KfK 3462
Dezember 1982

ologische Wirkungen
von Radiu

E. Drosselmeyer
Hauptabteilung Sicherheit

Kernforschungszentrum Karlsruhe







KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

Hauptabteilung Sicherheit

KfK 3462

Biologische Wirkungen von Radium

E. Drosselmeyer

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH, Karlsruhe




Als Manuskript vervielféltigt
Fur diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH

ISSN 0303-4003




Zusammenfassung

Im Mittelpunkt der vorliegenden Literaturstudie steht die Frage nach dem Zusammen-
hang zwischen der Strahlenbelastung des menschlichen Korpers durch Radium einer-
seits und der Entstehung von Krankheiten, insbesondere bestimmten Krebserkrankungen,
andererseits.

Nach einer historischen Betrachtung der ersten Erfahrungen mit Radium im Menschen
werden die Kenntnisse liber einige groBere Personengruppen zusammengetragen, die
einer besonderen Radium-Belastung ausgesetzt waren, dadurch zu Schaden kamen und
systematisch untersucht wurden. Dazu gehtoren Bergleute in Edelmetall- und Uran-
Minen, amerikanische Zifferblattmalerinnen und einige Patientengruppen z. B. in
der Frauen- und Kinderheilkunde, die mit Radium-haltigen Medikamenten (gegen
andere Krankheiten) behandelt wurden.

Hieran schlieBt sich eine Darstellung des medizinisch-technischen Umgangs mit
Radium an. Weiter wird dann zusammengefaBt, wo und in welchen Mengen Radium in
der natlirlichen Umwelt vorkommt, wie es von dort in den menschlichen Korper ge-
langt und wie es sich in Bezug auf Retention und Exkretion verhdlt.

Un den Radium-Metabolismus und die Entstehung von radiumbedingten Erkrankungen
besser zu verstehen, wurden zahlreiche Tierversuche unternommen, z. B. an Beagle-
Hunden und Nagetieren. FaBt man die so gewonnenen Kenntnisse zusammen, kommt man
zu Aussagen liber die Dosis-Wirkungs-Beziehung bei der Krebsentstehung.

Es schlieBt sich eine Darstellung der Uberlegungen zur Grenzwertsetzung fiir die
Aufnahme von Radium an. Die Internationale Strahlenschutzkommission ICRP be-
zeichnet in ihren Veroffentlichungen Radium-226 als das Radionuklid, uber das
besonders gute wissenschaftliche Kenntnisse vorliegen und das deswegen bei der
Bestimmung abgeleiteter Grenzwerte flir andere Radionuklide, wie z. B. Plutonium,
zugrundegelegt werden kann.

Der gliltige Grenzwert der Ganzkorperbelastung von 0,1 pCi ist im Wesentlichen
anerkannt und gilt als hinreichend sicher; die Diskussion iber den Qualitdts-
faktor fir o-Strahlung dauert an,

SchlieBlich werden in der vorliegenden Arbeit noch die Transferfaktoren fiir
Radium zusammengefaft, die in der erfaBten Literatur verwendet bzw. berechnet
wurden.




Biological Effects of Radium
Abstract

It is evident from a survey of the current literature that a problem exists in
finding the correlation between the exposure of the human body to radiation,
with the subsequent development of diseases, particularly for certain types

of cancer.

A brief history of the early experiences of radium incorporation into humans is
given followed by data collected on some important population groups exposed to
radium body burden. The groups surveyed include, amongst others, miners in rare
metal and uranium mines, American dial painters and some groups of patients,

e. g. in gynaecology and paediatry, who were treated with radium against a
variety of diseases.

The medical and technical applications of radium are discussed. A summary is also
given of the natural occurence of radium and the amounts in which it is present
in the environment. Incorporation, retention and excretion pathways are outlined.

In order to study the metabolism and the induction of diseases by radium several
animal studies have been performed, especially with beagles and rodents. As a
result, it is possible to comment on the dose-effect relationships involved

in carcinogenesis. A resumé of the considerations for limiting radium uptake

is given.

The International Commission on Radiological Protection (ICRP) regards radium-226
as the best known and most studied radionuclide. It can thus serve as a guideline
for setting limits for other radionuclides,e. g. plutonium.

The valid limiting value for radium-226 of 0.1 uCi for whole body exposure is
generally accepted and regarded as sufficiently safe. Discussion of quality
factors for a-radiation is continuing.

Finally, transfer factors have been collected as far as they were available in
the Titerature.
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1. Einleitung

Im Jahr 1978 wurde von der Hauptabteilung Sicherheit des Kernforschungszentrums
KarTsruhe ein Forschungsvorhaben "Radium in der Umgebung eines Uranbergwerks" be-
gonnen. Dabei geht es um die mogliche Strahlenexposition der Bevdlkerung durch

die Ableitung des Radiums aus dem Uranbergwerk mit dem Abwasser. Bei der Berechnung
der Dosisbelastung, die als Folge der Emission radioaktiver Stoffe aus kern-
technischen Anlagen fiir die Bevdlkerung in der Umgebung solcher Anlagen auftreten
kann, orientiert man sich an der "Aligemeinen Berechnungsgrundlage fiir die Strah-
lenexposition bei radioaktiven Ableitungen mit der Abluft oder in Oberfldchenge-
wadsser”" des Bundesministeriums des Innern /Berechnungsgrundlage, 1980/.

Es wurde vermutet, daB eine ungepriifte Anwendung der "Berechnungsgrundlagen" zu
einer so unrealistisch hohen berechneten Dosisbelastung fiihren konnte, daB die
Grenzwerte der Strahlenschutzverordnung /Str1SchV, 1976/ durch den Uranbergbau schein-
bar lberschritten wilirden. Es kam also darauf an, die "Berechnungsgrundlagen" durch
Messung der tatsdchlichen Konzentrationen von Radionukliden in Wasser, Boden,
Pflanzen und Tieren, insbesondere in pflanzlichen und tierischen Nahrungsmittein,
und im Menschen in der Umgebung eines Uranbergwerks zu ergédnzen. Dabei interessierte
neben realistischen Werten der Transferfaktoren und Verzehrsraten die Frage, ob es

eine "kritische Personengruppe" in der Niahe solcher Anlagen gibt. Inzwischen wurden
auch die Berechnungsgrundlagen iiberarbeitet /Berechnungsgrundlage, 1980/.

Als Ergdnzung zu einem MeBprogramm /Schiittelkopf, 1979/ wurden in einer Lite-
raturstudie einschldgige Arbeiten aus dem Gebiet der Ukologie des Radiums aus-
gewertet.

Als Teil dieser Studie faBt die vorliegende Arbeit den Bereich der Wirkungen von
Radium im menschlichen Kdrper zusammen.
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2. Historisches

Radium, das schwerste natlirliche vorkommende Erdalkalimetall, wurde im Jahr 1898

von Marie Curie entdeckt, und zwar das Isotop Ra-226 Von den heute bekannten

25 Isotopen (Ra-206 bis Ra-230) folgte zundchst Ra-224, das von Rutherford und

Soddy 1902 entdeckt wurde, dann Ra-223 und Ra-228 (Entdeckung durch Otto Hahn)
/Udovenko, 1973/. Die Halbwertszeiten der 25 Isotope liegen zwischen 10—3 Sekunden
und 1 600 Jahren. Abb. 2.1 zeigt die natiirlichen radioaktiven Familien, in denen
diese Ra-Isotope vorkommen. Fiir die Strahlenexposition des Menschen sind vor allem
das Ra-226 und das Ra-228 bzw. Ra-224 (ein Zerfallsprodukt des Ra-228) von Bedeutung,
s. Tab. 2.1.

Nach der Entdeckung der Rontgenstrahlen im Jahr 1895 wurden schon im Jahr 1902
Versuche gemacht, eine "tolerierbare" Strahlendosis zu definieren. Im Jahr 1911
wurde bereits eine Statistik veroffentlicht, die die Daten flir 94 Fdlle von
strahleninduziertem Krebs zusammenfaBt /Hesse, 1911/.

Das "International Committee on X-Ray and Radium" wurde im Jahr 1928 gegriindet,
im Jahr 1937 wurde es in "International Commission on Radiological Protection”
(ICRP) umbenannt. Aus dieser Namensgebung erhellt, welche hervorragende Rolle
das Radium in der Frithzeit der Entdeckung der Radioaktivitdt spielte.

In den ersten Jahren nach seiner Entdeckung hielt man das Radium fiir wohltuend
fiir den menschlichen Organismus: "radium has absolutely no toxic effects, is being
accepted as harmoniously by the human system as is sunlight by plants" /Field, 1916/.

Im Zuge der wachsenden Kenntnisse iiber die Wirkung von externer Bestrahlung und
von Radium im menschlichen Kérper wurde der Grehzwert der Strahlenbelastung fiir
beruflich Strahlenexponierte in den 20er Jahren von 0,2 R/Tag, d. h. einem Hun-
dertstel der Dosis, die in 30 Tagen zu einer Rotung der Haut fiihrt, und etwas
spdter dann 0,1 R/Tag auf 300 mrem/Woche flir Organe 5 cm im Gewebe und 600 mrem/
Woche fiir die Haut in den 50er Jahren auf den heute von der ICRP zugelassenen

Wert von 5 rem/Jahr flir kritische Organe und 15 rem/Jahr fiir andere Organe herab-
gesetzt. 15 rem/Jahr entspricht 300 mrem/Woche. Der ICRP-Wert fir Radium ist heute
0,1 pCi. Die Strahlenschutzverordnung erlaubt die in Tab. 2.1 angegebenen Grenz-
werte /Stri1SchV, 1976/.




Da Radium nach seiner Entdeckung zundchst zur Therapie von Gicht, chronischer Ar-
thritis, verschiedenen Krebsarten und Leukdmie u. v. a. m. in Form von Bddern und
Heilwassern verwendet wurde, T1ag es nahe, seine Einwirkung auf den menschlichen und
tierischen Stoffwechsel zu untersuchen. Dabei wurden nach heutigen MaBstdben er-
staunlich hohe Dosen verwendet, z. B. intravendse Injektionen von 100 pg, lokale
Applikationen von 16 und sogar 70 mg /Rosenbioom, 1923/. In den 20er Jahren gab

es die ersten Untersuchungen liber die Verteilung von Radium im menschlichen Kérper
an Patienten, die im Labor oder als Zifferblattmalerinnen Opfer ihres Umgangs mit
dem neu entdeckten Element geworden waren. Die Messgenauigkeit betrug damals 10'129
Ra; wenn das Radium im menschlichen Korper verteilt war, betrug sie allerdings nur
1 ug. Die Methode, den Radiumgehalt mittels des Radon in der ausgeatmeten Luft zu be-
stimmen, wurde mit verschiedenen anderen Methoden verglichen. Der hiochste MeBwert
lag bei 126 ug, der niedrigste bei 2,5 ug Ra im Korper /Schlundt, 1929/.




Isotop Halbwertszeit | Zerfalls- Energie Freigrenze™  Luft* Wasser und Nahrung*

art (Ingestion) (Ingestion)
(1/s) »(Ci) (1/s) (Ci) {(1/s) (ci)
Ra-223 11,43 d o«  |5,72 u. 5,61 Mev|3,7-10% | 1,0-1077 | 1,3-10% | 3.6-107° |1,3-10% | 3.,5-1078
Ra-224 3,66 d o |5,69 Mev 3,7-10% | 1,0-107% | 4,0-10% | 1,1-1078 }4,0-10% | 1,1-107/
Ra-226 1600 a o |4,78 MeV 3,7-103 | 1,0-1077 | 1,6-10" | 4,3-107192,2-10" | 5,8-10710
Ra-228 5,75 a 8 0,05 MeV 3,7-103 | 1,0-1077 | 2,1-10" | 5,7-107"0%4 9-10" | 1,3-107°
Tab. 2.1: Wichtige Ra-Isotope

*Freigrenzen und Grenzwerte der Jahresaktivitdtszufuhr nach Stri1SchV von 1976, s. auch Abschnitt 6

£-2
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Natiirlich radioaktive Familien
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3. Erfahrungen mit Radium im Menschen

Die wichtigsten Schiden durch inkorporierte knochensuchende RadionukTide
sind Knochenentziindung, gestortes Knochenwachstum, Myelofibrose und Knochentumoren¥

Die Schdden héngen von der Lokalisation der bestrahlten Stellen, der Art der Strahlung
und der Dosis ab.

Radiumschaden kennt man vor allem bei Zifferblattmalerinnen, Radiochemikern

und Patienten, die friher oral (Aufnahme durch den Mund) oder parenteral (unter
Umgehung des Magen-Darmtrakts) mit Radium behandelt wurden. Es gibt kaum eine to-
xische Substanz, die so sorgfiltig wie Radium untersucht worden ist, zundchst an
Menschen (!), spdter auch an Versuchstieren /Warren, 1975/.

Wegen des hohen Anteils von Alpha-Strahlung verursacht Radium im Knochenmark kaum
Leukdmie, Anamie, andere MiBbildungen oder Fehlfunktionen, sondern die Zellen werden
eher getotet. Die ersten Anzeichen der Knochenschdden sind meist Schmerzen, spater
zeigt sich eine Verdiinnung (Rarefizierung) des Knochens, oft verkniipft mit einer Ver-
dichtung in anderen Bereichen. Es kommt zu unkontrollierter Knochenneubildung.
Andererseits kommt es hdufig zu spontanen Briichen, vor allem in den langen Kno-

chen der GliedmaBen. AuBerdem wird durch Verletzungen der Blutkreislauf gestort,
woraus Infektionen folgen. Besonders empfindlich ist der Kiefer mit seinen Hohl-
rdumen, in denen sich Radon ansammeln kann. Die entstehende hohe lokale Dosis

fihrt zur Tumorentwicklung.

3.1 Bergleute

3.1.1 Schneeberger und Joachimstaler Silbergruben

Das Folgende ist aus historischen Griinden interessant:

Seit mehr als 400 Jahren weiB man von einer die Bergleute des sdchsischen Silber-
grubenreviers befallenden Krankheit, die man nach dessen Zentrum die "Schneeberger
Bergkrankheit" nennt. Seit dieser Zeit sind die Erscheinungsformen, unter denen die
Bergleute nach 6 bis 15 Jahren Aufenthalt im Berg erkrankten und bald starben, be-
kannt. Statistische Ermittlungen ergaben, dap 60 - 80 % der Bergleute von der
Krankheit befallen wurden. Erkannt wurde die Krankheit vor ungefdhr 100 Jahren,

als Hdrting und Hesse erstmals einmalignes Wachstum von Lungenzellen feststellten

/Harting, 1879/. In den 20er Jahren wurden erstmals durch Lowy u. a. systematische
Sektionen an den verstorbenen Bergleuten des St. Joachimstaler Reviers auf der
bohmischen Seite des Erzgebirges durchgefiihrt. Der histologisch-

*Weniger bekannte medizinische Fachausdriicke sind im Glossar im Anhang erldutert.
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pathologische Befund ergab in der liberwiegenden Zahl der Fdlle Lungenkrebs als
Todesursache; derselbe Befund ergab sich auch bei den Bergleuten der Schneeberger
Gruben. Es handelte sich aber offenbar nicht um die von anderen Grubengebieten

her bekannte Silikose. Als Ursache wurde schlieBlich das gehdufte Vorkommen ver-
hdaltnismaBig hochaktiver Erze, z. B. in Form von Pechblendengéngen, und damit die
Radioaktivitat des Grubenklimas festgestellt. Unklar war, ob der durch Radium
verseuchte Staub, der durch Einatmen in die Lunge kommt, oder die durch Radon
angereicherte Atmungsiuft die entscheidende Komponente war /Lowy, 1929; Lowy, 1931,
Rostocki, 1923; Rostocki, 1926/,

Unfangreiche Messungen und Untersuchungen an Bergleuten und Versuchstieren in den
Jahren 1937 bis 1944 ergaben, dap fiir die Entstehung des Schneeberger Lungenkrebses
dem durch Inhalation aufgenommenen Radon die groBere Bedeutung zukommt. Der Wunsch,
weiteren Erkrankungen vorzubeugen, fiihrte zwangslaufig auf die Frage nach der
Toleranzgrenze flir die Rn-Konzentration in der Atemluft.

