ab einem statistischem Kollektiv, das etwa
50% der Anzahl der Permutationen entspricht, Median und Vertrauensbereich aus
der Permutation aller Messdaten zu dem stochastischen Verfahren nur noch
geringfugig. Zur Auswertung aller Versuche wurde deshalb das stochastische
Verfahren auf der Basis von einheitlich n=200 Zufallskombinationen gewahlt. Bei
dieser GrolRe des Datenkollektivs ist gewahrleistet, dass jeweils mehr als 50% (aber
auch nicht mehr als 100%) aller moglichen Kombinationen berlcksichtigt werden.
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Tabelle 3.1 Rangtest auf der Basis von n=50, 100, 150, 200, 250 Zufallskombinationen und auf der Basis der Permutation aller
moglichen Kombinationen mit n=234, 221, 306. LS gibt die linke Schranke, RS die rechte Schranke des 95%

Vertrauensbereichs an.

Rangtest Griinkohl/Spinat Griinkohl/Weifikohl Weifikohl/Spinat
1-131 Cs-134 1-131 Cs-134 1-131 Cs-134

Zufallskombination n=50 Median 0,167 2,337 16,629 79,5610 0,0097  0,0270
LS 0,157 2,071 12,841 62,815 0,0085 0,0235

RS 0,189 2,599 21,267 96,675 0,0122  0,0319

n=100 Median 0,176 2,499 17,597 85,698 0,0096 0,0268

LS 0,164 2,296 15,329 73,969 0,0083  0,0221

RS 0,189 2,624 21,267 103,058 0,0112  0,0303

n=150  Median 0,180 2,460 18,390 84,162 0,0095 0,0270

LS 0,167 2,327 15,996 74,473 0,0083  0,0246

RS 0,189 2,572 21,267 96,303 0,0106  0,0303

n=200 Median 0,180 2,380 19,247 83,792 0,0095 0,0270

LS 0,171 2,274 16,294 75,537 0,0085 0,0246

RS 0,186 2,526 21,938 91,548 0,0106 0,0293

n=250  Median 0,180 2,338 19,011 77,382 0,0095 0,0271

LS 0,171 2,175 15,997 73,969 0,0086  0,0248

RS 0,186 2,429 21,672 85,993 0,0106  0,0293

Permutation aller Daten Median 0,179 2,338 19,187 84,223 0,0095 00,0274
LS 0,172 2,215 16,857 75,227 0,0086  0,0250

RS 0,185 2,429 22,066 95,609 0,0105 0,0303

n= 234 221 306
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3.2.1 Auswertung des Homogenitatsversuchs

Wie in Kapitel 2.7 beschrieben, wird die Kammer mit Filterpapieren mit jeweils der
gleichen Grundflache (30 cm x 30 cm) wie die Grundflache der einzelnen
Frithlingsgemiisepflanzen belegt und ein Depositionsexperiment fur 'l und "**Cs
durchgefuhrt. Fur die deponierte Aktivitatskonzentration der Filterabschnitte in der
ganzen Kammer wird ein Mittel fiir "*'l zu (6950 + 1210) Bq / kg bzw. fiir "**Cs zu
(1540 £ 273) Bq / kg bestimmt. Mit einem Rangverfahren ergeben sich Median und
Vertrauensbereich wie in Tab. 3.2 wiedergegeben.

Tabelle 3.2 Median und 95% Vertrauensbereich der Aktivitatskonzentration aller
Filterabschnitte (LS: Linke Schranke, RS: Rechte Schranke).

Aktivitatskonzentration LS Median RS
[Ba/kd]
131) 6340 6710 7180
1B4cs 1450 1520 1630

Im folgenden werden die Filterpapiere entsprechend ihrem Aufstellungsort in der
Kammer wie die Gemusepflanzen, flr die sie Platzhalter sind, bezeichnet. Als
Homogenitatstest werden nun die Flachen der jeweiligen Gemusesorten miteinander
verglichen. Dabei kdnnen die gleichen statistischen Prozeduren durchgefihrt
werden, wie spater fur die Gemusepflanzen selbst. Bei vollstandiger Homogenitat
wurde der Kruskal-Wallis Test keine signifikante Unterschiede feststellen, mit dem U-
Test keine Gemuseflachenkombination finden, die sich signifikant unterscheiden und
schliel3lich das Verhaltnis der Mediane (im Rahmen des Vertrauensbereichs) bei der
Unitat liegen.

Fur ™'l wird mit dem Kruskal-Wallis Test auch kein signifikanter Unterschied der
Kollektive festgestellt (p=0,32) wahrend fiir **Cs mindestens eine Filterfliche
signifikant (p=0,044) herausfallt. Mit dem U-Test wird nun geprift, fur welche
Filterflachen das Aktivitatsverhaltnis sich signifikant von 1 unterscheidet. Nur die
Filterflachenkombination Pfllicksalat/Spinat unterscheidet sich (hoch-) signifikant fur
das Nuklid "*Cs (siehe Tab. 3.3 und Abb. 3.1). Mit dem parameterfreiem Rang-
verfahren wird das Aktivitatsverhaltnis der Flachen Pfliicksalat/Spinat fiir "**Cs zu
1,10 < 1,13 < 1,17 bestimmt. Das bedeutet, dass durch Inhomogenitaten bei der
Deposition von einer MefRunsicherheit der Aktivitatsverhaltnisse von etwa 13% bei
diesen Flachen ausgegangen werden muss.
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Tabelle 3.3 Signifikanzniveau (p-Wert) nach dem U-Test nach Mann-Whitney fur
den Vergleich der Aktivitat auf den Filterflachen ,Endivie®, ,Kopfsalat®,
Pfliicksalat* und ,Spinat* fur ™*Cs und ™'l. Nur die Kombination

Pfliicksalat* / ,Spinat* bei "**Cs zeigt einen signifikanten Unterschied.

13cs Endivie Kopfsalat Pfliicksalat
Spinat 0,33 0,29 0,0045
Pflicksalat 0,070 0,12
Kopfsalat 0,82
13 Endivie Kopfsalat Pfliicksalat
Spinat 0,083 0,25 0,28
Pflicksalat 0,48 0,86
Kopfsalat 0,33
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Experiment E (Filterpapier)
Variable: Cs-134
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3.2.2 Auswertung der Fruhlingsgemuseversuche

Hochstsignifikant (p<0,001) wird mit dem Kruskal-Wallis Test fur die beiden
Friihlingsgemiiseversuche sowohl fiir **Cs als auch fiir "' festgestellt, dass
mindestens eine Gemuseart aus dem Gesamtkollektiv herausfallt. Die Aktivitats-
bereiche sind jeweils in Abb. 3.2 und 3.3 dargestellt.

In Experiment A gehodren die Kombinationen Endivie/Spinat und Endivie/Kopfsalat
(***Cs) bzw. Pfliicksalat/Spinat ("*'l) jeweils zum selben Kollektiv, wahrend die
anderen Kombinationen signifikant verschieden sind. Die Signifikanzniveaus sind in
Tab. 3.4 aufgelistet. Fur diese Kombinationen ist das Verhaltnis der Aktivitatskonzen-
trationen und der 95% Vertrauensbereich in Tab. 3.5 wiedergegeben.