Aus Tierversuchen, Radiumvergiftungsfdllen und Versuchen in vitro iber die Be-
einflussung des Gewebestoffwechsels wurde ein Wert von 3 bis 30 M.E.* festgelegt
/Rajewesky, 1939/.

In den Gruben waren Werte zwischen 0 und 150 M.E, gemessen worden. Eine toxische
Wirkung der Radium-Emanation wurde bis zu Werten von 1,35 x 10'9 M.E. hinunter fest-
gestellt. Die Untersuchungen im Joachimstaler Gebiet werden fortgesetzt und mit denen
an amerikanischen Minenarbeitern verglichen, wobei recht gute Obereinstimmung der
epidemiologischen Ergebnisse erzielt wurden /Lundin, 1971; Archer, 1973; Sevc, 1976;
Kunz, 1978/.

3.1.2 Uranminen

Die mogliche Radiumbelastung der Umgebung durch die Arbeit in Uranminen war der
AnlaB dieser Literaturstudie.

In einer Uranmine im Siidschwarzwald wurden die Ra-226-Emissionen gemessen /Schiittel-
kopf, 1979/. AuBerdem wurde in dieser Arbeit die mdgliche Dosisbelastung der Be-
volkerung berechnet, nachdem die Transferfaktoren fir die wichtigsten Transport-
prozesse des Radiums aus der Uranmine in die Biosphdre ermittelt wurden.

*1 M.E. (Mache-Einheit)23,64 x 10710 ¢ (alte Curie)/1
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Das Problem der Strahlenbelastung der Arbeiter in solchen Gruben hat so grofe Be-
deutung, daB die internationale Strahlenschutzkommission ICRP eine eigene Publi-
kation mit dem Titel "Strahlenschutz in Uran- und anderen Bergwerken" herausge-
geben hat, siehe auch Kapital 6 /ICRP 24/. Wie schon oben ausgefiihrt, handelt es
sich hier im wesentlichen um Einwirkung des Radiumtochterproduktes Radon.

Eine indische Arbeit /Markose, 1978/ befaBt sich mit der Ausbreitung von Radium
- und chemischen Giftstoffen - in der Umgebung einer Industrieanlage, in der Uran

abgebaut und verarbeitet wird.

Eine Analyse der Abwdsser ergab, daB nur etwa 0,5 - 1,5 % des Radiuminventars
beim Splilen des Erzes geldst wird. Die Konzentration im Wasser, das aus der Grube
in ein Speicherbecken geleitet wird, betragt im Mittel 160 pCi/1. Die Wésser, die
aus der Anlage in die Umgebung kommen, enthaltenungefahr 26 pCi/1l.

Tab. 3.1 zeigt die Radiumkonzentrationen in verschiedenen Gewdssern im Bereich
der Urananlage, Tab. 3.2 zeigt die Radiumkonzentrationen in den Sedimenten. Die
Quellwdsser in der Umgebung haben Radiumkonzentrationen zwischen 0,16 und 0,65 pCi/l.

Ort Entfernung Radium (pCi/1)
vom Ab-
wasser- Mittelwert Fehlerbreite
becken
(km)
Jurinala-FTuB stromaufwarts 0,5 1,5
Abwasserbeckenabflup: J1 45,0 2,7
Hauptabwasserstrom: J2 23,5 1,9
Minenabwasser: J3 25,5 1,9
FluB 1: J1 gemischt mit
Jurinala-FluBwasser 0,05 42,5 2,9
zusatzlich J2 + J3 1,5 22,5 3,9
FluB 2: ZusammenfluB von
Gara nala und
Jurinala 2,5 9,2 2,5
FluB 2 3,2 2,9 3,3
FiuB 2 4,0 1,1 2,1
Jurinala + FluB 2: J5 6,0 0,6 1,7
L |

Tab. 3.1: Bewegung und Verdiinnung von Abwassern
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Konzentrationsfaktor fiir Radiuﬁ?

Ort Radium
(pCi/g) p/Ci/g / pCi/ml
Sediment im Abwasserbecken 210,0 2,9 x 103
Stichproben bis 1,5 km 3
in Flup 1 (s. Tab. 3.1) 268,5 11,9 x 10
Flug 1 bei 2,5 km 55,1 6,7 x 103
Stichproben in FluB 2 3
(s. Tab. 3.1) von 2,5-3,0 km 21,2 7,3 x 10
FluBbett stromabwirts 3,2 5,4 x 10°
Tab. 3.2: Radium in Sedimenten
Art der Proben Radium | Konzentrationsfaktor
(pCi/g)
Algen, Vergleichsproben 0,03 0,04 x 103
Algen im Abwasser 46 1,8 x 10°
Algen im Abwasserbecken 120 2,8 x 10
Fisch im Abwasser 3
Grdten 1.4 0,05 x 103
Fleisch 0,08 0,003x 10
Fisch im Abwasser 3
Graten 0,98 0,039x 103
Fleisch 0,16 0,006x 10
Fisch im Abwasser 3
Graten 0,01 0,04 x 103
Fleisch 0,20 0,008x 10
Reis von einem nicht
i kontaminierten Feld 0,002
| Reis von einem kontaminierten
: Feld 0,027

Tab. 3.3: Anreicherung in verschiedenen Produkten
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Besonders interessant ist natlirtich der Transfer in menschliche Nahrung aus der
Umgebung solcher Minen. Radium wird in Algen um .einen Faktor 1000 - 2000 ange-
reichert. Auch Fische reichern Radium an. Ebenso fand sich Radium in Reis, der
mit radiumhaltigem Wasser bewdssert worden war. Tab. 3.3 zeigt die Radiumkon-
zentrationen in Algen, Fischen und Reis und die entsprechenden Konzentrations-
faktoren.

Bei einem Radon-"Workshop" des Health and Safety Laboratory der US-ERDA (Energy
Research and Development Administration) ging Nelson auf die Bedingungen

fir Einfliusse radioaktiver Isotope auf die menschliche Gesundheit ein /Nelson, 1977/.
Diese Arbeit nimmt auch Bezug auf Untersuchungen iiber die Ursachen von Lungenkrebs
bei Uranminenarbeitern /Wagoner, 1965/; die Kenntnisse iiber die Entstehung von
Lungenkrebs beim Menschen basieren iiberwiegend auf solchen Untersuchungen und

werden durch Tierexperimente erganzt. Beide Arbeitenenthaltenweitere Literatur-
hinweise. In den USA wurde 1972 das absolute Risiko filir Uranminenarbeiter, bei

einer kollektiven Dosis von 10° rem/a an Lungenkrebs zu erkranken, als ein zu-
sdatzlicher Fall abgeschatzt /Ellett, 1977/.

1976 wurde ein NAS-Bericht iiber den EinfluB a-emittierender Teilchen im Atemtrakt
auf die Gesundheit veroffentlicht, der die Abschdatzung von 1972 als um den Faktor 2
zu niedrig bezeichnet.

Andere Arbeiten bestdtigen das hohere Risiko durch Inhalation von Rn-Tochter-
produkten /Jacobi, 1975; gecv, 1973/, wohingegen eine schwedische Studie an Eisen-
erzbergarbeitern zu abweichenden Ergebnissen kommt /Snihs, 1975/. Die Untersuchungen
in all diesen Gruppen gehen weiter; eine abschlieBende Antwort auf die Frage nach
dem Risiko ist noch nicht méglich.

Die auftretenden Unterschiede sind u. U. unter Zuhilfenahme eines Modells zu er-
kldren, das die Dosis-Zeit-Verhdltnisse bei der Entstehung von Krebserkrankungen
beriicksichtigt und zwischen hohen und niedrigen Jahresdosen differenziert /Blair,
1969/. In dieser Arbeit wird auch eine Methode zur nachtraglichen Bestimmung der
Strahlenbelastung durch Messung des im Knochen abgelagerten Pb-210 beschrieben.

Im Jahre 1967 hat der amerikanische "Federal Radiation Council"*einen revidierten

Bericht zur Kontrolle der Strahlengefahren in Uranminen herausgebracht /FRC, 1967/.
Diese Richtlinien sollen weiter vervollstdndigt und standig neu liberarbeitet werden.

*Bundesbehdrde fir Strahlenschutz




3.2 Zifferblattmalerinnen

3.2.1 Ubersicht

Die Erfahrungen mit der Wirkung von Radium im menschlichen Korper konzentrieren sich

im wesentlichen auf

- Knochensarkome
- Karzinome der Nebenhthlen und des Mastoids (Warzenfortsatz im Ohr)
- seltene Fdlle von Leukdmie und fehlerhafter Blutzusammensetzung.

In den USA wurden zwei groBe Studien solcher Fdlle am Massachusetts Institute of
Technology (MIT) und am Argonne National Laboratory (ANL) zusammen mit dem Argonne
Cancer Research Hospital*(ACRH) durchgefiihrt. Die Fdlle, in denen Personen unab-
sichtlich einer Strahlung ausgesetzt waren, sind sehr sorgfaltig untersucht worden.
Natiirlich haben diese Fdlle gegeniiber planmdfBig vorbereiteten Experimenten, z. B.
mit Versuchstieren, zahlreiche Nachteile, die es schwierig machen, z. B. eine
genaue Dosis-Wirkungs-Beziehungaufzustellen. Unter den Gruppen von Menschen, die
durch Radium zu Schaden gekommen sind, lassen sich 5 Hauptgruppen ausmachen:

. die MIT-Gruppe

. die ANL-Gruppe

. die New Jersey - Zifferblattmalerinnen
. die englischen Zifferblattmalerinnen

. die Thorotrast-Patienten.

gl W NN —

Die meisten Informationen stammen aus den Gruppen 1 und 2. Fiir die Gruppen 3 und 4
ist die Ableitung von Dosiswirkungsbziehungen nicht mdoglich, weil die Zahl der Fdlle
mit hoher Dosis zu gering und die Zahl der Fdlle mit niedriger Dosis (kleiner als
0,01 puCi Restaktivitdt an Ra-226) hoch ist. AuBerdem finden sich in diesen beiden
Gruppen weder Tumoren noch andere biologische Anzeichen der Strahlenbelastung.

Die Thorotrast-Fdlle werden in einem eigenen Abschnitt behandelt, da es sich hier
vor allem um die Wirkung von Ra-224 handelt.

*Spezialkrankenhaus fiir die Erforschung von Krebserkrankungen
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3.2.2 MIT-Gruppe

Die MIT-Gruppe von Patienten /Evans, 1969/; MIT, 1969/ umfaft sorgfdltig verfolgte
Fdlle von Zifferblattmalerinnen, Radiochemikern und Patienten mit Behandlungs-
schaden, die dem primaren Kontakt mit Ra-226 und Ra-228 Ulber einen Zeitraum von
meist weniger als einem Jahr ausgesetzt waren.

Die Zifferblattmalerinnen leckten die radiumhaltige Leuchtfarbe von den feinen

Pinselspitzen, mit denen sie Zifferbldtter ausmalten. Das wurde 1926 verboten,
nachdem ein New Yorker Zahnarzt, Theodor B1um; 1924 mehrere Fdlle eines soge-
nannten "Radium-Jochbeins" festgestellt hatte. Es gab damals in den USA etwa

50 solcher Leuchtfarben-Zifferblatt-Werkstdtten, und etwa 2 000 Angestellte waren
betroffen, von denen im Jahre 1973 noch viele lebten. Der Radium-Krebs der Ziffer-
blattmalerinnen wurde zuerst im Jahr 1925 von Martland et al. beschrieben /Mart-
land, 1925/.

Die Radiochemiker arbeiteten in ca. 25 Raffinerien und Laboratorien. Sie inkorpo-

rierten das Radium durch Pipettieren, auBerdem waren sie einer y-Bestrahlung von
auBen und der Inhalation von Radon und seinen Tochterprodukten ausgesetzt. Es ist
schwer, ihre Zahl abzuschdtzen; sie diirfte zwischen 500 und einigen 1 000 gelegen
haben.

Der Gebrauch medizinischer "Radium-Wasser" war zwischen 1914 und 1932 lblich, es

gab z. B. in den USA 65 Arzte und Kliniken, die solche Anwendungen aus den unter-
schiedlichsten Griinden vornahmen. Zu den behandelten Krankheiten z@hlten: Arthritis,
Neuritis, Hochdruck, Poliomyelitis, Beschwerden der Menopause, Morbus Hodgkin,
Bleichsucht junger Madchen und Dementia praecox. Wahrscheinlich wurden mehrere
tausend Patienten behandelt. Allein eine einzige Klinik verabfolgte um 1920 herum

in einem Zeitraum von 5 Jahren 14 000 intravendse Injektionen von Radium (normaler-
weise jede mit 10 uCi) und mehr als 22 000mal Radium zum Einnehmen.

In den Jahren 1913 - 1925 gab es eine Zeitschrift "RADIUM" in der iiber Radium-
Wasser zum Trinken und Baden, Radium-Injektions-Ampullen und Radium-Kompressen
berichtet und diese Methodenangepriesen wurden. Radiumhaltige Heilwdsser waren
zu dieser Zeit in USA sehr gebrduchlich. Ungefahr 0,5 g Radium, ausreichend fir

500 000 Behandlungen, wurden verkauft.
Die Wirkung dieser Wdsser beruhte wohl iiberwiegend auf dem entstehenden Radon -
deswegen wurde spdter auch von Radon-Trinkkuren gesprochen.
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Looney u. a, beschrieben kleinste radiographische Schdden als Zentren verminderter
Dichte in Hiiftknochen und als durchlocherte Bereiche des Schidels /Looney, 1955/
als Nebenergebnisse dieser Behandlungen.

Eine Patientin solcher Trinkkuren wurde von 1937 bis 1973 beobachtet; sie beging

ihren 90. Geburtstag noch bei guter Gesundheit.

Bei mehr als 500 Patienten mit kumulativen Dosen < 1 000 rd konnten in der MIT-

Studie keine strahlenbedingten Schddigungen und keine Verkiirzung der Lebensdauer

festgestellt werden. Das gilt fiir Patienten, deren Belastung seit 45 bis 50 Jahren
andauert. Bei den Patienten mit > 1 000 rd (kumulativ)nimmt die Latenzzeit fir

das Entstehen von strahlenbedingten Krankheiten mit abnehmender Dosis zu. Diese
Beobachtung paft in die Hypothese einer praktischen Schwelle /Failla, 1960;

Taylor, 1962/.

Die kumulierte Dosis der am MIT untersuchten Falle wurde berechnet, und die Fdlle
wurden klassifiziert, s. Tab. 3.4 /Chiacchierini, 1970/.

. Kate- . kumulierte Dosis Zifferblatt- Chemiker und Gesamtzahl der
gorie ' 1im Bereich zwischen jmalerinnen Einzelfdlle Fdlle
[rd] und iatrogene
Schaden
a 1 50 197 134 331
b 50 100 39 " 50
c 100 300 62 21 83
d 300 600 23 1 24
e 600 1 000 8 7 15
Summe 329 174 503
1 1 000 2 500 18 2 20
2 2 500 5 000 27 0 27
3 5 000 10 000 24 0 24
4 10 000 20 000 18 1 19
5 20 000 50 000 12 0 12
Summe 99 3 102
Gesamtsumme 428 177 605

Tab. 3.4: Radium im Menschen, vor Mai 1969 am MIT untersuchte Fdlle
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Tab. 3.5 zeigt, welche Tumoren in den Kategorien 1 - 5 oberhalb von 1 000 kumu-
lierten rd beobachtet wurden. Unterhalb von 1 000 kumulierten rd fanden sich
keine bdsartigen Erkrankungen.

Karzinome der Nasennebenhthlen und des Warzenfortsatzes sowie Knochensarkome
wurden in Tab. 3.5 zur Berechnung der Tumorinzidenz zusammengefafBt.

1
Kate- | kumulierte Dosis Zahl der Beobachtete Tumoren
gorie | im Bereich zwischen|Individuen Knochen ' Kopf | Summe Inzidenz
[rd] Z; bi ; X, P
1 i 000 2 500 17 (20) 3(4) |1 (1)} 4 (5) 0,24+0,11
2 2 500 5000 25 (27) 6 (8) |1 (1) 7 (9) 0,28+0,09
3 5 000 10 000 12 (24) 2 (9) {1 (8) 3 (13) 0,25+0,1
4 10 000 20 000 8 (19) 1(10) |2 (2)| 3 (12)
0,38+0,13
5 20 000 50 000 5 (12) 0(2)2 (2)] 2 (4)]
Summe 67(102) 12 (33) |7 (10)|79 (43) |p = 0,28+0,06

Tab. 3.5: Tumorinzidenz in der MIT-Studie

Die Tabelle faBt die Individuen zusammen, die im Mai 1969 als statistisch korrekte
Gruppen in dem Sinne betrachtet wurden, daB sie nicht wegen des Auftretens von
Symptomen untersucht wurden. In Klammern werden die Zahlen angegeben, die sich bei
Hinzunahme der wegen ihrer Symptome in die Gruppe aufgenommenen F&lle ergeben.
Tabelle 3.4 enthdlt nur die statistische korrekte Gruppe.

Die MIT-Daten sind in ihrer Gesamtheit nicht inkonsistent mit der Hypothese, daB
die Tumorinzidenz oberhalb von 1 000 rd unabhangig von der Dosis ist. Ein Nach-
teil des MIT-Verfahrens ist die Klassifikation der Patientenkategorien nach nur
einer DosisgroBe, die weder uUber die zeitliche noch iiber die rdumliche Verteilung
der Dosis im Korper etwas aussagt. Zusdtzlich hdngt die Berechnung dieser GroBe

von der gewdhlten Retentionsfunktion ab (s. Abschnitt 3.7). Evans und seine Mit-
arbeiter wahlten die Funktion, mit der die hdchste Dosis abgeschdtzt wurde. Die
angegebenen Werte der kumulierten Dosis sind unter diesen Bedingungen als Schatz-
werte zu verstehen. Evans et al. haben festgestellt, daB unterhalb 1 100 rd keine
Tumoren beobachtet wurden. Es wdre allerdings sinnvoll, fiir diesen Wert eine Fehler-
breite anzugeben. Obwohl unterhalb 1 100 rd keine Tumoren beobachtet wurden, reicht
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die Evidenz nicht aus, um das Vorhandensein eines Schwellenwertes zu beweisen.
Insbesondere im Bereich niedrigerer Dosen lassen sich aus der MIT-Studie keine
quantitativen Schliisse ziehen.

3.2.3 ANL-Gruppe

Die ANL-ACRH-Studie /Finkel, 1969a; Finkel, 1969b/ befaft sich mit den gleichen
drei Arten von Fdllen wie die MIT-Studie. Auch hier handelt es sich Uberwiegend
um Schaden durch Ra-226, und auch hier wurden verschiedene Tumorarten bei der Be-
rechnung der Tumorinzidenz zusammengefaBt. Zusdtzliche Probleme gibt es bei der
getroffenen Auswahl der Fdlle, die mdglicherweise nicht ohne "bias" war, weil
nicht darauf geachtet wurde, daB nicht das Auftreten von Strahlenschdden zur
Aufnahme in die zu untersuchende Gruppe fiihrte.

Aus statistischen Griinden ist es wichtig, daf diejenigen Falle gesondert be-
trachtet werden, die aufgrund des Auftretens einer strahlenbedingten Krankheit
untersucht werden. Eine solche "Vorauswahl" nach Symptomen verschiebt namlich
das Ergebnis zur negativen Seite: hdtte man nur solche Fdlle, wdre die
Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Tumoren 100 %. Im Idealfall sollte man
von der statistisch korrekten Gruppe aller Belasteten ausgehen und dann unter-
suchen, in wievielen Fdllen Symptome auftreten.

In Tab. 3.5 sind deswegen jeweils zundchst nur die F&lle ohne solche "Vorauswahl"
angegeben, in Klammern dann die Summe beider Gruppen. In einigen Fallen waren die
Daten der Radiuminkorporation unbekannt, so daB die Dosisberechnung schwierig
war. In der ANL-ACRH-Studie wird anhand der niedrigsten kumulierten Dosis, bei
der ein Tumor aufgetreten ist, festgestellt, daB der maximal zuldssige Wert von
0,1 pCi fiir Radium konservativ ist, d. h. auf der sicheren Seite liegt. Bei den
Patienten mit kumulativer Dosis von mehr als 1 000 rd ist die Wahrscheinlichkeit
fiir das Auftreten von Tumoren 28 + 6 %; eine Abhdngigkeit von der Dosis wurde
nicht beobachtet.

Im Rahmen der ANL-Studie beschreibt eine Arbeit von von Seggen etal. /Von Seggen, 1973/
die charakteristischen Knochenschiden, die bei Radium-Patienten zu beobachten sind,

und vergleicht einen Speichenknochen, der 15,4 uCi Ra-226 enthdlt, mit einem ge-
sunden Knochen einer gleich alten Patientin. Gleichzeitig werden verschiedene
Untersuchungsnethoden dargestellt.




3.2.4 Zusammenfassende Studien

Da die Radium-Studien an Menschen jede fiir sich nicht ausreichen, um zu abschlieBen-
den Ergebnissen zu kommen, wurde versucht, die Daten aus den Analysen 1., 2. und 3.
(s. S. 3-6) zusammenzufassen /Rowland, 1970/. Allerdings hat auch die dadurch ent-
stehende Gruppe den Nachteil, daf ihre Mitglieder Uberwiegend weiblich sind und
alle die Radiumbelastung im Alter von etwa 20 Jahren aufnahmen. Eine Verkniipfung
mit den Untersuchungen fiir Ra-224 scheint unerldsslich. Auch sollten andere als
die bisher betrachteten Tumortypen, z. B. solche im zentralen Nervensystem, von
denen vier in der ANL-Studie und zwei in der MIT-Studie beobachtet wurden, mit
aufgenommen werden. Auch Knochenbriiche, Lebenszeitverkiirzung, Leukdmie, Tumoren
der Brustdriise, die von Bedeutung sein konnten, wurden bisher nicht betrachtet

S. U.. Rowland betont in einer neueren Zusammenfassung /Rowland, 1974/, daB Radium
das einzige Radioisotop ist, fir das Erfahrungen mit der Einwirkung von Dosen

uber mehrere Grofenordnungen auf den Menschen vorliegen. Nur so 1dBt sich die
"lineare Hypothese" testen; es sieht so aus, als ob flr Ra-224 eine lineare oder
quadratische Abhdngigkeit zwischen Dosis und Wirkung die Wirklichkeit widergibt,
flir Ra-226 und Ra-228 lassen sich die Ergebnisse mit Termen erster Ordnung allein
nicht addquat beschreiben.

Diese neue Arbeit befaft sich, abgesehen von den Ra-224-Fillen, mit 1572 Patienten
aus der ANL-Gruppe (41 % der bekannten 3803 Fdlle). Dosen durch Ra-226 und Ra-228
zwischen 30 und 44 000 rd werden betrachtet.

Abb. 3.1 zeigt die Hiufigkeit F von Knochentumoren; es ist eine quadratisch-
exponentielle Verteilung angepafBt:

F=3,7x 108, p2. e~ D/4970

Tab. 3.6 zeigt, welche Zahl von Tumoren zu erwarten wire, wenn man entweder von
der Tinearen Hypothese oder von der hier abgeleiteten Funktion ausgeht.




Anteil der Fdlle mit Knochentumoren
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Abb. 3.1: Alle Ra-226- und Ra-228-Fdlle
Dosis Lineare Funktion Quadratische Funktion
(rd) Tumoren/1 000 Fdlle Tumoren/ 1 000 Fdlle
1 000 30 30
500 15 8,4
100 3 0,4

Tab. 3.6: Erwartete Zahl von Knochentumoren bei Bestrahlung durch Ra-226 und Ra-228




Nach /Taylor, 1976/ und /Evans, 1969/ war die niedrigste Dosis von Ra-226, bei der

das Entstehen von Knochenbriichen beobachtet wurde, 1 200 rd. Die Arbeit von Taylor

stammt von einer Konferenz, bei der versucht wurde, die vorhandenen Kenntnisse iber
die Wirkungen von Radium und Plutonium zueinander in Beziehung zu setzen, um da-

durch die Wirkung beider besser zu verstehen.

Spiess und Mays /Spiess, 1970a/ haben das Ergebnis von Ra-224- und Ra-226- + Ra-228-
Studien kombiniert. Sie gingen davon aus, daB es sinnvoll ist, die Dosis zu ver-
gleichen, die auf die ersten 10 pm des weichen, an den Knochen angrenzenden Gewebes

einwirkt.

Es ergibt sich, daB die mittlere Skelettdosis von Ra-224 mit einem Faktor 14.2
multipliziert werden muB, um sie mit der mittleren Skelettdosis von Ra-226/228
vergleichbar zu machen. Das ergibt aber keine sinnvolle graphische Darstellung;
moglicherweise sind die zeitlichen Bedingungen beider Gruppen zu unterschiedlich.

Abb. 3.2 zeigt eine Kombination, bei der die Ra-224-Dosen mit einem Faktor 3.5
multipliziert worden sind. Eine theoretische Begriindung steht noch aus /Rowland, 1974/.

0,6
A I R I Y I B |

fillllllll

o
o

o
"
~no

Anteil der F3lle mit Tumoren

] I

i

|

i

L

|

10

Mittlere Skelettdosen

Abb.

(rd -

10

3.2: Vergleich von Ra-224- mit Ra-226/228-Fdllen

-3

]

20




3-14

Als ein Beispiel aus den britischen Studien liber Radiumpatienten (s.4.,S. 3-6)
sei eine Arbeit von Spiers /Spiers, 1974/ referiert. Diese Arbeit befaBt sich mit
der Toxizitdat und Dosimetrie verschiedener Radionukiide im Hinblick auf die Radio-
biologie und vor allem auf den Strahlenschutz. Es besteht Ubereinkunft dariiber,
daB das rote Knochenmark das strahlenempfindlichste Gewebe im Knochen ist, worauf
die erlaubte Dosis von nur 5 rem im Vergleich zu 15 rem fiir andere Organe zuriick-
zufihren ist,

Das Knochenmark ist kritisches Gewebe in Bezug auf Leukdmie oder andere Storungen
der Blutbildung. Andererseits gibt es Griinde, die endostalen Gewebe nahe der inneren
Knochenoberfliche als entscheidend fiir das Entstehen von strahleninduzierten
Knochentumoren zu betrachten. Auch weil die Zellteilung im Inneren des Knochens
schneller vor sich geht als in der Rinde, ist im trabekularen Endost eher eine
bosartige Entwicklung zu beflirchten.

Deshalb wurde versucht, die Dosis fiir spezifische Bereiche des Knochens von

Menschen und Versuchstieren fiir a- und B-Strahlung zu berechnen. Tab. 3.7 gibt
eine Obersicht liber die anzuwendenden Dosisfaktoren: Dm bezeichnet den Faktor
fiir das Knochenmark relativ zu Do’ der Dosis fiir einen kleinen Weg eines Teil-
chens, DS den Faktor flr endostales Gewebe; auch zwischen verschiedenen Teilen
des Skeletts finden sich noch Unterschiede. Hier sieht man die Auswirkung der

geringen Reichweite der o-Teilchen.

Spezies Untersuchte

Knochen Dm/D0 Ds/Do

Bereich der Dosisfaktoren

Erwachsene | Wirbel, 0,016 - 0,029 0,32 - 0,34
Darmbeinkamm,

44 Jahre Rippe, Oberschenkel-

knochen,

Scheitelbein 0,068 | 0,38
0,34 - 0,36

Junge Lendenwirbel, 0,033 - 0,047
20 Monate Rippe, Darmbeinkamm,
Oberschenkelknochen,

Scheitelbein

0,102

0,41

Hund
- 1,5 Jahre

Oberarmknochen,
Speiche,
Oberschenkelknochen,
Schienbein, Lenden-
wirbel

0,046 - 0,082

0,35 - 0,38

Tab. 3.7: Mittlere Dosisfaktoren Dm/D0 und DS/Do fiir a~Teilchen aus abgelagertem
Ra-~226
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Man sollte jedenfalls bei der Berechnung von rem-Werten bedenken, daB fiir a-
Strahlung weder das fragliche betrachtete Gewebe (target tissue) noch die relative
biologische Wirksamkeit flir o-Strahlen genau bekannt sind.

Evans, der z. B. 1973 zusammenfassend iiber Wirkungen des Radiums auf Menschen be-
richtete, hat schon 1933 das damals vorhandene Wissen zusammengefaBt /Evans, 1933;
Evans, 1974/. Damals war bekannt, daB die "kleine Menge" von 2 pg im Knochen
fixierten Radiums tddlich wirken konnte. Er gibt auch einen Hinweis auf Blum, der
als erster die ursdchliche Verknlipfung zwischen der Osteomyelitis von Unter- und
Oberkiefer mit dem Radium, das von einer Zifferblattmalerin. inkorporiert worden
war, erkannte /Blum, 1924/. Es ist erstaunlich, wie gut damals die Kenntnis uber
die Wirkungen des Radiums bereits waren.

Bereits 1932 wurden Versuche beschrieben, die Elimination von Radium aus dem
menschlichen Korper zu beschleunigen. Dabei konnte sogar auf eine Arbeit von 1915
zuriickgegriffen werden /Seil, 1915; Schlundt, 1931/. Allerdings waren die meB-
technischen Schwierigkeiten zu dieser Zeit noch sehr groB.

Evans fiihrte 1973 aus, daB chronische Einwirkung von a-Strahlen auf den Knochen zu

Osteoporose

Knochennekrose

spontanen Briichen und

Karzinomen der NasennebenhGhlen und des Warzenfortsatzes

flhre.