In Experiment B kdénnen die Kombinationen Pfliicksalat/Spinat ("**Cs) und
Endivie/Spinat (**'I) nicht unterschieden werden, wahrend alle anderen Kombi-
nationen hochstsignifikant verschieden sind, siehe Tab. 3.6. Fur diese hochstsignifi-
kanten Kombinationen sind die Aktivitatsverhaltnisse (Median und Vertrauens-
bereich) in Tab. 3.7 wiedergegeben.
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Experiment A (Friihlingsgemiise)
Variable: Cs-134
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Experiment B (Friihlingsgemiise)
Variable: Cs-134
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Tabelle 3.4 Signifikanzniveau (p-Wert) nach dem U-Test nach Mann-Whitney fur
den Vergleich der Fruhjahrsgemusearten Endivie, Kopfsalat,
Pfliicksalat und Spinat fir **Cs und '™'I. Nur die Kombinationen
Endivie / Spinat und Endivie / Kopfsalat bei **Cs und Pflicksalat /
Spinat bei "'l zeigen keinen signifikanten Unterschied (Experiment A).
134cs Endivie Kopfsalat Pfliicksalat
Spinat 0,48 0,030 < 0,001

Pflicksalat < 0,001 < 0,001
Kopfsalat 0,17
131) Endivie Kopfsalat Pfliicksalat
Spinat < 0,001 < 0,001 0,16
Pflicksalat 0,034 < 0,001
Kopfsalat 0,0045

Tabelle 3.5 Verhaltnis der Aktivitatskonzentration der Fruhlingsgemussearten mit

95% Vertrauensbereich nach dem parameterfreiem Rangverfahren auf

der Basis von jeweils 200 Zufallswertepaaren.

Versuch A ¥cs 13
LS Median RS LS Median RS

Endivie/Spinat 0,291 0,319 0,419

Kopfsalat/Spinat 0,803 0,839 0,889 | 0,150 0,168 0,189
Pflicksalat/Spinat 1,615 1,706 1,813

Endivie/Pflicksalat | 0,534 0,557 0,589 | 0,457 0,612 0,764

Kopfsalat/Pflicksalat| 0,471 0,531 0,542 0,197 0,270 0,348

Kopfsalat/Endivie 0,421 0,498 0,573
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Tabelle 3.6 Signifikanzniveau (p-Wert) nach dem U-Test nach Mann-Whitney fur
den Vergleich der Fruhjahrsgemusearten Endivie, Kopfsalat,
Pfliicksalat und Spinat fiir "**Cs und "'I. Bis auf die Kombinationen
Pfliicksalat / Spinat bei **Cs und Endivie / Spinat bei "'l sind alle
Kombinationen hdchstsignifikant verschieden (Experiment B).
134cs Endivie Kopfsalat Pfliicksalat
Spinat < 0,001 < 0,001 0,48

Pflicksalat < 0,001 < 0,001
Kopfsalat < 0,001
131) Endivie Kopfsalat Pfliicksalat
Spinat < 0,001 < 0,001 < 0,001
Pflucksalat 0,15 < 0,001
Kopfsalat < 0,001

Tabelle 3.7 Verhaltnis der Aktivitatskonzentration der Fruhlingsgemussearten mit

95% Vertrauensbereich nach dem parameterfreiem Rangtest auf der

Basis von jeweils 200 Zufallswertepaaren.

Versuch B ¥cs 13
LS Median RS LS Median RS

Endivie/Spinat 0,556 0,579 0,601 0,248 0,273 0,293

Kopfsalat/Spinat 0,305 0,314 0,325 0,101 0,111 0,125

Pflicksalat/Spinat 0,315 0,359 0,424
Endivie/Pflicksalat | 0,537 0,557 0,586

Kopfsalat/Pfliicksalat| 0,291 0,305 0,326 | 0,262 0,293 0,347

Kopfsalat/Endivie 0,541 0,501 0,589 | 0,383 0,429 0,463
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3.2.3 Auswertung der Sommergemuseversuche

Hochstsignifikant (p<0,001) wird mit dem Kruskal-Wallis Test in den beiden
Sommergemiiseversuchen sowohl fiir **Cs als auch fiir ™'l festgestellt, dass
mindestens eine Gemuseart aus dem Gesamtkollektiv herausfallt. Die Aktivitats-
bereiche sind jeweils in Abb. 3.4 und 3.5 dargestellt.

In Experiment C sind alle Kombinationen hochstsignifikant verschieden. Die
Signifikanzniveaus sind in Tab. 3.8 aufgelistet. FUr diese Kombinationen ist das
Verhaltnis der deponierten Aktivitatskonzentrationen und der 95% Vertrauensbereich
in Tab. 3.9 wiedergegeben.

In Experiment D sind ebenfalls alle Kombinationen hochstsignifikant verschieden. Die
Signifikanzniveaus sind in Tab. 3.10 notiert. Das Verhaltnis der deponierten Aktivi-
tatskonzentrationen und der 95% Vertrauensbereich sind in Tab. 3.11 wieder-
gegeben.
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Experiment C (Sommergemiise)
Variable: Cs-134
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Abb. 3.4 Median, 25%-75% Wertebereich, Minimal- und. Maximalwert der

abgelagerten Aktivitatskonzentration fur die verschiedenen Gemusearten

bei Experiment C; oben **Cs, unten "*I.
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Experiment D (Sommergemiise)
Variable: Cs-134
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Abb. 3.5 Median, 25%-75% Wertebereich, Minimal- und. Maximalwert der

abgelagerten Aktivitatskonzentration flr die verschiedenen Gemusearten

bei Experiment D; oben '**Cs, unten "I
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Tabelle 3.8 Signifikanzniveau (p-Wert) nach dem U-Test nach Mann-Whitney fur

den Vergleich der Sommergemusearten Grunkohl, WeiRkohl und

Spinat fir ™*Cs und ™'I. Alle Kombinationen sind héchstsignifikant

verschieden (Experiment C).

¥cs Griinkohl WeiRkohl
Spinat < 0,001 < 0,001
Weilkohl < 0,001
13 Griinkohl Weilkohl
Spinat < 0,001 < 0,001
Weilkohl < 0,001

Tabelle 3.9 Verhaltnis der Aktivitdtskonzentration der Sommergemussearten mit

95% Vertrauensbereich nach dem parameterfreiem Rangtest auf der

Basis von jeweils 200 Zufallswertepaaren.

Versuch C ¥cs 13
LS Median RS LS Median RS
Griinkohl/Spinat 2,013 2,084 2,211 0,321 0,348 0,382
WeilRkohl/Spinat 0,057 0,058 0,061 0,025 0,028 0,031
Griinkohl/Weiftkohl | 32,32 35,36 38,76 | 12,01 13,07 14,06
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Tabelle 3.10 Signifikanzniveau (p-Wert) nach dem U-Test nach Mann-Whitney fur

den Vergleich der Sommergemusearten Grunkohl, WeiRkohl und

Spinat fir ™*Cs und ™'I. Alle Kombinationen sind héchstsignifikant

verschieden (Experiment D).