Es sieht so aus, daB bei hohen Dosisraten und hoher kumulierter Dosis ( 1 000 -
50 000 rd) das Auftreten strahlenbedingter bOsartiger Erkrankungen unabhingig:von
der Dosis ist; allerdings verschieben sich die Erkrankungen bei geringer Dosis zu
spateren Anfangszeiten, s. o..

Es konnte sein, daB es einen Bereich niedriger Dosen gibt, in dem die Latenzzeit
die verbleibende Lebenszeit Ubersteigt, also eine "praktische Schwelle" der Dosis,
s. Abschnitt 5,

Bei kumulativen Dosen unter etwa 1 000 rd ist in der MIT-Studie liber einen Zeitraum
von 40 bis 50 Jahren kein biologischer Schaden an den iiber 500 "Patienten" beob-
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achtet worden. Unter Umstdnden kommen in diesem Dosisbereich Erholungs- und Repara-
turmechanismen zum Zuge.

Die Beziehungen zwischen Dosis und Wirkung fiir Knochensarkome und Kopfkarzinome
erscheinen kurvilinear und konnen nicht mit irgendeinem bekannten linearen Modell
ohne Schwellwert beschrieben werden.

Lineare Extrapolationen in den Bereich, der bei beruflicher Strahlenbelastung in
Frage kommt, konnen nur mit groBter Vorsicht erfolgen. Besondere Sorgfalt erfordert
die Abgrenzung epidemiologisch sauber ausgesuchter Fdlle; in dieser Hinsicht werden
Bedenken gegen manche Tabellen auch in den BEIR- und UNSCEAR-Berichten erhoben
/BEIR, 1972; UNSCEAR, 1976/.

3.2.5 Einzelfdlle

Neben den groRen Berichten iiber Gruppen von Zifferblattmalerinnen und Radio-
chemikern aus den USA gibt es immer wieder auch Einzelberichte iiber Radium-In-
korporationen. Z. B. berichtet eine japanische Arbeit iiber einen Patienten, der
zwischen 1934 und 1960 als Arbeiter Radium aufgenommen hatte und dessen Belastung
durch 0,05 pCi Ra-226 zwischen 200 und 800 rem (!) abgeschdtzt wurde. Im Alter von
75 Jahren befand er sich bei guter Gesundheit /Anzai, 1973/.

In einer Arbeit von Delpla und Schdffer /Delpla, 1968/ wird von einer Frau berichtet,
die im Alter von 48 Jahren mit Ra-226 behandelt wurde. Ihre Skelettdosis von 10,5 uCi
gehort zu den hochsten bekannten, dennoch erreichte sie ein Alter von 84 Jahren,

ohne an Krebs zu sterben. Aus der beim Tod gemessenen Dosis 1dBt sich ableiten,

daB die Patientin einer Blutbelastung von 30 uCi pro Woche flir etwa 10 Monate und
einer maximalen Skelettbelastung von 80 pCi in Zonen hoher Radiumkonzentration
ausgesetzt war, was einer Dosis von 2 000 rem pro Tag, bzw. in 36 Jahren von

5 000 000 rem, entspricht. In dieser Berechnung wird in Anlehnung an das Modell

der ICRP angenommen, daB eine Dauerbelastung des Skeletts mit 0,1 uCi Radium

einer Aquivalenzdosis von 0,56 rem/Woche entspricht.

Es scheint von besonderem Interesse, auch solche Einzelarbeiten weiter zu verfolgen,
um ein moglichst umfassendes Bild zu bekommen. Das Center for Human Radiobiology
(CHR) fand bis 1970 keine Strahlenschiden bei Personen mit Restdosen von weniger
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als 0,5 pCi. Dieses entspricht den am MIT schon 1950 festgestellten Bedingungen
/Aub, 1952/. Das CHR erwartet, daB noch im Jahr 2000 etwa 100 Radiumpatienten
leben; bis dahin sollen die Studien mit groBter Aufmerksamkeit fortgesetzt werden.

Aus dem CHR stammen auch Schilderungen von Einzelfdllen, die nach Inkorporation von
Radium bei Zifferblattmalerinnen und Ra-Patienten entstanden sind /Brues, 1975/.
Die Ergebenisse sind in Tab. 3.8 tabellarisch zusammengefaBt.

Das CHR hat umfangreiche Zwischenberichte iiber seine Studien an Radiumpatienten
veroffentlicht. So enthdlt z. B. eine Arbeit aus dem Jahr 1972 vor allen eine
Tabelle mit Daten von 1032 Patienten: Geschlecht, Geburts- und Todesjahr, Jahr der
ersten Exposition, letztes Jahr der Messung, die aufgenommene Aktivitdt pro kg
Knochen, berechnet mit der Retentionsfunktion von Norris, und die akkumulierte
Dosis.

Dabei wird angenommen, daB eine verbleibende Restaktivitat von 0,2 pCi Radium
40 Jahre nach der Aufnahme einer urspriinglichen Aufnahme von ungefdhr 10 pCi/kg
und einer in diesen 40 Jahren akkumulierten Dosis fir ein 5 kg schweres Skelett
von ~ 600 rd entspricht /Rowland, 1972/.

Fast die gleiche Gruppe von Patienten wurde im Jahr 1971 darauf untersucht, ob
sich eine bestimmte Form der Dosiswirkungsbeziehung in Bezug auf das Entstehen
vom Tumoren oder eine Verkiirzung der Lebenszeit finden lieBe.

Unter 777 Fdllen, die allerdings z. T. gerade wegen der Tumorentstehung in die
untersuchte Gruppe aufgenommen worden waren ("bias", s.o0.), fandensich 77 Fdlle
bosartiger Neubildungen. Bei akkumulierten Dosen unter 1 000 rd fanden sich keine
Tumoren, bei 10 000 rd eine Hiufung von Fdllen. Es wurde versucht, zwei Funktionen,
namlich

I =k, e 2Dy ynd

1

I = k0% /02

mit I = relativer Anteil der Tumoren (fractional incidence) anzupassen, es ergab
sich aber keine Obereinstimmung mit den oben beschriebenen Charakteristika des Auf-
tretens von Tumoren,




Fa]iv; Geburtsjahr

Betdtigung bzw. Jahr und Hohe der |geschdtzte Diagnose Tod
Behandlung mit gemessenen Ra-Be- |tot. Dosis
Radium lastung
(uCi] [rd]
1 Zifferblattmalerin 1923 - 1935 1951: 0,72 2040 Karzinom des linken Mastoids 1972
1907
2 Schizophrenie- 1931 1931: 150 4450 Karzinom des rechten Ohrs;
Patientin 1951: 1,6 Lymphknotenmetastasen 1971
1908
3 Zifferblattmalerin 1923 - 1927 1957: 2,10 6360 Osteosarkom der rechten
1908 Mittelhand;
Karzinom des Tinken Mastoids
4 Zifferblattmalerin 1922 - 1923 1957: 0,17 605 Mucoepidermoid-Karzinom
1907
5 Patient mit Harn- 1935 oder 1936 1958: 4,17 7050 drei pathologische Briiche
rohrenentziindung 1973: 3,3 Epidermoid-Karzinom
und Gelenkentziindung :
—_— 1914
6 Zifferblattmalerin 1919 und 1922 1969: 0,218 1180
1899 Adenokarzinom des Mastoids 1973

(24 % Ra-228)

Tab. 3.8: Einzelfdlle von Erkrankungen nach Ra-Inkorporation

8lL-¢€




In Bezug auf eine Lebenszeitverkiirzung wurde mit der "life-table-Methode" ver-
sucht, fiir drei Gruppen von Patienten mit Belastungen 1 rd, 1-100 rd und 100-

1 000 rd einen moglichen Einflup festzustellen. Bis zu 45 Jahren nach der letz-
ten Exposition zeigten diese drei Gruppen keine signifikanten Unterschiede, nach
50 bzw. 55 Jahren ergaben sich Verkiirzungen flr die Gruppe der am hochsten be-
lasteten Patienten /Stehney, 1971/. Beobachtet wurde eine signifikante Lebenszeit-
verkiirzung auch bei Radiologen /Warren, 1956; Seltser, 1965/.

In Tierversuchen ergab sich eine Verklirzung der Lebensdauer um 1 % pro 100 R
Ganzkorperdosis. Analog kdnnte man auf eine Lebenszeitverkiirzung von 9,7 a pro
100 rd bei Menschen schlieBen. Diese Hypothese wurde an den Ra-Patienten getestet.
Auch dazu wurde die "life-table-Methode" verwendet. Allerdings ist dieser Test
problematisch, denn in den meisten F&llen lag die Exposition der Patientinnen vor
dem Jahre 1928. Dosismessungen konnten aber erst nach 1950 vorgenommen werden,
bzw. erst von dieser Zeit an gab es befriedigende MePmethoden. Fiir die 55 Jahre
seit der ersten Belastung ergab sich fiir Patienten in drei Gruppen mit weniger
als 0,02 nCi Ra/g Knochen, 0,02 bis 1,0 nCi Ra/g und 1,0 bis 10,0 nCi Ra/g keine
erhdhte Sterblichkeit. Allerdings fand sich dann eine Zunahme der Sterblichkeit
bei mehr als 10,0 nCi Ra/g Knochen.

Dieses Ergebnis ist wiederum mit groBer Vorsicht zu betrachten, denn in den ersten
drei untersuchten Intervallen fand sich keineswegs eine Ubereinstimmung mit den

nach der oben dargestellten Hypothese erwarteten Werten, sondern eher eine erhohte
Lebenserwartung. -

Der "bias" bei diesem Test liegt vermutlich darin, daB das Auswahlverfahren "MeB-

barkeit von Ra im Korper" noch lebende Patienten beglinstigt. Umgekehrt lassen sich
hohe Dosen leichter messen. Die gefundenen Ergebnisse sind also allenfalls als ein
Hinweis zu interpretieren, der Aussagen liber die Zeitspanne zwischen Inkorporation
und Messung ermoglicht /Stehney, 1971b/. Gerade solche Ergebnisse sind interessant
fir die Abschdtzung der Folgen lang anhaltender Einwirkung geringer Strahlendosen.

Tab. 3.9 aus /Brues, 1976/ gibt eine Zusammenfassung der Radium-Fdlle mit einer
Standardmethode (Standardized Nomencladure of Pathology = SNOP), wie sie beim CHR
flir computerunterstiitzte Studien verwendet wurde. Die Gesamtzahl der bdsartigen
Tumoren bei einer mittleren Skelettdosis von > 1 000 rd war 68.




Gesamtzahl der Fdlle 2 500

nicht gémessene Falle 910

gemessene Falle 1 590
10 rads m.s.d.+) 795

[ IAVARN IAVARS SAV4

100 rads m.s.d.*) 399
1 000 rads m.s.d.+)

205
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36 %
64 %

i

1/2 der gemessenen Fdlle
1/4 der gemessenen Falle
1/8 der gemessenen Fdlle

+) mittlere Skelettdosis

Tab. 3.9:

Zusammenfassung der CHR-F&dlle

Tabelle 3.10 gibt eine Ubersicht iiber die relative Haufigkeit verschiedener Tumor-
typen in Dosis-Gruppen oberhalb von 99 rd mit jeweils gleich vielen Fdllen von
strahlenbedingten Tumoren.

Knochensarkome Kopfkarzinome
Gesamtzah] Osteo- Fibro- Mastoid | Neben-
der Falle sarkome sarkome hohlen
0- 99 rd 1 181
100- 144 42
145- 213 40
241- 284 41
285- 479 41
480- 979 40
980-1 800 41 3 2 3
1 801-3 050 41 7 9 1 1
3 051-5 200 41 8 3 4 4
5 201-9 999 { 41 9 9 4 1
10 000- i 41 1" 5 3 3

Tab. 3.10: Verteilung strahleninduzierter Tumoren

Bei Patientinnen, die seit Jahrzenten einer hohen Radiumbelastung ausgesetzt waren,

war es moglich, den EinfluB auf die Knochenentwicklung (Mineralisation) zu unter-

suchen. In einer Studie aus dem Argonne National Laboratory /Schlenker, 1973/
zeigen 40 von 281 Patientinnen Entkalkungserscheinungen. Dabei handelte es sich um
eine Gruppe, deren Belastung oberhalb von 0,1 pCi Tag. Allerdings ist die unter-
suchte Gruppe klein, besteht nur aus Frauen, es gibt zusdtzlich einen EinfluB des

Lebensalters, so daB weitere Studien niitzlich wdren.
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Es ist bei all dem Wissen iiber Gefahren, die vom Umgang mit Leuchtfarbe herriihren,
erstaunlich, daB erneut Probleme sozusagen am anderen Ende der Verwendungskette auf-
treten konnten. In New York wurde 1963 untersucht, ob es zu einer nennenswerten externen
Dosisbelastung von Menschen durch das Tragen von Uhren mit Leuchtziffern kommt.
Insbesondere Taschenuhren trugen nach dieser Studie nicht unerheblich zur gene-
tischen Bevilkerungsbelastung bei. Genauere Messungen der von im Handel befind-
Tichen Uhren ausgehenden Strahlung.und ein Vergleich mit den von der NCRP (National
Committee on Radiation Protection and Measurements)*zuge]assenen Grenzwerten von
0,5 rem/a fiir Kopf, Rumpf, blutbildende Organe, Keimdriisen und Augenlinsen bzw.

7,5 rem/a flir Hande und Unterarme fiihrte dazu, daB viele Modelle aus dem Handel
gezogen wurden und eine entsprechende Verordnung erlassen wurde /Paul, 1963/.

AhnTiche Untersuchungen in der Schweiz /Eng, 1962/ und in der Bundesrepublik
Deutschland /Seelentag, 1961/ zeigten eine Tendenz, geringere Mengen von Radium zu
verwenden, so dap die Dosisbelastung im Bereich von Prozentbruchteilen der natiir-
Tichen Strahlenbelastung bleibt. Heute werden praktisch nur noch Tritium- und
Promethium-Leuchtfarben fiir Uhren verwendet, s. Abschnitt 3.5.

In einer russischen Arbeit /Tsenterova, 1963/ wird darauf hingewiesen, daB bei
Personen, die langere Zeit unter fragwiirdigen Bedingungen mit Leuchtfarben ge-
arbeitet haben, auch Erkrankungen des Herzkreislaufsystems auftreten konnen.
Beschwerden wie Schmerzen in der Herzgegend, unregelmdBiger Puls, Reflexstorungen,
Blutdruckanomalien hdngen in ihrem Auftreten und in ihrer Schwere von der Art der
Beschdaftigungsbedingungen und der Dauer der Belastung ab. Leider werden in der
zitierten Arbeit keine Angaben dariiber gemacht, wie hoch die Dosisbelastung der
untersuchten 176 Patienten war und welche Erkrankungen sonst an ihnen beobachtet
wurden oder ob andere Bestandteile der Leuchtfarben, wie z. B. Verdinnungsmittel,
zu den Beschwerden gefiihrt haben.

*Nationale Behorde fiir Strahlenschutz und -Messung
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3.3 Radium in der Gynakologie

Bei der Durchsicht der Literatur ilber die Anwendung von Radium in der Medizin
fallt auf, daB Radium vor allem in der Gyndkologie vielfach angewendet wurde

und noch heute angewendet wird. Diese Verwendung von Radium ist insofern ein
Sonderfall, als die strahlende Substanz nicht wirklich inkorporiert, sondern

die externe Strahlung umschlossener Prdparate genutzt wird. Die frihesten Arbeiten
stammen von Anfang des Jahrhunderts, z. B. /Zowers, 1903/. Seit den 30er Jahren
gab es eine “"standardisierte" Radiumtherapie, die die eher tastenden Versuche der
Jahre seit 1903 abldste /Sadugor, 1949/. Es war nun auch iiblich geworden, die
Dosis statt in (mgh) in (R) zu messen, ein Hinweis darauf, daB sich die Kennt-
nisse uber Dosis und Dosisverteilung (rdumlich und zeitlich) verbesserten. So
wurde als "Stockholmer" Methode diejenige mit Fraktionierung der Dosis, als
"Pariser" Methode die ohne Fraktionierung bezeichnet.

Zur Umrechnung von mgh in R wurde folgende Tabelle angegeben:
6 000 mgh Radium entsprechen 18 000 am &uBeren Muttermund
11 580 in der Umgebung des Muttermundes

1 500 im seitlichen Becken

Aus den Tabellen 3.11 und 3.12 kann man ersehen, wie sich die Heilungsraten immer mehr
verbesserten /Corscaden, 1950/.

In diesen Tabellen wird flir die Schwere der Erkrankungen die Klassifikation des
Volkerbundes verwendet, diese aber z. T. noch weiterentwickelt.

Als Toleranzdosen werden angegenen:

Gebdrmutterwand oder -mund 30 000 R
Scheidenschleimhaut 20 000 - 25 000 R
Damm 6 000 R

In den 40er Jahren gab es zahlreiche Arbeiten im Zusammenhang mit der Radium-An-
wendung. 1949 erschien eine Arbeit von Charles C. Martin, der iiber Erfahrungen in
der Anwendung von Radium berichtet /Martin, 1949/. Er beschreibt iiberwiegend die
Anwendung von Radiumnadein in Kdrperhohlen, aber auch bei Krebserkrankungen der
Haut (z. B. von Gesicht, Hals, Augenlidern) und der Lymphknoten. Die 5-Jahres-
Heilungsraten lagen je nach Art der Erkrankung zwischen 20 und 80 %. Es werden




Zustand 1917-1928 1929-1933 1934-1938 1939-1943
Klassifikation | Zahl der % Zah1l der % Zahl der % Zahl der %
der UN Falle geheilt | Fdlle geheilt | Fdlle geheilt | Fdlle geheilt
I ? ? 31 43 45 64 51 76
Behandelte 181 10 137 19 157 36 149 43
Nicht weiter 93 50 31 23 8 6 7 4
Behandelte

Tab. 3.11: Karzinome des Gebdrmutterhalses. Ergebnisse 5 Jahre nach einer kombinierten Radium-
Rontgen-Behandlung

1929-1933 1934-1938 1939-1943

Klassifikation nicht weiter- nicht weiter- nicht weiter-
des Volker- behandelt behandelt behandelt
bundes Zahl {Zahl der | % | Zahl % Zahl {Zahl der | % | Zahl % |Zahl |Zahl der | % Zahl %

der |Geheilten der |Geheilten der [Geheilten

Falle Fdlle Falle
Ia 1 1 100 - - 2 2 100 - - 6 6 100 - -
Ib 5 4 80 - - 13 10 77 - - 8 7 88 - -
Ic 25 8 32 5 20 30 17 57 - - 37 26 70 2 5
I zusammen-

gefaBt 31 13 43 5 16 45 29 64 - - 51 39 76

II 31 5 16 5 16 47 18 38 5 10 41 17 40
111 61 6 107 16 26 48 5 10 - - 28 1 4 - -
IV 5 0 - 1 20 4 1 25 - - 6 0 - - -
nach
Amputation 2 1 50 - - 6 3 50 2 33 20 7 35 2 10
nicht
klassifiziert 7 1 14 4 57 7 1 14 i 14 - - - - -
Summe 137 26 191 3 23 157 57 36 8 6 149 64 43 7 4

Tab. 3.12: Ergebnisse 5 Jahre nach einer kombinierten Behandlung an 443 Patientinnen

€¢-¢
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Details der Therapie, vor allem Dosen und Dosisraten angegeben; die Dosen Tiegen
meist zwischen 5 000 und 12 000 R.

Dabei wird in den meisten Arbeiten aus dieser Zeit betont, wie schwierig es ist, die
Dosis im Zentrum des Tumors genau zu bestimmen. So heiBt es z.B. in einer Arbeit aus
dem Massachusetts General Hospital lber die Behandlung von fast 2 000 Gebarmutterhals-
Karzinomen, daf Strahlendosen von ~ 1 500 mgh vermutlich keine Heilung bewirken,
Dosen von 10 000 mgh dagegen grofen Schaden an normalem Gewebe und Komplikationen
verursachen. Bevor nicht eine Unmenge von Forschungsarbeit geleistet sei, sei
Strahlung eine "relatively blind procedure" /Morris, 1950/.

Auch auf die Strahlenbelastung des medizinischen Personals wird hingewiesen. Die
unterschiedliche Strahlenempfindlichkeit verschiedener Korpergewebe und ihr Ein-
fluB auf unerwiinschte Nebenwirkungen wird diskutiert. Zur Verhiitung und Einddmmung
solcher Nebenwirkungen werden in /Mc Kelvey, 1949/ zahlreiche Hinweise flir Be-
strahlungsplane und Pflege der Patienten, z. B. durch geeignete Didt, gegeben.

In /Younge, 1949/ werden einzelne Todesfdlle nach miflungener Radiumtherapie an-
gegeben.

In all diesen Arbeiten wird auch untersucht, ob die Bestrahlung einer Operation
vorzuziehen ist oder umgekehrt oder ob sich beides kombinieren 1aBt
- ein Streit verschiedener "Schulen" iliber Jahrzente.

Auffdllig ist, daR jlingere Patientinnen offenbar eher zu entziindlichen Komplikationen
neigen als altere /Gauwerky, 1949; Meredith, 1949/.

Genau wie verschiedene Korpergewebe sind auch verschiedene Krebszellen offenbar
verschieden strahlenempfindlich, worauf schon 1916 durch Adler hingewiesen wurde
/Adler, 1916; Drescher, 1949/.

Die umfangreichen Erfahrungen mit der Anwendung von Radium in der Frauenheilkunde
wurden auch zu Untersuchungen von Nebenwirkungen auf andere Organe genutzt. Gerade
diese sind im Gesamtzusammenhang "Einwirkung niedriger Strahlendosen auf den
Menschen" interessant. So zeigt z. B. /Bach, 1965/ einen Einfluf der Radiumbe-
strahlung auf das blutbildende System: ebenso wie nach Rontgenbestrahlung findet
sich eine mefbare Anderung der Zerfallsneigung der Thrombozyten im Blut
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der Patientinnen direkt nach der Bestrahlung und noch einmal nach ungefdhr 7 Tagen.
Es wird vermutet, daB dieser Effekt mit einer Reduktion der Resistenz einhergeht,s. u.

Ebenfalls in den Bereich der Nebenwirkungen gehdren die hdufigen urologischen Er-
krankungen, die bei der Behandlung von Gebdrmutterkarzinomen entstehen. Es wurden
Dosen bis zu 8 000 R angewandt. Der gleiche Grenzwert flir die Dosisbelastung von
Blase und Mastdarm wurde auch bei der Behandlung von Scheidenkarzinomen durch
kombinierte Radium-Rontgenbestrahlung festgestellt /Weghaupt, 1967/. In dieser
Arbeit wird besonders auf das Problem einer neben der Erkrankung bestehenden
Schwangerschaft eingegangen. Es wird iiber einen Fall berichtet, in dem nach einer
Bestrahlung mit 536 R ein gesunder Knabe geboren wurde, der bei AbschluB der Unter-
suchung 14 Jahre alt und bei guter Gesundheit war.

Die Latenzzeit flir auftretende Erkrankungen Tiegt im Bereich von ungefdhr einem
Jahr. Die Prognose ist in der Regel gut /Cushing, 1968/.

Schmid und Bauchinger /Schmid, 1969/ berichten liber das Auftreten von Chromosomen-
aberrationen bei Patientinnen nach einer kombinierten Ra-Rontgentherapie von Genital-
karzinomen. Dabei wurde ein Zeitraum von wenigen Stunden bis 27 Jahren nach der
letzten Strahlenexposition erfaft. Bei anndhernd gleicher Dosis war die Zahl der
Zellen mit Aberrationen unmittelbar und im ersten Jahr nach der Bestrahlung mit im
Mittel 22 % aller analysierten Zellen am groBten. Dieser Anteil verringerte sich in
den ersten 4 Jahren nach der Bestrahlung rasch, in den folgenden 2 Jahrzehnten nur
noch geringfiigig.

Zur Strahlenbehandlung von malignen Tumoren werden in der Gyndkologie auch heute
noch liberwiegend Radium-Applikatoren eingesetzt. Diese sind normalerweise nicht
mit einer bestimmten Ra-Menge beladen, sondern enthalten Vorrichtungen zur Auf-
nahme von Ra-Kapseln in bestimmter geometrischer Anordnung. Zur Optimierung der
jeweiligen Bestrahlungsbedingungen sind Informationen iiber die jeweilige rdumliche
Dosisverteilung erforderlich, die heute mit elektronischen Rechenanlagen vorge-
nommen werden /SteinstraBer, 1975/. Die Formeln dazu wurden bereits 1921 von
Sievert aufgestellt /Sievert, 1921/.

Eine irische Arbeit /Burrows, 1968/ gibt einen Uberblick iiber die Anwendung von
Radium bei der Therapie des Gebdrmutterhalskarzinoms seit 1903, iber Heilungs-
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quoten nach 5 Jahren, liber verschiedene Techniken (zum Teil kombiniert mit Rontgen-
bestrahlung), und iiber auftretende Komplikationen. Die Ergebnisse werden mit denen
anderer Kliniken, z. B. in USA verglichen. Eine kalifornische Arbeit /Overstreet,
1964/ berichtet, daP Radiumbestrahlungen in friiherer Zeit auch zur klinischen
Sterilisation angewandt wurden; heute zieht man operative Techniken vor,

Obwoh1 Radium seit der Jahrhundertwende im medizinischen Bereich benutzt wird,

war 1962 Mississippi der erste Staat der USA, der fiir den Gebrauch von Radium

eine Genehmigungspflicht einfiihrte. Die anderen Staaten der USA folgten; zumindest
wird eine Registrierung der Radium-Quellen und Benutzer vorgeschrieben.

Eine Studie Uber Einrichtungen zur medizinischen Radiumanwendung, die vor allem in
der Frauenheilkunde vorkommen, gibt u. a. Informationen liber die Belastungen des
medizinischen Personals /Tapert, 1975/. Tab. 3.13 gibtz. B. eine Ubersicht liber die
Anzahl der im Jahr 1966 vorgenommenen Radium- und Radon-Behandlungen.

Art der Behandlung Zahl der Fdlle
intrakavitar 4?2 432
interstitiell 19 517
dermatologisch 15 086
am Nasenrachenraum ] 676
am Auge 270
Summe 84 981

Tab. 3.13: Radium- und Radon-Behandlungen im Jahr 1966

Tab. 3.14 vergleicht die Strahlenbelastung in den USA durch Rontgendiagnostik und
Nuklearmedizin mit der durch Radium - Radon - Therapie.




3-27

Art der Zahl der Man-rems

Belastung Patienten Summe Einzelfall
Réntgenuntersuchung | 366 x 10° 60 x 10° 0,165
Nuklearmedizin 25-33 x 10° 9 x 10° 0,27-0,35
Ra-Rn-Therapie 20-40 x 103 35 x 103 0,9 -1,8
Industrielle Radio-

graphie (Umgang mit 3 3

radioaktivem Material)[{5-7 x 10 7 x 10 1 -1,6

Tab. 3.14:

Fiir das medizinische Personal 1dBt sich sagen, daB die Belastungen einzelner Arzte
(bis zu 1 360 mrem im Vierteljahr) bzw. einzelner Korperteile des Personals (bis zu
6 628 mrem am Zeigefinger bei einer Anwendung) sehr hoch sein kinnen, es ist also
in der Tat sinnvoll, den Gebrauch von Radium zu iliberwachen.

Angeregt wurde dies z. B.

stammt eine detaillierte Darstellung von Richtlinien zum Schutz des Personals bei
medizinischer Radiumanwendung /Korner, 1962/. Hier werden auch "Halbwertsdicken"

schon 1948 im "British Journal of Radiology" /Wilson, 1948/.
Aus der MeB- und Priifstelle flr die Gewerbeaufsichtsverwaltung des Landes Hessen

Vergleich jdhrlicher Strahlendosen

verschiedener Abschirmmaterialien angegeben.
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3.4 Thorotrast- und Radium-224-Patienten

Thorotrast ist eine Substanz, die zu 25 % aus Thorium-232-Dioxid-Sol besteht. Sie
wurde etwa von 1930 bis 1945 medizinisch verwendet. Die biologische Halbwertszeit
wird als etwa 400 Jahre abgeschdtzt. Die Gruppe der Thorostrastpatienten ist eine
wichtige Quelle fiir die Untersuchung chronischer interner Strahleneinwirkungen.
Diese Patientengruppe in der GroBenordnung einiger tausend Patienten ist mdglicher-
weise die grofte Gruppe mit inneren Strahlenquellen. Bekannt sind z. B. 1871 Fdlle
in Portugal und mindestens 4 300 Fd1le in den USA. Dariiber gibt es eine Reihe von
epidemiologischen Untersuchungen /Horta, 1967; Telles, 1967; Faber, 1967; Blomberg,
1967; Faber, 1973/.

In Deutschland wurde Thorotrast 1928 als Kontrastmittel bei der Radiographie ein-
gefithrt. Ab 1930 war eine (stabilisierte) kolloidale Thoriumdioxidldsung im Handel
verfiigbar und blieb flir ca. 20 Jahre im Gebrauch. Sie wurde vor allem bei der Ge-
faBdarstellung von Milz und Leber sowie des Gehirns und der Blutkreislauf-Arterien
verwendet.

Halbwertszeit
NukTide Zerfallsart Jahre Tage Stunden Minuten

10

Th-232 o 10

Ra-228 B 5,7
Ac-228 8, v 6.1
Th-228 1,9
Ra-224
Rn-220
Po-216
Pb-212 B, Y 10,6
Bi-212 8, a 1

Po-212 o «1
T1-208 B, 3

3,6
0,9
«1

L R L R

Tab. 3.15: Nuklide der Thorium-Zerfallsreihe
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Tab. 3.15 zeigt die 11 Nuklide der Thorium-Zerfallsreihe mit ihren Halbwertszeiten
und Hauptzerfallsarten. Jedes der Elemente,also auch die Radium-Isotope Ra-228 und
Ra-224, trigt auf seine spezifische Weise zur Radionuklidverteilung im Kdrper und
zur Dosisbelastung bei. In einer Arbeit von Pavlovskaya wird ausgefiihrt, wie etwa
Elektronenkonfiguration, Radius, Ladung, Hydrolyseeigenschaften, Komplexbildungs-
eigenschaften, Absorbtion, Oxidation bzw. Reduktion, Ionenpotential den Transfer
ins Blut sowie Akkumulation und Ausscheidung der verschiedenen Elemente bzw. Ionen
beeinflussen. Hinzu kommt ein EinfluB durch verschiedene Inkorporationswege. So ge-
Tingt z. B. der Transfer ins Blut fiir vierwertiges Thorium weniger leicht als fir
zweiwertiges Radium oder gar zweiwertiges Blei, die Isotopen der Thorium-Zerfalls-
reihe erreichen nach der Injektion der kolloidalen Thorotrastldsung u. U. andere
Zielorgane als bei anderen Arten der Inkorporation.