¥cs Griinkohl WeiRkohl
Spinat < 0,001 < 0,001
Weilkohl < 0,001
13 Griinkohl Weilkohl
Spinat < 0,001 < 0,001
Weilkohl < 0,001

Tabelle 3.11 Verhaltnis der
gemusearten mit 95% Vertrauensbereich nach dem parameterfreiem

deponierten Aktivitatskonzentration der

Sommer-

Rangverfahren auf der Basis von jeweils 200 Zufallswertepaaren.

Versuch D ¥cs 13
LS Median RS LS Median RS
Griinkohl/Spinat 2,274 2,380 2,526 | 0,171 0,180 0,186
WeilRkohl/Spinat | 0,0246 | 0,0270 | 0,0293 | 0,0085 | 0,0095 | 0,0106
Griinkohl/Weiltkohl | 75,54 83,79 91,55 | 16,29 19,25 21,94
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3.2.4 Auswertung der Waschversuche

Um herauszufinden, ob durch das Waschen des Blattgemuses statistisch signifikant
eine Reduktion der Kontamination mit **Cs bzw. "'l erreicht werden kann, werden
zuerst grolere Kollektive als die zwei Proben pro Spezies und Versuch gebildet. Zum
Test auf Kontaminationsabnahme werden jeweils die Aktivitatsverhaltnisse von
gewaschenem zu ungewaschenem Pflanzenteil (in Bq / kg Frischgewicht) gebildet
und in den Gruppen ,Spinat” (8 Proben) und ,alle Gemusearten® (28 Proben)
zusammengefasst. Das Waschwasser der gewaschenen Pflanzen ist ebenfalls
analysiert worden. Hier wird das Aktivitatsverhaltnis des Waschwassers (in Bq / kg)
zu dem gewaschenem Pflanzenteil (in Bq / kg Frischgewicht) gebildet und in den
gleichen Gruppen zusammengefasst.

Mittels U-Test nach Mann-Whitney wird zunachst herausgefunden, dass sich die

Aktivitatsverhaltnisse von '*Cs von denen von ™|

bei den Pflanzenproben
(Gewaschen/Ungewaschen) beim Kollektiv ,Spinat* hochsignifikant und beim Kollek-
tiv ,alle Gemusearten® hochstsignifikant unterscheiden. Betrachtet man die Aktivitats-
verhaltnisse beim Waschwasser, werden bei beiden Kollektiven hochstsignifikante
Unterschiede zwischen ®*Cs und ™' Abwaschung festgestellt. Die Aktivitatsver-
haltnisse selbst sind in Abb. 3.6 flr Spinat und in Abb. 3.7 fir alle Gemusearten

dargestellt.

Mit einem Rangverfahren werden -getrennt nach den Nukliden "**Cs und "'I- die
Mediane und Vertrauensbereiche der Aktivitatsverhaltnisse bestimmt. In Tab. 3.12
finden sich die Werte flr Spinat. Sowohl bei Radiojod als auch bei Radiocasium wird
statistisch signifikant eine Abnahme der Kontamination durch Waschen festgestellt.
Die Abnahme betragt etwa 10 % bei "'l und etwa 53 % bei "**Cs. Konsistenterweise
ist das Verhaltnis Waschwasser / gewaschenem Gemiise fiir '**Cs wesentlich héher

als far "I

Werden die Verhaltnisse fur alle Gemdusearten betrachtet, ist die
Reduktion durch Waschen etwa 10 % (') bzw. etwa 44% ('**Cs) bei geringerer

statistischer Unsicherheit (Tab. 3.13).
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Tabelle 3.12 Verhaltnis der Aktivitatskonzentration (Median mit 95% Vertrauens-
bereich) nach dem parameterfreiem Rangtest auf der Basis von 8

Wertepaaren (Spinat).

Waschversuch ¥cs 13
Aktivitatsverhaltnis Spinat LS Median RS LS Median RS
Gewaschen/Ungewaschen| 0,301 0,465 0,585 | 0,501 0,904 0,973
Waschwasser/Gewaschen | 0,0117 | 0,0136 | 0,0374 {0,00066| 0,007142 | 0,0024

Tabelle 3.13 Verhaltnis der Aktivitdtskonzentration (Median mit 95% Vertrauens-
bereich) nach dem parameterfreiem Rangtest auf der Basis von 28

Wertepaaren (alle Gemusearten).

Waschversuch ¥cs 13
Aktivitatsverhaltnis LS Median RS LS Median RS
alle Gemusearten
Gewaschen/Ungewaschen| 0,477 0,561 0,609 | 0,718 0,904 0,996
Waschwasser/Gewaschen |0,00984 | 0,0738 | 0,0249 |0,00166| 0,00291 | 0,0042
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Abb. 3.6 Median, 25%-75% Wertebereich, Minimal- und. Maximalwert der
Aktivitatsverhaltnisse beim Waschen von Spinat fir **Cs und '®'I. Oben
sind die Verhaltnisse gewaschenes / ungewaschenes Gemuse, unten die
von Waschwasser / gewaschenem Gemuse aufgetragen. Das abgelagerte
31| wird nur in geringem MaRe abgewaschen, deshalb ist das Verhaltnis
der Pflanzenteilproben nahe 1, wahrend beim Waschwasser das Verhaltnis
sehr klein ist. ''Cs wird wesentlich besser abgewaschen, was sich

ebenfalls in beiden Diagrammen widerspiegelt.



-84-
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Abb. 3.7 Median, 25%-75% Wertebereich, Minimal- und. Maximalwert der
Aktivitatsverhaltnisse beim Waschen aller Gemiisearten fiir '**Cs und "'l
Oben sind die Verhaltnisse gewaschenes / ungewaschenes Gemduse,
unten die von Waschwasser / gewaschenem Gemuse aufgetragen. Hier
treten hohere Extremwerte auf als bei Spinat allein, der Ausrei3er beim

Verhéltnis Waschwasser / gewaschenem Gemdise liegt bei 138 % ('**Cs).
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3.3 Diskussion der Ablagerungsexperimente

Bei der Ablagerung von gasformigem ''I, und partikelgebundenem **Cs auf
mehrere Blattgemusearten kdnnen statistisch signifikante Unterschiede festgestellt
werden. Sowohl bei den Fruhlingsgemusearten (Experiment B) als auch bei den
Sommergemusearten (Experiment C und D) liegen diese Unterschiede wesentlich
Uber der Unsicherheit (etwa 13%), die durch mdgliche Inhomogenitaten in der
Depositionskammer verursacht werden (Experiment E).

Betrachtet man die Aktivitat A des abgelagerten Radiojods relativ zur Referenz-
spezies Spinat (siehe Tab. 3.7), kann fur die Fruhlingsgemusearten folgende
Reihung aufgestellt werden:

Aspinat (1) > Apfiicksalat (0,36) > Aendivie (0,27) > Akopfsalat (0,11) .