Die Gaben von Thorotrast lagen zwischen 10 und 100 ml, so daP entsprechend eine
Dosis-Wirkungs-Beziehung nur fiir einen sehr kleinen Dosisbereich aufgestellt wer-
den kann. Das einmal injizierte Thorium (Th-232, Th-228) verbleibt im Korper. Ab-
lagerung und Verteilung des Thoriums selbst sowie seiner Tochterprodukte (Ra-228,
Ra-224, Pb-212, Rn-220) sind nicht vollstédndig bekannt /Goldin, 1972, Paviovskaya,
1973/.

Das gebildete Ra-228 und Ra-224 werden mit Urin und Stuhl ausgeschieden, und zwar
~ 66 % des Ra-228 und 20 % des Ra-224. Das im Korper gemessene Ra-224 steht im
radioaktiven Gleichgewicht mit dem Th-228.

Zur Ubersicht liber die Verteilung der wichtigsten Isotope der Th-Zerfallsreihe im
Korper soll Tabelle 3.16 dienen.

Bei der Thorotrastbehandlung wurden durchschnittlich 20 ml1 Thorotrast (das ent-
spricht 4 g Thorium-232) inkorporiert. Damit ergeben sich 20 Jahre nach der’In-
korporation 220 mrd pro Woche fiir das trabekuldre Knochenmark und 10 mrd pro Woche
flir die Osteozyten.

Interessant ist ein Vergleich mit der Ra-226-Knochenbelastung:

Von Spiers wird eine entsprechende Rechnung flr Radium-226 aufgestellt. Damit ergibt
sich eine Dosis von 5 mrd pro Woche flr das trabekuldre Knochenmark und von 70 mrd
pro Woche filir die Osteozyten.




Gesamtaktivitat

Th-232

Th-228

Ra-228
< 10°

Ci

Ra-224

Rn-220

Pb-212

Niere

50 %
3-10
3rd/w

Ci

markfreies
Skelett

(7 000 g)

fest eingebaut

austauschbar
/Grillmeier, 1965/

2 %
0,02 %

2,4 %
0,6

RES
(reticulo-
endotheliales
System)

a) Leber

b) Milz

75 %
25 %

75 %
25 %

markhaltiges
Skelett
(nach 20 a)

16 %

[E——

Knochenmark
(300 g)

13 %

Tab. 3.16: Verteilung im Korper bei Thorotrast

0¢-¢€




3-31

Die Dosisleistung in den Osteozyten durch 20 ml Thorotrast ist 7 mal kleiner als
durch 0,1 pCi Radium-226, die Dosisleistung im trabekularen Knochenmark jedoch

45 mal groBer.

Bis 1965 konnten keine Osteosarkome oder Knochennekrosen als Folge einer Inkor-
poration von kolloidalem ThO2 beobachtet werden. Durch Dosen bis 120 rd entstanden
keine Strahlenschéddigungen des Skelettsystems.

Die Grenzdosisleistung fiir Thorotrast Tiegt bei 500 rem pro Woche, die maximal
zulédssige Dosisleistung durch Radium-226 bei 700 rem pro Woche.
Von Rajewsky wurden 1939 600 rem pro Woche angegeben /Rajewsky, 1939/.

Rajewsky hat schon 1936 Grenzwerte fir Dosisbelastungen bei Radium-Vergiftung an-
gegeben. Dabei wird als Minimaldosis flir Osteosarkome 1 200 rem bezeichnet
/Rajewsky, 1936/. Eine Aktivitdt von 0,1 uCi gilt als gerade noch zuldssig, eine
Aktivitdt von mehr als 0,75 uCi gilt als radiotoxisch.

1941 wurden 0,1 uCi als Toleranzmenge fiir im Korper abgelagertes Radium (Rest-
radium) festgelegt. Die ICRP-Publikation Nr. 2 gibt folgende Grenzwerte an:

Thorium-228 (16slich) Ra-224 Ra-228
Knochen 2x1078 ¢ 7.1077 ¢ 6-107° Ci
Niere ox1078 ¢i
Gesamtkorper|  9x1078 ¢i 6.10°8 ¢i
Leber 501078 Cj

In den Fdllen, in denen Thorotrast verwendet wurde, waren die Werte fiir Thorium-228
1/20 bis 1/40 der maximal zuldssigen Menge; trotzdem entstanden schwere Spatschédden
/Muth, 1965/, die moglicherweise nicht allein auf das radioaktive Thorium, sondern
auf andere Bestandteile der kolloidalen Losung (z. B. Pt) zuriickzufiihren sind.

Kaul und Heider haben detaillierte Untersuchungen iiber die Anderung der zeitlich-
rdumlichen Verteilung von Radium-228 und Radium-224 im Korper angestellt. Dazu
dienten u. a. Versuche mit Kaninchen. Die Untersuchungen der Kinetik der Ver-
teilung und Ausscheidung der Radioisotope wurden durch ein Kompartmentmodell dar-
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gestellt. Es 1&dBt sich feststellen, daB fiir die knochensuchenden Isotope Ra-228
und Ra-224 das markfreie Skelett das kritische Organ ist. Es ist aber strittig,
ob sich die Daten vom Kaninchen auf den Menschen lbertragen lassen; z. B. ist
die biologische Halbwertszeit fiir das Kaninchen ungefdhr 20 Stunden, fiir den
Menschen aber 10 Tage /Kaul, 1969; Kaul, 1970/.

Auch von Grillmaier und Ko-Autoren wurde im Jahr 1967 ein Kompartmentmodell fiir
Radium-224 in Thorotrast-Patienten aufgestellt. Fiir die Radium-Retention (R) gibt
Grillmaier die Retentionsfunktionen von Morris und von Finkel an:

-0,52
-0,43

0,54 x t
0,28 x t

Morris: R
Finkel: R

Eine Arbeit von Snyder /Snyder, 1973/ gibt einen Hinweis auf eine mogliche Alters-
abhdngigkeit des Metabolismus bei verschiedenen Radionukliden, die auch hier be-

achtet werden sollte.

Spiess hat verschiedene klinische Ergebnisse nach der intraventsen Verabreichung
von Peteosthor, einer LOsung, die Radium-224 enthdlt, aufgeschliisselt; aber Ein-
schrankungen in der Verfolgung der Fdlle und bei der Dosimetrie und das Fehlen
einer Dosiswirkungsanalyse mindern etwas den Wert dieser Studie /Spiess, 1969/.

Von Faber wurden 1962 /Faber, 1962/ 10 Fdlle von Leukdmie nach Thorotrastbe-
handlung untersucht. Die Latenzzeit lag zwischen 7 und 23 Jahren, im Mittel bei

15 Jahren. Die durchschnittlich verwendete Thorotrastmenge war ungefdhr 50 ml.

Die Belastung des Knochenmarks lag bei 450 rd, das entspricht 4 500 rem. Es ent-
wickelten sich Endothelzellsarkome der Leber, die auch als "klassische Thorotrast-

Tumoren" bezeichnet werden.

Von Rowland wurde festgestellt, daB 43 % der im Skelett abgelagerten radioaktiven
Substanzen diffus verteilt sind /Rowland, 1959/; 50 % finden sich dagegen in

"hot spots". Die Konzentrationen in diesen "hot spots" Tiegen bis zu 40 mal
hoher. Im Laufe der folgenden Jahre verlagert sich die Verteilung mehr zum
Diffusen hin. Gerade dieser Vorgang macht die Angabe von Grenzwerten schwierig.

Die besonders interessierenden Konzentrationen von Ra-228 und Ra-224 kdnnen nach
einer Autopsie der Thorotrast-Patienten aus den Ergebnissen einer Reihe von y-
Messungen flir einzelne Organe berechnet werden /Goldin, 1972/. In den untersuchten
Fdllen stand der Tod der Patienten nicht erwiesenermaBen im Zusammenhang mit der
Inkorporation von Thorium.
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In Knochen und Blut fanden sich relativ geringe Radionuklid-Konzentrationen, be-
sonders hohe in Leber und Milz. Radium wird aber auch in Knochen abgelagert. Ver-
gleichsmessungen von Ra-228, Ra-224 und Th-228 in verschiedenen Leber- und Milz-
proben ergaben, daB die Standardabweichung ca. 10 - 20 % ist. Die Ablagerung von
50 % des Ra-228 in der Niere fiihrte in einer Gruppe von Patienten bei 6 von 7
Féllen zu malignen Prozessen. Eine Abschdtzung der Aktivitit fiir die gesamte Niere
ergibt ungefahrﬂ3x10'9 Ci Ra-228, was zu einer Strahlenbelastung von 3 rdpro Woche
fiihrt.

Rowland gibt zwei Moglichkeiten an, das Risiko einer Ra-224-Injektion fiir den
Menschen abzuschatzen. Er geht dabei von mehrfachen Injektionen in Perioden von
Wochen oder einigen Jahren aus und berechnet das Risiko flr den Zeitraum von

19 - 25 Jahre nach der ersten Injektion. Der Anteil F der Fille mit einem Knochen-
tumor als Funktion der mittleren Dosis D in mineralischen Knochen ergibt sich nach
der linearen Hypothese als

F=1,5-10"%.p

und nach der quadratisch exponentiellen Hypothese als

F = 3,7.1077.p%~D/1400,

Fiir Ra-224 konnte ein Vergleich der Ergebnisse nach der Autopsie mit Ganzkorper-
messungen zu Lebzeiten vorgenommen werden. Man fand bei einer 71jdhrigen Patientin,
der 19 Jahre vor ihrem Tod 30 ml Thorotrast injeziert worden waren, bei der Ganz-
korpermessung 0,136 uCi und bei der Organanalyse 0,165 uCi Ra-224, also einen etwa
20 % hoheren Wert. Diese Ubereinstimmung kann als zufriedenstellend betrachtet
werden. Aufgrund der Messungen lassen sich Dosisbelastungen der einzelnen Organe
angeben. Bei der schon erwahnten Patientin Tiegen die Werte zwischen 8rd pro Jahr
flir den Knochen und 169 rd pro Jahr flir die Milz; bei einem anderen Patienten mit
dghnlicher Krankengeschichte fand man Werte zwischen 11,5 rd pro Jahr fiir den Kno-
chen und 204 rd pro Jahr fiir die Lymphknoten im Bereich der Pfortader. Die Ergebnisse
sind wegen der biologischen Besonderheiten einzelner Patienten mit groBer Vorsicht
.zu betrachten. So fand sich bei einer Patientin ein Verhdltnis der Leberdosisrate
zu der im Knochenmark von 0,56, im Fall eines anderen Patienten von 3,00.

Weiteren AufschluB Uber die Auswirkungen von Thorium und seinen Folgeprodukten im
menschlichen Korper erhdlt man aus Untersuchungen solcher Patienten, bei denen ein
Morbus Bechterew mit Thorium behandelt wurde /Laschner, 1973/. Die zitierte Arbeit
bezieht sich auf Erfahrungen mit ungefahr 100 Patienten. Aktivitdtsmessungen wurden
hier nicht vorgenommen. Es wurden zwar unliebsame Nebenwirkungen (z. B. Iridozyklitis,
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Magengeschwiir, Andmie), bemerkt, die nur qualitativ beschrieben werden, die positive
Wirkung (Verbesserung der Gelenkbeweglichkeit) spricht aber fiir die therapeutische
Anwendung.

Wenn unreines Ra-224 verwendet wird, ist eine unzuldssig hohe Bestrahlung der Pati-
enten zu beflirchten. Vom Max-Planck-Institut fur Biophysik wurden lieferbare Pra-
parate auf ihren Gehalt an Tanglebigen radioaktiven Produkten wie Th-228 (Radio-
thorium) Uberpriift. Die Reinheit der Prdparate hat sich seit 1952 entscheidend ver-
bessert /Haike, 1967/.

EineStudie von Spiess und Mays /Spiess, 1970 a; Spiess, 1970 b/ beschreibt Er-
fahrungen mit 1 811 Patientén, denen Radium-224 (ThX) injiziert worden war. Die
aufgenommenen Dosen liegen zwischen 6 und 5 750 rd. Hier wurden unter 891 weiter
verfolgten Fdllen 49 Knochensarkome gefunden, davon 34 bei Patienten im Wachs-
tumsalter. Weichteilkarzinome fanden sich fast ausschlieBlich bei Erwachsenen,
der Zusammenhang mit der Radiumbehandlung ist nicht gesichert. Der Befund stimmt
mit der Tatsache iiberein, daB bei Kindern, in deren Skelett ein groBerer Anteil
des injizierten Radiums eingebaut wurde als bei Jugendlichen und Erwachsenen,

60 % der Radiumatome im Knochen zerfallen, bei Jugendlichen etwa 40 % und bei
Erwachsenen nur 20 %. Die Latenzzeiten fiir Knochensarkome lagen zwischen 4 und
18 Jahren. Strahlendosis und Haufigkeit von Sarkomen scheinen in direkter Be-
ziehung zu stehenn. Es ist dabei keine deutliche Schwelle zu erkennen /Spiess,
1971/.

Dosis-Bereich Mittlere Dosis Zahl der Zahl der Anteil der
(rd) (rd) Falle Sarkome Sarkome

2000 - 5750 3332 21 8 0,381 % 0,135

1000 - 1999 1352 72 19 0,269 £ 0,061

500 - 999 692 121 9 0,074 % 0,025

200 - 499 313 221 8 0,036 % 0,013
90 - 199 139 205 3 0,015 £ 0,008
6 - 89 54 175 0 0,0 % 0,006

815 47

Tab. 3.17: Ra-224-Fdlle
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Lebertumoren kommem haufig vor, besonders Haemangioendotheliome; Risikoabschdtzungen
sind aber nur auf der Basis der linearen Hypothese moglich /Rowland, 1974/. Ins-
gesamt sind Kinder ein- bis viermal empfindlicher als Erwachsene. Auffallend hiufig
finden sich Leber- und Nierenschiden, selten Leukdmie als Todesursache. Zusitzlich
gibt es Hinweise liber Chromosomendefekte bei Ra-224-Patienten.

Uber die Wirkungen von Ra-224 und Thorotrast fand 1974 ein internationales Symposium
in A]ta/Utah statt, bei dem die verschiedenen Aspekte der Inkorporation dieser Radio-
nuklide bzw. ihrer Losungen dargestellt wurden /Mays, 1978/.

So wurden fir Ra-224 die Wirkungen auf Weichteilgewebe und Skelett des Menschen von
Spiess, Mays und Gerspach besonders behandelt und in einem Beitrag von Marshall,
Groer und Schlenker die Wirkungen von Ra-224 und Pu-239 mit denen von Ra-226 ver-
glichen. Ebenso gibt dieser Konferenzbericht eine Ubersicht der Kenntnisse iiber

die Wirkungen von Thorotrast-Injektionen. Hinzu kommt eine Darstellung der Studien
liber Ra-226 und Ra-228 im CHR von Rowland et al. und schlieBlich eine Bewertung der
radiobiologischen Signifikanz der Studien iber Ra-224 und Thorotrast durch R. H. Mole.
Das Ergebnis ist, daB die Thorotrast-Studien in Danemark, Portugal und Deutschland
eine Zunahme von Lebertumoren und Leukdmien zeigen und daB andere Erkrankungen des
Knochenmarks und des retikuldren Lymphgewebes sich ebenfalls vermehrten. Eine er-
hohte Zahl von Lungentumoren fand sich dagegen nur in Danemark und Portugal.

Es zeigte sich, daB die Annahme einer gleichmaBicen Verteilung der Dosis uber ein
Organ, wie z., B, die Leber, eine allzu grobe Vereinfachung ist und daB weitere
Untersuchungen erforderlich sind, um genaueren Aufschluf Uber das Entstehen von
Weichteilkarzinomen zu gewinnen.

So war es nur konsequent, daB im Jahr 1976 bei der Gesellschaft flir Strahlen- und
Unweltforschung in Neuherberg ein weiteres Symposium iiber die biologischen Wir-
kungen von Ra-224 stattfand /Miiller, 1978/. Dieses Symposium behandelte vor allem
zwei Aspekte der Wirkung von Ra-224: die Langzeitwirkung ionisierender Strahlung
mit hohem Tinearen Energietransfer, wie er fiir a-Strahlung typisch ist, und die
Frage des Strahlenschutzes bzw. des Abwdgens von Nutzen und Risiko bei der medi-
zinischen Anwendung der Strahlung. Diese letztere Frage ist von besonderer Be-
deutung, weil Ra-224 seit Anfang dieses Jahrhunderts angewandt wurde und noch
immer klinisch angewandt wird.
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Insbesondere zum Einflufl einer Protraktion der Dosis sind weiter Studien erforderlich.
Sie werden durch Tierversuche ergdnzt - auch hierzu gab es bei diesem Symposium ver-

schiedene Beitrdge.

In der SchluBdiskussion I dieses Symposiums wurden auch Studien mit verschiedenen
Radionukliden, darunter alle hier interessierenden Ra-Isotope, zusammengestellt,
die flir verschiedene Formen der Dosis-Wirkungsbeziehung bei a-Strahlung sprechen
- iiberwiegend wohl fiir eine lineare Beziehung. Es blieb offen, ob es eine Schwelle

flir die Wirkung von Ra-224 gibt.
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3.5 Medizinisch-technischer Umgang mit Radium

Aus dem beruflichen Umgang mit Radium in der Medizin sind friihzeitig auch Unfdlle und
Todesfdlle bekannt geworden. Dabei muB zwischen Schdden durch externe Bestrahlung aus
Radium-Applikatoren, wie sie z. B. in der Frauenheilkunde verwendet werden, und Schdden
durch Inkorporation von Radium unterschieden werden. Als Schadigungen im menschlichen
Korper fanden sich vor allem Erkrankungen des Blutes und des blutbildenden Systems,
nekrotisierende Prozesse im Bereich der lymphatischen Organe (besonders im Rachen-
ring und in der Mundhdhle), Erkrankungen der Haut (besonders an den Hinden), sowie
Erkrankungen der‘Lunge.

Zur Geschichte von Schadigungen durch Strahlung muB man bedenken, daB Hautschdden seit
1896 vorkamen, der erste Fall eines strahleninduzierten Krebses aber erst im Jahr 1902
bei einem Rontgentechniker auftrat. Zundchst fehlten Beobachtungen iiber Art der Be-
strahlung, Dosis, Zeitverlauf u. a. fast v611ig. In der Literatur gab es bis 1953

nur ungefahr 200 verdffentlichte Fdlle von Strahlenkrebs /Petersen, 1954/.

Die Kenntnisse liber die Wirkungen des Radiums waren zundchst auBerordentlich gering.
So kam es z. B. bei Mitarbeitern ein und desselben Betriebs nacheinander zu drei
Todesfdllen in den Jahren 1931, 1936 und 1944, Bei allen drei Fdllen war die Lunge
erkrankt, im dritten Fall zusdtzlich das Blut und die Hande. In diesem Fall ging die
Schadigung von 3,5 pg Radium-Aquivalent, entsprechend einer urspriinglichen Belastung
mit 150 bis 200 ug Radium, aus. Nach Rajewsky finden sich namlich zwei Jahre nach
Inkorporation maximal 2 % der urspriinglichen Menge noch im Korper. Die toxische
Dosis wurde in den 40er Jahren als 1 pg Radium angegeben, die Latenzzeit filir radium-
induzierte Erkrankungen auf 4 bis 20 Jahre abgeschatzt /Roth, 1951/.

Auf dem internationalen Radiologenkongref von 1950 wurden 0,1 pg im Korper fixiertes
Radium als Toleranzmenge angegeben. Dennoch wird fiir das Jahr 1957 ein Fall von ge-
werblicher Radiumvergiftung beschrieben, bei dem die Ablagerungsmenge an Radium in
der zuldssigen GroBenordnung lag. Die gemessene a-Aktivitdt entsprach 4 uCi pro Ganz-
korper. Der Betroffene hatte mit Radium- und Mesothorium (Ra-228)-Prdparaten ge-
arbeitet und Abscheidungen von Thorium 228 vorgenommen. Die hohe Gesamtaktivitdt
wurde hier im wesentlichen durch das Endprodukt der Ra-Zerfallsreihe, Po-210, her-
vorgerufen. Der Patient starb mit schwerer Lungenfibrose /Muth, 1957/.

Wahrend der normale Gehalt des menschlichen Korpers bei 10'5 bis 10'3 uCi Radium-226

liegt, fanden sich bei einer Patientin im Jahr 1963 nach einer ersten Abschdtzung
ungefahr 0,14 pCi Radium-226 im Skelett, d. h. ein Wert im Bereich des damaligen
MPC-Wertes. Die Rontgenbilder wiesen auf eine hohere Radium-Belastung; eine sorg-
fdltige Analyse ergab, daB die Patientin vor ca. 35 - 40 Jahren innerhalb eines
relativ kurzen Intervalls intravents Radium erhalten haben muBte, die damalige Radium-
Ganzkorperbelastung wurde auf 2 pCi extrapoliert. Tatsdchlich war die Patientin in
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den friihen 20er Jahren wegen eiher Schuppenflechte mit einer radiumhaltigen Losung
behandelt worden, und sie starb ungefahr 40 Jahre nach der Inkorporation an einem
Osteosarkom mit Lungenmetastasen /Lucas, 1963/.

Dieselbe lange Latenzzeit fand sich auch beim Fall eines Mannes, der seit 1904 Um-
gang mit Radium und Radon gehabt hatte: nach Schdden der Haut im Jahre 1914 und der
Amputation eines Fingers im Jahr 1920 bekam er 1936 eine Anamie; 1954 starb er
74jéhrig an Leukdmie /Abbatt, 1957/.

Ein eher skurriler Einzelfall wurde 1973 beschrieben: Ein Patient entwickelte Haut-
schidden, die durch einen Ring hervorgerufen zu sein schienen, den er seit 30 Jahren
trug. Es stellte sich heraus, daB der Ring Radium-226 enthielt, dessen Herkunft
nicht gekldrt werden konnte. Es hatte sich bereits ein Stachelzell-Karzinom ent-
wickelt, das nach gelungener Diagnose mit Erfolg behandelt werden konnte. Wie in
mehreren anderen berichteten Fdllen wurde vermutet, daf das zum Ring verwendete
Gold von Radiumtrdgern stammte /Holubar, 1973/.

In einer Arbeit von Hasterlik et al. /Hasterlik, 1964/ wird das Krebsrisiko behandelt,
das bei industrieller Tdtigkeit und bei Unfdllen durch Strahlenexposition entsteht.
Neben den bekannten Zifferblattmalerinnen, Radiochemikern und Radiumpatienten wer-

den hier auch Arbeiter in Uranminen erwdhnt. Nach Ansicht der Autoren beweist in

all diesen Gruppen das gehdufte Vorkommen sonst seltener Tumoren die kausale Re-
lation zwischen Strahleneinwirkung und Krebsentstehung.

Im Kaiser-Wilhelm-Institut fiir Biophysik in Frankfurt (heute: Boris-Rajewsky-
Institut) sind seit 1939 zusammenfassende Untersuchungen von Radiumvergiftungen
vorgenommen worden /Janitzky, 1938; Inouye, 1938; Dreblow, 1948/.

Als kritische Menge fiir auftretende Vergiftung werden bei oraler Aufnahme 100 ug
Radium-Aquivalent betrachtet, die einer Restradiummenge von 1 pg Radium-Aquivalent
entsprechen. Es wird ein Frankfurter Fall berichtet, bei dem drei Jahre nach der
Inkorporation der Tod eintrat; zu diesem Zeitpunkt fanden sich noch 6 pg Radium

im Gesamtorganismus. Ebenfalls in Frankfurt ereignete sich 1943 der Fall eines
Chemikers, der 10 Jahre in einem Radiumbetrieb beschdftigt war. Seine Erkrankung
an akuter Andmie deutete auf eine typische alte Radiumvergiftung hin. Eine Unter-
suchung ergab einen Gesamtgehalt des Kdrpers von 3 bis 4 ug Radium. Alle Klei-
dung, Brieftasche, Nagelfeile, Taschenmesser und Taschentlicher waren ebenfalls
mit radioaktiver Stubstanz verseucht. Der Tod trat 1944 ein. In der Arbeit von
Dreblow und Krebs wird auch iiber Todesfdlle nach Haustrinkkuren mit radiumhaltigen
Wdssern berichtet.
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Zusammenfassend 1aRt sich aus diesen Unfdllen folgendes feststellen: Die Toleranz-
menge an Radium Tiegt bei 1 pg fir die Inkorporation, d. h. 0,1 pg Restradium.

Erste Unfdlle wurden 1931 beschrieben /Roth, 1951/. Erste Versuche iiber Ausscheidung
nach intravendser Injektion und Ingestion wurden schon 1915 vorgenommen /Rajewsky,
1952/ ungefahr 1930 war bekannt, daB etwa 98 % des Radiums ausgeschieden werden.

In den Jahren 1930-1933 kam es auch zu "Menschenversuchen" mit Radium, da die Autoren von der
Ungefdhrlichkeit dieser Substanz damals noch liberzeugt waren.

Seit den 50er Jahren ist bekannt, daB von der Restmenge an Radium 95 bis 99 % im
Skelett angelagert werden /Looney, 1956/. Zu dieser Zeit wurden auch Methoden zur
Abschdtzung des Metabolismus von Radium im Korper entwickelt; dazu wurde die Exkretion
und das Radon in der Atemluft gemessen; letzteres war damals allerdings nur eine

sehr ungenaue Methode.

Die Latenzzeit flr radiumbedingte Krebserkrankungen reicht offenbar bis zu 50 Jahren
nach der Inkorporation /Abbatt, 1957/, s. auch Abschn. 5.

Die Jahresberichte des Bundesministers des Innern Uber "Umweltradioaktividat und
Strahlenbelastung" geben auch Hinweise auf Fd1le, in denen Radium insbesondere bei
beruflichem Umgang inkorporiert wurde. Es finden sich Fdlle im Zusammenhang mit
Ra-226, Ra-228 sowie mit Folgeprodukten der verschiedenen natiirlichen Zerfalls-
reihen.

Eine Tabelle aus dem Jahresbericht 1977 /BMI, 1977/ erwahnt folgende Falle:

Jahr [ Nuklid Bundesland Bereich Zahl der Personen mit Inkorporation
(in % der nach ICRP 2 maximal zu-
1dssigen Mengen)
>1 <30 | > 30 <100 > 100

1968 | Ra-228 NRW Industrie u. 1

Technik

1976 Ra-226 BW» " 39 1

1977 | Ra-226 BW ! 41

1977 | Ra-226 NRW Medizin u. 1

fForschung

Tab, 3.18: Inkorporation von Radium
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Um MiBverstdndnissen vorzubeugen, sei darauf hingewiesen, daB eine Statistik iiber

solche Fdlle nicht in allen Bundesléndern verfligbar ist.

Die Jahresberichte 1975 und 1976 /BMI, 1975; BMI, 1976/ enthalten in einer Liste
besonderer Vorkommnisse einige Falle, in denen der Umgang mit Radium nicht vor-
schriftsmaBig erfolgte. So kam es im Juli 1975 zu einem voriibergehenden Verlust
von 40 mg Ra, weil bei der Entfernung eines kombinierten Radiumtrdgers (gelegt
zur Behandlung eines gyndkologischen Karzinoms) die Trdgerplatte irrtimlich mit
den Instrumenten zur Reinigung in die Zentralsterilisation gegeben wurde. Das
Prdparat wurde erst nach Stunden wieder aufgefunden, so daB es zur ungewollten
Strahlenbelastung von 5 Beschaftigten in der Sterilisationsabteilung mit < 5 rem

kam.

Ebenso aus Unachtsamkeit wurde im Juli 1976 im Applikationsraum eines Krankenhauses
ein Préparat mit 10 mCi Ra-226 beschadigt; der Raum wurde erheblich kontaminiert,
eine Inkorporation bei Personal oder Patienten konnte jedoch nicht nachgewiesen

werden.

Ebenfalls im Juli 1976 fanden sich im Tresor eines Universitdtsinstituts unter
anderem radioaktivem Material auch Radiumnadeln, die durch Wechsel der Lehrstuhl-
inhaber seit 1957 in Vergessenheit geraten waren. Hier ergaben sich keine radio-

logischen Folgen.

Im Oktober 1976 kam es zum voriibergehenden Verlust eines Radium-Applikators mit
60 mCi Radium innerhalb eines Krankenhauses:; der Applikator, der durch Fehlver-
halten einer Patientin ins Abwasser geraten war, konnte spater unversehrt aus dem
Abwasserkanal geborgen werden, so daB es auch hier nicht zu radiologischen Folgen

kam.

AnlaBlich eines IAEA-Symposiums iber Strahlenunfalle wurde auch eine Ubersicht
lber Unfdlle mit Radium-Praparaten in den USA gegeben /Villforth, 1969/. Wichtig
sind an dieser Stelle die Empfehlungen, die gegeben werden, um Unfdlle zu ver-
hiiten bzw. Unfallfolgen zu begrenzen. Diese Empfehlungen richten sich vor allem
auf den medizinischen Bereich. Es geht dabei um eine genaue Ubersicht, wieviel
Radium sich in einzelnen Prdparaten befindet und ob die Pfapérate intakt sind.

Tab. 3.19 /BMI, 1978/ gibt eine Ubersicht dariiber, welche Industrieerzeugnisse
radioaktive Stoffe enthalten und durch welche ein Kontakt mit Radium moglich ist.