Das heilt, auf Blattspinat wird grob 3mal mehr *'I abgelagert als auf Pfliicksalat,
4mal mehr als auf Endivie und 9mal mehr als auf Kopfsalat. Dass die Deposition auf
Kopfsalat am geringsten ausfallt ist plausibel, da Kopfsalat geschlossene Kopfe
ausbildet, bei dem nur die aulReren Blatter direkt exponiert sind. Flr die Gbrigen
Aktivitatsverhaltnisse mussen andere Pflanzeneigenschaften verantwortlich sein. Der
Blattflachenindex scheidet hier als direktes Kriterium aus, da Pflicksalat und Endivie
einen etwa gleich hohen Index haben, der etwa 2,5 mal groRer ist als der fur Spinat
(siehe Tab. 2.3). Da bekannt ist, dass Jod vermehrt Uber die Blattéffnungen aufge-
nommen wird, sind zusatzlich Dichte und GréRe der Stomata auf dem Blatt zu
bericksichtigen. Ob die stomatare Leitfahigkeit das geeignete Mal ist, die Aufnahme
des gasférmigen "'l zu parametrisieren, gilt es in gréReren Messserien zu priifen.
Bei den stichprobenhaften Messungen vor Expositionsbeginn deutet der etwa 4mal
hoéhere Wert bei Spinat gegenuber Pflicksalat und der etwa 5mal hdhere Wert
gegenuber Endiviensalat jedenfalls darauf hin (Tab. 2.5).

FUr das abgelagerte Radiocasium ergibt sich folgende Reihung der Aktivitats-
verhaltnisse A bei den Frihlingsgemusearten (nach Tab. 3.7):

Aspinat, Pfiiicksalat (1) > Aendivie (0,58) > Akopfsalat (0,31).

Die Ablagerung auf Spinat und Pflicksalat unterscheidet sich nicht signifikant, auf
beiden Arten wird grob doppelt so viel **Cs als auf Endivie und 3mal so viel als auf
Kopfsalat abgelagert. Wiederum wird auf die geschlossene Form des Kopfsalates am
wenigsten abgelagert. Auch bei der Partikeldeposition scheint die Blattflache allein
nicht das entscheidende Kriterium zu sein, sonst sollte sich die Ablagerung auf
Pfliicksalat und Endivie nicht unterscheiden. Ausrichtung, Struktur und Rauhigkeit
der Blatter sind nicht zu vernachlassigende Einflussgrof3en bei der Partikeldeposition.
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Beim Sommergemuise konnen zwei Ablagerungsexperimente verglichen werden.
Wieder bezogen auf Spinat ergibt sich folgende Reihung der Ablagerung bei
Radiojod:

ASpinat (1 )> AGrUnkohl (0,35) > AWeinohl (0,03) (Experiment C, Tab. 39) bzw.
ASpinat (1)> AGriinkohl (0,18) > Aweitkohl (0,01) (Experiment D, Tab. 3.11 )

Bei beiden Experimenten ist die Reihung gleich, auf Spinat wird wiederum am
meisten deponiert, grob 3mal (6mal) mehr als auf Grunkohl und 35mal (100mal)
mehr als auf Weillkohl. Diese Abfolge ist verstandlich, WeilRkohl bildet vollkommen
geschlossene Kopfe aus und nur die aul3eren Blatter sind exponiert. Kohlblatter sind
zudem mit einer Wachschicht Uberzogen, was ein Eindringen des Jodgases
erschwert. Dies wird besonders bei den Grunkohldaten deutlich.

Die Unterschiede zwischen den Experimenten C wund D sind durch
Pflanzenparameter zu erklaren. Bei gleichem Blattflachenindex (Tab. 2.3) haben die
Spinatpflanzen in Experiment D ein etwa 20% kleineres Gewicht (Tab. 2.6), was die
gewichtsbezogene Ablagerung auf diese Pflanzen erhoht, gleichzeitig sind die
Weillkohlkopfe fast 50% schwerer, was die gewichtsbezogene Aktivitat erniedrigt.
Vergleichende Gewichtsdaten liegen fur Grunkohl nicht vor, an der stomataren
Leitfahigkeit (Tab. 2.5) sieht man jedoch, dass in Experiment D Pflanzen mit
eingeschrankter Blattatmung (in Vergleich zu Experiment C) exponiert sind: Die
stomatare Leitfahigkeit der Stichproben ist etwa einen Faktor 2 kleiner. Insgesamt
erscheint somit die relativ hdhere Ablagerung auf Spinat in Experiment D plausibel.

FUr die Radiocasiumablagerung des Sommergemuses ist folgende Reihung gemes-
sen worden:

AGrUnkohl (2,1) > ASpinat (1) > AWeifSkohI (0,06) (Experiment C, Tab. 39) bzw.
AGrUnkohl (2,4) > ASpinat (1) > AWeifSkohI (0,03) (Experiment D, Tab. 311)

Die Reihung ist in beiden Experimenten gleich, am meisten wird auf Grunkohl
deponiert, gut doppelt so viel wie auf Spinat und 35mal (80mal) so viel wie auf
WeilRkohl. Bei der Partikeldeposition sind Ausrichtung, Struktur und Rauhigkeit der
Blatter entscheidend und die freistehenden, gekrauselten Blatter des Griunkohls
filtern optimal die '**Cs markierten Partikel. Auf den kompakten Kopfen des
WeilRkohls dagegen werden am wenigsten Partikel abgelagert.

Die Unterschiede zwischen den Experimenten C und D erklaren sich auch hier aus
der Variabilitat der eingesetzten Pflanzen. Die Weilskohlkopfe sind fast 50%
schwerer, was die gewichtsbezogene Aktivitat erniedrigt, die geringen Unterschiede
bei Grunkohl kénnen schon durch verschieden starke Ausdifferenzierung und
Krauselung der Blatter bedingt sein.
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Vergleicht man Gas- ("'l,) und Partikel- ("**Cs) Deposition, so fallt die
Extremstellung von Spinat bei der Jodablagerung auf. Sowohl beim Fruhlingsgemuse
als auch beim Sommergemuse liegt die Ablagerung von gasformigen Radiojod
mindestens einen Faktor drei uber der Ablagerung auf andere Blattgemusearten. Die
Aufnahme von Jod uber die Blattoéffnungen scheint hier besonders effektiv zu sein.
Aus radiologischer Sicht muss also bei einer moglichen Exposition von Gemuse mit
gasformigen Radiojod vor allem Spinat bezuglich seiner Kontamination Gberwacht
werden. Von der Partikelablagerung sind besonders Pflanzen mit freistehenden,
stark strukturierten Blattern betroffen. Bei Fruhlingsgemuse sind dies Pfliicksalat und
Spinat und bei Sommergemuse Grunkohl. Bei einer mdglicher Exposition mit
partikelgebundenen Radionukliden ('**Cs) sind also vor allem diese Pflanzen zu
uberwachen. Andererseits sind sowohl bei gasformiger als auch bei partikelge-
bundener Radionuklidexposition Pflanzen viel weniger betroffen, die geschlossene
Kopfe ausbilden wie Kopfsalat und Weil3kohl.

Durch Waschen des Gemuses kann die Kontamination mit den Radionukliden
reduziert werden. Die Abnahme der abgelagerten Aktivitat liegt bei Radiojod
allerdings nur bei etwa 10%. Das Jod scheint zu einem uberwiegenden Teil nach
dem Diffundieren in die Blattflache dort fixiert zu werden. Das partikulare "**Cs wird
durch Waschen zu etwa 45% wieder von den Pflanzen entfernt. Das in Partikeln am
Blatt haftende '**Cs ist weit weniger in der Blattfliche fixiert und kann aus den
Partikeln geldst werden oder mitsamt dem Tragerpartikel abgespult werden.

Wie in Kapitel 1.2 ausgefuhrt, wird bei Freilandexperimenten ublicherweise die
Depositionsgeschwindigkeit vq4 als Mal} fur die Effizienz der Ablagerung angegeben.
In Kammerexperimenten mit geringer Luftbewegung sind sicher die luftseitigen
Widerstande r, + rs mit Freilandexperimenten nicht zu vergleichen. Dominiert aller-
dings der Transferwiderstand r; (der die Blattaufnahme charakterisiert) die gesamte
Deposition, macht die Angabe einer Depositionsgeschwindigkeit auch bei Kammer-
experimenten Sinn. Ausgehend von der Definition von vy (Gl. 1.1), kann fur eine
Ablagerung uber einen Zeitraum T die Depositionsgeschwindigkeit v, als das
Verhaltnis der auf dem Bewuchs deponierten Aktivitat Aqgep pro Einheitsflache zu dem
zeitlichen Integral der Luftkonzentration c , in einer Referenzhdhe angegeben
werden:

Vg = Agep / (| cLurt dt) [m/s] (3.1).

Um in dem massebezogenem System zu bleiben, ist in Tabelle 3.14 die Depositions-
gewindigkeit normiert mit der Bewuchsdichte D (Tab. 2.7) wiedergegeben:

Vb =Vg /D [m*/ (g % s)]. (3.2).
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Tabelle 3.14 Normierte Depositionsgeschwindigkeit vp fur die Experimente B - E bei
Exposition mit gasférmigem "'l und partikelgebundenem '**Cs.

Experiment Spezies vo (') vp (**Cs)
[em® /(g x s)] [em® /(g x s)]
B Endivie 0,14 0,043
Kopfsalat 0,059 0,022
Pflicksalat 0,21 0,074
Spinat 0,51 0,071
C Griinkohl 0,31 0,092
Weillkohl 0,023 0,003
Spinat 0,86 0,044
D Griinkohl 0,15 0,074
Weillkohl 0,009 0,001
Spinat 0,86 0,029
E Filter ,Endivie® 2,31 0,33
Filter ,Kopfsalat* 2,24 0,35
Filter ,Pflucksalat® 2,18 0,38
Filter ,Spinat” 2,08 0,34

Die Verhaltnisse der normierten Depositionsgeschwindigkeit vp eines Nuklids
entsprechen den oben diskutieren Aktivitatsverhaltnissen der abgelagerten Nuklide.
Vergleicht man vp der beiden Tracernuklide, so liegt der Wert fur das gasférmige Jod
immer héher, im Mittel um einen Faktor 9 bei der Ablagerung auf Gemuse. Allerdings
ist die Deposition auf Spinat besonders effektiv, wahrend bei Grinkohl, Endivie,
Kopfsalat und Pflicksalat nur eine 3fach erhdhte Deposition von Radiojod gemessen
wird. Im Vergleich der Experimente C und D bei der Partikeldeposition ('**Cs) findet
man hdhere Werte fur vp bei Experiment C, was mit dem gréRerem Partikeldurch-
messer (siehe Tab. 2.12) erklart werden kann. Oberschachtsiek et al. (1993) geben
das Minimum der trockenen Ablagerung bei etwa 0,6 pm Partikeldurchmesser an mit
einem Anstieg zu grof3eren Partikeln. Wegen der geringen Zunahme von vp kann der
Effekt allerdings in dem gemessenem GrofRenbereich nicht wesentlich sein.
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Im Vergleich mit anderen Kammerexperimenten kann sehr gute Ubereinstimmung
feststellt werden mit Messungen an Spinat von Nakamura & Ohmomo (1980). Sie
finden bei ihren Versuchen bei der Blattaufnahme von elementarem Jod durch Spinat
vp = 0,93 + 0,15 cm®/ (g x s). Lee et al. (2003) haben bei dem Transfer von Jod auf
Chinakohl Einzelwerte von vp = 0,98 — 4,0 cm® / (g x s) gemessen, was etwas hdher
liegt, wie die Werte dieser Studie. Allerdings betrachten sie Einzelpflanzen einer
andere Spezies.
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Tabelle A1 Ergebnisse der Jodfiltermessungen

Filter Start Stop Volumen| J,-131 Jp-131 Jo-131 1-Sigma| J,-131 Jp-131 Jo-131
[t] [t] ] [Bal [Ba] [Bal [%] |[Ba/m3] [Ba/m3] [Ba/m3]
A
07.06.02
24-GFI2A-CT 13:50 14:20 782 | 92,07 0,62 | 117,74
25-GFPA-CT 782 55,85 0,36 71,42
26-ACA-CT 782 59,88 0,44 76,57
27-GFI2A-CTBACK 782 5,50 2,71 7,04
24+27 782 | 97,57 124,77
08.06.02
29-GFI2A-CTF 13:20 14:55 2489 | 25,92 1,27 | 10,41
30-GFPA- CTF 2489 0,99 3,33 0,40
32-ACA- CTF 2489 23,09 0,69 9,28
31-GFI2A-CTBACKF 2489 | 3,26 3,62 1,31
29+31 2489 | 29,18 11,72
B
05.07.02
43-GFI2-CTB 13:00 16:30 4664 |221,80 0,64 | 47,56
44-GFP-CTB 4664 3,36 5,33 0,72
45-AC-CTB 4664 52,86 1,46 11,33
46-GFI2BACK-CTB 4664 | 1,21 8,83 | 0,26
43+46 4664 | 223,01 47,81
50-GFI2-CTBM 17:35 18:00 632 | 10,52 2,72 | 16,65
51-GFP-CTBM 632 nd.
52-AC-CTBM 632 240 7,33 3,79
53-GFI2BACK-CTBM 632 0,55 14,74 | 0,87
50+53 632 | 11,07 17,52
06.07.02
54-GFI2-CTBF 14:20 14:52 865 1,21 10,07 | 1,40
55-GFP-CTBF 865 n.d.
56-AC-CTBF 865 n.d.
57-GFI2BACK-CTBF 865 0,15 50,52 | 0,18
54+57 865 1,36 1,58
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Filter Start Stop Volumen| J,-131 Jp-131 Jo-131 1-Sigma| J,-131 Jp-131 Jo-131
[t] [t] [1] [Ba] [Ba]  [Bq] [%] |[Ba/m3] [Bg/m3] [Ba/m3]

Cc

02.08.02
58-GFI2-CTC 13:28 14:58 2417 251,1 0,57| 103,89
59-GFP-CTC 2417 11,11 2,52 4,60
60-AC-CTC 2417 62,1 1,12 25,69
61-GFI2BACK-CTC 2417 84,49 0,99| 34,96
58+61 2417 | 335,59 138,85
62-GFI2-CTCM 15:17 16:30 1932 85,5 0,98| 44,25
63-GFP-CTCM 1932 0,6925 11,9 0,36
64-AC-CTCM 1932 36,13 1,47 18,70
65-GFI2BACK-CTCM 1932 3,744 5,17 1,94
62+65 1932 | 89,244 46,19
D

24.08.02
73-GFI2-CTD 12:40 14:07 2165| 298,6 0,45| 137,92
74-GFP-CTD 2165 18,33 1,35 8,47
75-AC-CTD 2165 78,3 1,19 36,17
76-GFI2BACK-CTD 2165 7,59 3,27| 3,51
73+76 2165| 306,19 141,43
77-GF12-CTDM 14:15 16:50 4047 199,3 0,55| 49,25
78-GFP-CTDM 4047 3,23 3,98 0,80
79-AC-CTDM 4047 121,7 0,94 30,07
80-GFI2BACK-CTDM 4047 12,46 2,29| 3,08
77+80 4047| 211,76 52,33
E

13.09.02
89-GFI12-CTE 16:50 18:20 2390| 5555 0,37| 232,43
90-GFP-CTE 2390 57,76 1,16 2417
91-AC-CTE 2390 68,42 1,29 28,63
92-GFI2BACK-CTE 2390/ 100,8 0,86| 42,18
89+92 2390| 656,3 274,60
93-GFI2-CTEM 18:34 20:35 3153 350 0,48 111,01
94-GFP-CTEM 3153 9,388 2,96 2,98
95-AC-CTEM 3153 85,65 1,14 27,16
96-GFI2BACK-CTEM 3153| 5,753 3,95| 1,82
93+96 3153| 355,75 112,83
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Tabelle A2 Ergebnisse der Partikelfiltermessungen

Filter Cs-134 1-sigma Cs-134 J-131  1-sigma J-131
[Bg/Filter] [%] [Bg/m3] [[Bqg/Filter] [%] [Bg/m3]
07.06.02
AX01 220,6 1,08 345,04 17,31 15,49 22,19
AX02 344,2 1,23 517,15 15,02 25,93 18,50
AX03 219,4 1,28 248,30 11,01 19,5 10,21
AX04 61,77 1,15 53,14 4,02 20,46 2,83
AX05 0,36 2,73 0,93 0,527 5,76 1,12
05.07.02
BYO01 82,77 0,13 225,90 0,12 39 0,27
BY02 198 0,66 274,50 <21 <NWG
BY03 77,29 1,05 20,82 <1.2 <NWG
BY04 0,198 7,04 0,13 <0.07 <NWG
02.08.02
CuU01 88,46 0.63 176,92 <NWG <NWG
Cuo02 101,4 0,76 163,85 <NWG <NWG
Cuo03 71,67 0,73 77,90 1,6 16 1,39
Cuo4 11,01 2,03 7,92 0,34 35 0,20
CuU05 0,14 41 0,13 <NWG <NWG
Cu06 <NWG 0,00 <NWG <NWG
24.08.02
DWO01 320,9 0,48 558,67 <2,8 <NWG
DWO02 351,7 0,49 621,85 <2,8 <NWG
DWO03 269,8 0,53 306,59 29 35 2,64
DW04 27,54 1,13 28,86 <0,6 <NWG
DWO05 0,23 15 0,39 <0,2 <NWG
13.09.02
EV01 150,5 0,76 238,76 1,9 27 2,47
EV02 209,5 0,65 235,35 2,7 21 2,49
EVO03 71,19 1,08 39,90 1,8 20 0,83
EV04 1,795 7,84 1,31 0,94 18 0,56
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Tabelle A3 Ergebnisse der BlattgemiUsemessungen

Experiment A 1131 Cs-134 A 1-131 Cs-134
07.06.02 (Ba/kg) (Bg/kg) 07.06.02 (Ba/kg) (Ba/kg)
Endivie Kopfsalat

AEU1 11204 354,7 AKU1 6037 304,6
AEU2 4429 219,2 AKU2 5803 305,3
AEU3 10373 350,4 AKU3 4277 275,3
AEU4 3156 210,2 AKU4 5943 311,9
AEU5 4184 264,2 AKU5 3596 2440
AEU6 6244 343,2 AKU6 1504 170,8
AEU7 2695 297,0 AKU7 3722 175,6
AEUS8 3496 275,8 AKU8 3513 351,2
AEU9 8204 378,3 AKU9

AEU10 5105 204,3 AKU10 5302 250,2
AEU11 4847 243,0 AKU11 2088 174,4
AEU12 5928 200,8 AKU12 1618 1751
AEU13 9020 328,5 AKU13 5955 253,7
AEU14 12607 293,1 AKU14 3090 303,5
AEU15 10464 2457 AKU15 1990 173,8
AEU16 15039 325,8 AKU16 9105 307,7
AEU17 11978 148,8 AKU17 6336 251,7
AEU18 18402 290,0 AKU18

AEU19 26788 337,3

AEU20 15622 3011

AEU22(AKU9) 4056 292,6

AEU(AKU18) 9123 326,6

gewaschen: gewaschen:

AEG5 4589 159,7 AKG6 3220 191,3
AEG14 7164 178,6 AKG14 4895 148,3
Waschwasser: Waschwasser:

AEWS5 8,064 1,143 AKW6 11,8 1,760
AEW14 11,914 1,236 AKW14 17,4 2,002
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Tabelle A3 Fortsetzung: Ergebnisse der Blattgemusemessungen

Experiment A 1-131 Cs-134 A 1-131 Cs-134
07.06.02 (Ba/kg) (Ba/kg) 07.06.02 (Ba/kg) (Ba/kg)
Pfliicksalat Spinat

APU1 4130 4151 ASU1 14959 276,2
APU2 6696 448.,5 ASU2 8410 266,4
APU3 4659 408,7 ASU3 8263 246,2
APU4 4009 449,9 ASU4 11248 278,6
APU5 8877 572,0 ASU5 10197 373,5
APU6 5256 493,3 ASU6 9900 256,9
APU7 6272 500,7 ASU7 17750 291,5
APUS8 5952 371,3 ASUS 13299 229,2
APU9 9506 910,8 ASU9 11387 265,8
APU10 23857 281,0 ASU10 43966 323,7
APU11 41345 594,5 ASU11 19696 290,1
APU12 40959 466,4 ASU12 25298 305,9
APU13 18217 469,7 ASU13 59100 386,5
APU14 37119 571,6 ASU14 35701 286,9
APU15 ASU15 30361 296,0
APU16 30194 563,3 ASU16 43329 273,3
APU17 46782 542,9 ASU17 38398 310,4
APU18 45648 552,0 ASU18 38743 342,6
APU19 44129 644,2 ASU19 45047 387,8
APU20 22504 549,2 ASU20 49051 366,3
gewaschen: gewaschen:

APG3 7139 398,7 ASG5 5110 126,9
APG14 39221 345,4 ASG14 31987 136,9
Waschwasser: Waschwasser:

APW3 12,6 2,156 ASW5 12,2 1,591
APW14 55,2 2,660 ASW14 76,8 1,918
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Tabelle A3 Fortsetzung: Ergebnisse der Blattgemusemessungen

Experiment B 1-131 Cs-134 B 1-131 Cs-134
05.07.02 (Bg/kg) (Bg/kg) 05.07.02 (Bg/kg) (Bg/kg)
Endivie Kopfsalat
BEU1 457,8 262,7 BKU1 113,2 85,5
BEU2 408,4 2419 BKU2 161,2 151,6
BEU3 333,56 162,5 BKU3 97,0 89,1
BEU4 161,1 130,2 BKU4 63,8 47,6
BEU5 199,0 170,0 BKU5 99,6 93,0
BEUG6 336,6 159,7 BKU6 55,9 45,7
BEU7 130,4 108,6 BKU7 89,6 59,5
BEUS8 161,3 119,5 BKU8 62,4 51,3
BEU9 236,9 128,7 BKU9 341 30,3
BEU10 148,0 81,3 BKU10 60,3 58,2
BEU11 130,1 95,1 BKU11 92,1 67,1
BEU12 158,6 120,3 BKU12 111,0 77,5
BEU13 304,6 112,2 BKU13 68,1 65,8
BEU14 174,6 104,3 BKU14 94,8 70,9
BEU15 83,6 66,4 BKU15 109,0 77,9
BEU16 485,3 146,5 BKU16 73,3 56,4
BEU17 2431 1121 BKU17 105,7 67,3
BEU18 2951 129,9 BKU18 135,0 89,4
BEU19 792,4 248,0 BKU19 221,9 94,3
BKU20 1131 65,1
gewaschen: gewaschen:
BEG5 120,2 78,5 BKG5 76,1 63,8
BEG14 112,5 55,4 BKG11 41,8 27,6
Waschwasser: Waschwasser:
BEWS5 0,5 0,5 BKW5 0,3 0,9
BEW14 0,4 0,5 BKW11 0,5 0,9

Nachweisgrenze
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Tabelle A3 Fortsetzung: Ergebnisse der Blattgemusemessungen

Experiment B 1-131 Cs-134 B 1-131 Cs-134
05.07.02 (Ba/kg) (Bg/kg) 05.07.02 (Ba/kg) (Bg/kg)
Pfliicksalat Spinat
BPU1 152,1 202,0 BSU1 788 207,6
BPU2 231,9 230,3 BSU2 580 193,6
BPU3 57,4 68,8 BSU3 463 204,3
BPU4 176,0 201,0 BSU4 736 215,2
BPU5 266,7 BSU5 585 207,0
BPU6 280,2 284,6 BSU6 689 248,9
BPU7 196,1 217,0 BSU7 729 216,5
BPU3 247,2 2421 BSUS8 571 206,2
BPU9 207,8 220,8 BSU9 659 212,3
BPU10 493,8 233,8 BSU10 898 2041
BPU11 386,0 2223 BSU11 831 220,1
BPU12 375,7 210,6 BSU12 919 221,6
BPU13 439,2 238,9 BSU13 999 196,2
BPU14 336,1 187,7 BSU14 852 205,2
BPU15 361,9 207,3 BSU15 1409 283,3
BPU16 402,5 2141 BSU16 1185 232,2
BPU17 463,6 235,5 BSU17 1191 200,4
BPU18 506,8 250,4 BSU18 1321 276,1
BPU19 533,6 226,1 BSU19 1622 247,2
BSU20 1278 257,4
gewaschen: gewaschen:
BPG5 278,6 172,0 BSG5 413 81,7
BPG14 158,1 121,6 BSG14 795 61,8
Waschwasser: Waschwasser:
BPW5 0,398 1,251 BSW5 0,30 1,1
BPW14 0,542 0,797 BSW14 1,89 2,3

|[Extrapoliert aus Nachmessung

Nachweisgrenze
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Tabelle A3 Fortsetzung: Ergebnisse der Blattgemusemessungen
Experiment C 11131  Cs-134 C 1-131 Cs-134 C 1-131 Cs-134
02.08.02 (Ba/kg) (Ba/kg) 02.08.02 (Ba/kg) (Bq/kg) 02.08.02 (Ba/kg) (Baq/kg)
Griinkohl WeiRkohl Spinat
CGU 1 DU 348 176,0 CWU 1 CP6 54,6 10,32 CSU1 CAN 1029 92,9
CGU 2 CAN 518 211,5 CWU 2 CAN 19,0 4,18 CSU2 CAN 1041 86,6
CGU 3 GEM 336 148,8 CWU 3 CP5 73,0 13,37 CSU3 CP5 907 94,7
CGU 4 CP5 188 105,4 CWU 4 GEM 23,0 4,96 CSU4 CP6 1141 84,8
CGU 5 CP6 330 124,9 CWU 5 CAN 40,4 5,50 CSU5 CAN 1092 78,7
CGU 6 DU 682 162,4 CWU 6 CP5 28,3 5,22 CSUu6 DU 897 74,3
CGU 7 GEM 542 168,7 CWU 7 DU 26,6 3,29 CSU7 GEM 1419 96,2
CGU 8 CAN 619 184,1 CWU 8 CAN 18,8 3,14 CSU8 CP6 1314 82,3
CGU 9 CP6 616 208,8 CWU 9 GEM 53,1 6,15 CSU9 CP6 1136 82,0
CGU 10 CP5 429 185,4 CWU10CP5 55,0 9,53 CSu10 DU 1358 83,0
CGU 11 CP6 367 214,0 CWU 11 GEM 29,2 3,57 CSU11 GEM 1612 82,7
CGU 12 DU 495 246,2 CWU 12 CAN 25,2 2,44 CSuU12 DU 1865 95,7
CGU 13 DU 590 192,6 Cwu13CpP6 38,9 6,52 CSU13 CAN 1574 88,6
CGU 14 CP5 617 230,6 CwWu14CP5 1234 9,81 CSU14 CP5 1826 87,7
CWU15CP6 34,3 4,97 CSU15 CP5 2253 112,7
CWU 16 DU 44,6 5,49 CSU16 GEM 1620 99,5
CWU 17 GEM 30,5 4,80 CSU17 CAN 1748 105,7
CWU 18 DU 78,3 9,09 CSU18 GEM 2235 138,8
gewaschen: gewaschen: gewaschen:
CGU 6 CAN 547 88,9 CWG5 GEM 38,9 4,39 CSG 9 CP6 922 371
CGG 10 CAN 308 79,7 CWG16 DU 16,4 1,59 CSG 13 CP5 1531 45,2
Waschwasser: Waschwasser: Waschwasser:
CGW 6 GEM 0,6 1,8 CWW5 GEM 0,3 0,18 CSwW9 DU 1,0 0,4
CGW 10 GEM 24 2,0 CWW12 bU 0,2 0,22 CSW 13 CAN 2,4 0,7
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Tabelle A3 Fortsetzung: Ergebnisse der Blattgemusemessungen

Experiment D 1-131 Cs-134 D 1-131 Cs-134 D 1-131 Cs-134
24.08.02 (Ba/kg) (Bg/kg) 24.08.02 (Ba/kg) (Bag/kg) 24.08.02 (Ba/kg) (Bg/kg)
Griinkohl WeiRkohl Spinat
DGU 1 GEM 3224 529,0 DWU 1 CAN 11,94 7,38 DSU1 CP6 2037 314,3
DGU 2 GEM 618,4 661,2 DWU 2 DU 11,15 5,32 DSU2 DU 2236 360,8
DGU 3 DU 230,5 404,4 DWU 3 DU 16,96 6,10 DSU3 DU 2272 3444
DGU 4 CAN 367,5 467,6 DWU 4 GEM 56,84 17,27 DSU4 DU 2101 265,4
DGU 5 CP6 306,1 422.,5 DWU 5 CP6 7,12 2,71 DSU5 GMX 1783 277,4
DGU 6 GMX 314,6 577,3 DWU 6 CAN 21,68 8,47 DSU6 GMX 1888 251,5
DGU 7 CP6 461,2 7071 DWU 7 GEM 18,64 3,41 DSU7 CAN 1851 221,4
DGU 8 DWU 8 GMX 48,49 15,69 DSU8 CAN 1664 243,0
DGU 9 CAN 348,8 512,7 DWU 9 CAN 7,81 3,26 DSU9 DU 1683 218,3
DGU 10 GEM 336,3 630,8 DWU 10 DSU10 GMX 1742 225,5
DGU 11 CP6 298,2 713,4 DwWU 11 GMX 26,19 8,64 DSU11 CAN 1605 203,5
DGU 12 DU 325,4 634,6 DWU 12 CP6 8,36 1,54 DSU12 DU 1903 226,1
DGU 13 481,2 639,8 DWU 13 CAN 38,66 9,87 DSU13 CP6 1847 196,1
DGU 14 CAN 395,3 734,6 DWU 14 GEM 51,23 10,04 DSU14 DU 1781 169,8
DWU 15 GMX 19,97 6,93 DSU15 GEM 2134 2711
DwuU 16 GEM 0,83 1,15 DSU16 GMX 1984 2111
DWU 17 GMX 85,67 15,00 DSU17 CP6 2413 279,9
DWU 18 GEM 15,33 6,16 DSU18 GMX 3055 342,3
gewaschen: gewaschen: gewaschen:
DGG 3 CAN 229,6 208,2 DWGS5 DU 5,43 1,92 DSG 5 DU 1624 159,8
DGG 10 CAN 360,2 363,0 DWG18 CP6 22,32 4,30 DSG 14 GEM 1710 99,4
Waschwasser: Waschwasser: Waschwasser:
DGW 3 CP1 2,06 19,57 DWWS5 GEM 0,53 0,19 DSW 5 CN3 1,08 2,10
DGW 10 CP2 1,98 11,41 DWW18 CAN 0,97 5,95 DSW 14 CN4 2,17 2,02
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Experiment E 1-131 Cs-134 E 1-131 Cs-134
13.09.02 (Ba/kg) (Bq/kg) 13.09.02 (Ba/kg) (Bq/kg)
"Endivie" "Kopfsalat"

EEF1 GMX 5928 1538 EKF1 CP5 8209 1851
EEF2 CP6 8952 1925 EKF2 CP6 8177 1499
EEF3 DU 11243 1347 EKF3 GMX 7342 1606
EEF4 CP6 5620 1172 EKF4 CP6 6026 1507
EEF5 DU 5579 1049 EKF5 CAN 6232 1175
EEF6 CP5 9114 1523 EKF6 GMX 6180 1333
EEF7 GEM 6637 1380 EKF7 DU 5703 1312
EEF8 GMX 6164 1386 EKF8 GEM 5732 1345
EEF9 DU 6656 1381 EKF9 CP5 5552 1216
EEF10 CP6 7323 1349 EKF10 CP5 7245 1296
EEF11 CP5 7931 1257 EKF11 CP5 7416 1478
EEF12 GEM 8987 1411 EKF12 CP6 6968 2134
EEF13 GEM 8459 1912 EKF13 CAN 8559 1749
EEF14 DU 8747 1646 EKF14 GMX 7329 1854
EEF15 GMX 9670 1655 EKF15 DU 8128 2097
EEF16 GMX 6421 1393 EKF16 CP5 6063 1198
EEF17 CP5 7079 1557 EKF17 DU 5795 1294
EEF18 DU 5676 1629 EKF18 GMX 6970 2059
EEF19 GEM 6271 2002

EEF20 GEM 6530 1952

Experiment E 1-131 Cs-134 E 1-131 Cs-134
13.09.02 (Ba/kg) (Bag/kg) 13.09.02 (Ba/kg) (Ba/kg)
"Pfliicksalat" "Spinat"

EPF1 CP5 7252 1763 ESF1 GEM 6806 1669
EPF2 GEM 6030 1318 ESF2 CP6 5692 1130
EPF3 DU 6690 1633 ESF3 GMX 6408 1308
EPF4 GEM 9527 1825 ESF4 CP6 7180 1634
EPF5 CP6 8860 1771 ESF5 CAN 8336 1474
EPF6 CAN 7486 1559 ESF6 GEM 8077 1629
EPF7 GEM 7915 1457 ESF7 DU 6862 1181
EPF8 CAN 7315 1523 ESF8 DU 6171 986
EPF9 GEM 5713 1650 ESF9 CP5 8193 1339
EPF10 CAN 6065 1452 ESF10 DU 5516 1166
EPF11 CP6 6311 1431 ESF11 CAN 6378 1349
EPF12 GEM 7355 1491 ESF12 CP6 7251 1698
EPF13 GMX 6810 1856 ESF13 CP6 6628 1451
EPF14 CP6 8254 2050 ESF14 CAN 6542 1468
EPF15 CAN 6731 1763 ESF15 CP5 6829 1646
EPF16 GEM 6123 1881 ESF16 GEM 4990 1235
EPF17 CP6 6203 1620 ESF17 GEM 5719 1557
EPF18 CP5 5933 1497 ESF18 GEM 6339 1204
EPF19 DU 5277 1628 ESF19 GEM 5268 1704
EPF20 CAN 6835 2312 ESF20 GMX 5454 1574
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