Tab. 3.20 /BMI, 1977/ gibt eine Ubersicht Uber Umfang und Ergebnisse der Priifung
umschlossener radioaktiver Stoffe.
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Warengruppe

Einzelprodukt

Enthaltene Radionuklide

Nutzen

Gas- und Aerosol-Detektoren

Rauch- und Feuer-
melder

Ra 226, Am 241

Verhinderung von Brand-
katastrophen

Antistatika

Diverse Vorrichtungen
fir Verhinderung von
Aufladungen

Ra 226, Am 241

Vorrichtungen mit Tritium- | Notbeleuchtungen H3
gasleuchtrohren
Elektronische Bauteile und | Uberspannungs- Pm 147
elektrotechnische Gerdte ableiter
Elektronenrohren Co 60, Cs 137, Kr 85, Verbesserung der Funktions-

Beseitigung von Unfall-
gefahren

H3

sicherheit von Geréten,
Energieersparnis

Technische Gerite

Priifstrahler bzw,
Eichstrahler

Ir 192, Co 60, Cs 137,
Na 22, C 14, Sr 90,
Ba 133, Pb 210, Ra 228

Eichen von StrahlungsmeB-
geréten, Strahlenschutz

Wissenschaftliche Dicken- und Dichte- Co 60, Kr 85, Sr 90, Ermdéglichen bestimmter
Instrumente meBgerédte Cs 137, Pm 147, Ti 204, Leistungen, Technische
Am 241 Hilfsmittel
Fiillstandsmefgerate Co 60, Cs 137
Réntgenfluoreszenz.- H 3, Pm 147, Cd 109 Erhohung der Leistungsfahig-
analysengerite Fe 55, Pu 238 keit von Instrumenten
Gaschromatographen  H 3, Ni 63
Gerdte fir Demonstra- Ra 226 Didaktische Hilfsmittel
tionszwecke, z, B. in
Schulen
Geradte, die Leuchtfarben Skalen und Zeiger bei H 3, Pm 147 Optische Hilfsmittel zur
enthalten Uhren, Kompassen, Erhshung der Verkehrs-
Luftfahrzeuginstru- sicherheit
menten
Glaswaren fiir den Geratebau Optische Gléser, Th nat Radioindikatoren zur Uberwa-
optische Linsen chung der Herstellung bzw.
der Qualitat von Produkten
Metallegierungen Stahl/Thorium- Th nat
Wolfram/Thorium-
Molybdan/Thorium-
Magnesium/Thorium-
legierungen

Keramische Gegenstédnde,
Glaswaren

Uranfarben fiir Kachein
und Porzellane

Natiirliches oder abge-
reichertes Uran

Dekor

Tab. 3.19:

Radioaktive Stoffe enthaltende Industrieerzeugnisse fiir Wissenschaft,
Technik, Landwirtschaft und private Haushalte




3-42

Zahl der im Jahr durchgefiihrten Von Spalte 2 entfallen auf
Dichtheitsprifungen Co Cs Ra Sr Ti Sonstige
Bundesland 60 137 226 80 204 Nukiide
1 2 3 4 5 6 7 8
19756 1976 _ 1977 1975
Baden-Wirttemberg, 2591 2510 2242 207 124 1559 451 86 164
Bayern 1244 832 1459 106 56 835 114 20 113
Berlin 399 524 451 50 13 135 188 — 13
Bremen 361 218 221 18 10 193 128 2 10
Hamburg 230 439 531 15 - 155 34 - 26
Hessen 1006 963 1160 108 66 635 75 9 13
Niedersachsen 1210 1241 1322 84 86 744 155 22 119
Nordrhein-Westfalen 3548 4188 4262 179 338 2554 214 11 252
Rheinland-Pfalz 583 610 785 47 28 331 109 5 63
Saarland 26 63 200 - 9 16 - - 1
Schleswig-Holstein 328 330 291 15 22 238 17 10 26
Summe 11526 11918 12914 829 752 7395 1485 165 900
Von Spalte 2 entfallen auf
Co Cs Ra Sr Ti Sonstige Co Cs Ra Sr Ti Sonstige
Bundesland 60 137 226 90 204 Nuklide 60 137 226 90 204 Nuklide
1 3 4 5 6 7 8 3 4 5 6 7 8
1976 1977
Baden-Wiirttemberg 168 163 1472 478 52 177 127 137 1463 347 45 123
Bayern 137 106 442 72 23 52 69 67 1160 106 9 58
Berlin 46 24 257 178 — 19 90 12 250 80 ~ 19
Bremen 28 7 1656 2 - 16 18 18 1562 12 1 20
Hamburg 57 18 277 61 1 25 170 43 2N 36 1 10
Hessen 105 84 585 71 7 111 106 86 685 101 14 168
Niedersachsen 219 104 599 195 21 103 194 89 625 204 25 185
Nordrhein-Westfalen 555 439 2494 399 92 209 725 526 2442 255 61 253
Rheinland-Pfalz 70 35 346 116 6 37 56 — 480 121 13 115
Saarland — 14 36 3 — 10 34 18 127 14 - 7
Schleswig-Holstein 25 26 209 51 4 15 15 18 208 19 9 22
Summe 1410 1020 6882 1626 206 774 1604 1004 7863 1295 178 970
Zahl der bei der Prifung als undicht Von Spalte 9 entfallen auf
ermittelten Priparate Co Cs Ra Sr Ti Sonst.
Bundesiand 60 137 226 90 204 Nukl,
1 9 10 11 12 13 14 15
1975 1976 1977 1975
Baden-Wirttemberg 5 2 6 - — 5 - — —
Bayern 3 1 - — - 1 1 - i
Berlin - 1 - - - — - - -
Bremen 1 - 1 — - - 1 - -
Hamburg — 1 3 — - - — — —
Hessen 13 14 2 — — 8 1 — 4
Niedersachsen 2 1 - — 1 - — 1 -
Nordrhein-Westfalen 17 22 18 — 4 13 - — -
Rheinfand-Pfalz - - 4 - — — - — —
Saarland - — 6 - — — — —
Schleswig-Holstein — 3 — - - — — - -
Summa 41 45 37 - 5 27 3 1 5
Co Cs Ra Sr Ti Sonstige Co Cs Ra Sr Ti  Sonstige
Bundesland 60 137 226 90 204 Nuklide 60 137 226 980 204 Nuklide
1 10 11 12 13 14 15 10 11 12 13 14 15
1976 1977
Baden-Wiirttemberg - —_ 1 — 1 - ~ - 3 2 - 1
Bayern . — - 1 — - - - - — - -
Berlin - - 1 - - - - — — - - -
Bremen - - - - — — — — — - - 1
Hamburg - - - - — 1 - - 3 - — —
Hessen 1 1 2 - - 10 - — — - - 2
Niedersachsen - — 1 — - - — — - - - -
Nordrhein-Westfalen - — 20 1 1 - - -~ 15 - - -
Rheinland-Pfalz - - - - — - - - - 4 —_ -
Saarland - - - - - - — - 6 - - -
Schleswig-Holstein - - 3 — - — — - — - - —
Summe 1 1 29 1 2 11 - - 27 6 — 4

Tab. 3.20: Ubersicht iiber den Umfang und die Ergebnisse der Priifung um-
schlossener radioaktiver Stoffe in den Jahren 1975, 1976 und
1977
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Tabn. 3.21 und 3.22 /BMI, 1978; BMI, 1979/ geben schlieBlich Informationen uber
Radium in der Flugasche und mittlere Jahresabgaben aus Kohlekraftwerken, also
eine Immissionsbelastung der Atemluft.

7’

Kraftwerk Radionuklide Ltivitats
a) nach Messungen der Gesellschaft fir

Strahlen- und Umweltforschung mbH

Steinkohlekraftwerke Kalium 40 23
Uran 238/Thorium 234 *) 8,8
Radium 226/Blei 214/Wismut 214 *) 6,4
Blei 210 64
Polonium 210 108
Actinium 228/Blei 212/Titan 208 *) 3,0

Braunkohlekraftwerke Kalium 40 7,6
Uran 238/Thorium 234 *) 2,8
Radium 226/Blei 214/Wismut 214 *) 1.4
Blei 210 24
Polonium 210 4,8
Actinium 228/Blei 212/Titan 208 *) 1,0

b) nach Gammamessungen des Bundes-

gesundheitsamtes

Steinkohlekraftwerk Kalium 40 18
Radium 226 6,8
Thorium 232 2,9

Braunkohlekraftwerk Kalium 40 9,8
Radium 226 1,6
Thorium 232 0,8

*) radioaktives Gleichgewicht in der Probe angenommen

Tab. 3.21: Natlirlich radioaktive Stoffe in Flugasche (Mittelwerte) in nCi/kg

Radionuklid Steinkohlekraftwerk Braunkohlekraftwerk
Uran 238 10 3
Uran 234 10 3
Thorium 232 5 1
Thorium 230 10 2
Thorium 228 5 1
Radium 226 10 2
Polonium 210 150 5
Blei 210 100 3

Tab. 3.22: Mittlere Jahresabgaben radioaktiver Stoffe aus Steinkoh1ekraf§we(ken
und Braunkohlekraftwerken (bezogen auf jeweils 1 000 MW) in Milli-
curie/Jahr
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In einer polnischen Arbeit aus dem Jahre 1970 wird der Ra-226-Gehalt von Schnee
und Eis in verschiedenen Gebieten untersucht. Die Werte flir Schnee in der Um-
gebung eines Kohlekraftwerks 11égen zwischen 0,019 und 0,98 pCi/kg, entsprechend
der Entfernung vom Kraftwerk, die Werte flir Gletschereis in der Hohen Tatra

sind von

0,004 pCi/kg fiir das Jahr 1880 auf
0,206 pCi/kg fiir das Jahr 1970 angestiegen.

Dieser Anstieg wird mit der Verbrennung fossiler Kraftstoffe korreliert, die in
Warschau verwendete Kohle hatte Radiumanteile von 0,001 bis 1,3 pCi/g, der
Mittelwert liegt bei 0,3 pCi/g. Die Ausbreitung von Radium auf diese Weise ist
nicht regional begrenzt, sondern 1dBt sich weltweit beobachten /Jaworowski, 1970/.

Jaworowski et al. geben in einer Studie zum EinfluB der Industrieentwicklung auf
die Radiumkonzentration in der Umgebung auch Vergleichswerte fiir natiirliche Radium-
konzentrationen in verschiedenen Landern fiir Schnee, Regenwasser und Gletschereis
/Jaworowski, 1975/:

Land (pCi/kg)
USA 1
Indien 0,2-1,5
Sowjetunion 0,3
Polen 0,2-1,7

Tab. 3.23: Radium-Konzentrationen in Schnee, Regenwasser und Gletschereis

Im globalen Bereich eignen sich zur Untersuchung der zeitTichen Entwicklung vorallem
Gletscher. Tab. 3.24 zeigt eine Ubersicht liber die Radiumkonzentration in Gletschern
Nepals (Himalaja), Norwegens und Polens. Besonders aufschluBreich sind die starken
Konzentrationszunahmen seit 1200, 1600 und 1870,

Dariiber hinaus wurde die Verteilung von Ra-226 in der Umgebung von flnf kohlebefeuerten
Kraftwerken untersucht. Das Radium findet sich in staubférmigen Emissionen und im

Schnee.

3

Es zeigt sich eine starke Abhdngigkeit der Radiumkonzentrationen von der Entfernung
vom Kraftwerk. Die Tabn. 3.25 bis 3.27 zeigen die Werte im Schnee in verschiedener,'
Entfernung von drei verschiedenen Kraftwerken, Tabn. 3.28 und 3.29 zeijgen Werte fiir
staubformige Emissionen verschiedener Industrieanlagen. SchlieBlich ist auch die
Radiumkonzentration im Boden fiir industriell genutzte Regionen erhioht.



In industriellen Gebieten fand sich (auBer in Baumringen) 1,0 bis 5,5 mal soviel

Radium in Vegetationsproben (Gras, Flechten, Moos, Holz, Gemise) wie in ldndlichen

Gebieten, auch Proben von menschlichen Knochen, Haar und Weichteilgewebe wurden

untersucht, s. Tab. 3.30.

Hier zeigte sich in Polen keine Zunahme der Werte,verglichen mit denen friherer

Jahrhunderte. Ungewohnlich hohe Werte fanden sich nur in einer Studie aus Georgien

(UdSSR) und ineiner polnischen Probe; das 1aBt sich moglicherweise durch nachtrdglichen

Kontakt von Grdbern mit radiumhaltigem Grundwasser erkldren.

Radium-226, pCi/kg

Nepal | Norwegen | Polen Jahr

0,01 0,002 1972

0,16 0,21 1970

0,004 1969

0,05 1968

0,15 1968

0,14 0,004 1967

0,09 1966

0,03 0,002 1965
0,04 0,002 1964 |

0,04 0,078 1963

0,08 0,002 1962

0,02 0,030 1961

0,002 1960

0,13 0,002 1959

0,01 0,002 1958

0,04 0,002 1957

0,002 1956

0,002 1955

0,002 1954

0,032 1910

0,019 1900

0,005 0,004 1870

0,003 1600

10,02 0,004 1200

!

Abstand von der % Ra-226
Quelle [km] pCi/kg Schnee

,6 0,98
0,63
0,45
0,076
0,073
0,019

OB N—O

3
4

—_—

Tab. 3.25: Konzentration von Ra-226 im
Schnee in der Umgebung eines
Kraftwerks bei Warschau,
Februar 1970

Abstand von der . Ra~-226
Quelle [km] pCi/kg Schnee
1,0 0,03
7,0 0,07
8,5 0,21
14,0 0,48
26,0 0,02

Tab. 3.24: Konzentrationen von
Ra-226 1im Gletschereis

Tab. 3.26: Konzentration von Ra-226 im
Schnee in der Umgebung eines
Kraftwerks bei Siekierki,
Marz 1971
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| : .
Abstand von der| Ra-226 Ra-226 ‘Abstand von der Ra—%26
Quelle [km] pCi/mé | pCi/kg Schnee Quelle [km) [pCi m¢ d-h
0 0,31
8,5 0,08 0,5 0,23
12,0 0,05 0,08 1,0 0,24
17,5 0,25 0,04 1,2 0,17
20,7 0,06 1,70 1,4 0,20
21,3 0,05 0,51 1,6 0,22
21,5 0,03 3,6 0,24
30,0 0,09 0,045 5,8 0,39
31,0 0,008 0,019 f 7,5 0,66
. ‘ 11,8 0,25
14,1 0,35
Tab. 3.27: Konzentration von Ra-226 im 16,2 0:12
Schnee in der Umgebung eines 16,5 0,24
Kraftwerks bei Konin, 19,0 0,04
Marz 1971 21,0 0,06
25,7 0,09
: 26,0 0,06
Abstand von der Ra-226 28,9 0,05
Quelle [km] [pci m-2 d-1) 36,8 0,03
?’? }Sgg Tab. 3.28: Konzentration von Ra-226
4’3 0’22 in den staubformigen
8,0* 0’11 Emissionen aus dem Kraftwerk
8’0* 0:06 Turek, Juli 1973
8,0* 0,02
Tab. 3.29: Konzentration von Ra-226 in

den staubformigen Emissionen
einer Gruppe von Industrie-

anlagen bei Krakow, Juni

1972

(*Die Proben wurden entlang
einer 2km-Linie durch die

Abluftfahne entnommen.)

Ort und Zeitintervall

Anzahl der Proben

Ra-226
pCi/g Calcium

Polen

heute
13. - 19, Jh.
3. Jh.

Georgien, UdSSR

10. - 19. Jh.

Agypten
2000 v. Chr,

45
19
15

21

0,03
0,06
0,15*

0.19*

0,06

*vermutlich durch Grundwasser kontaminiert

Tab.

3.30: Konzentration von Ra-226 im menschlichen Knochen
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3.6 Strahlenbelastung durch natiirlich vorkommendes Radium

Eine grobe Ubersicht liber die in der Natur vorkommende Konzentration von Ra-226 gibt
Tabelle 3.31. Es kommt also nur in sehr geringen Konzentrationen vor, die Haupt-
quelle der Inkorporation ist die feste Nahrung; bei der Mehrzahl der Menschen
liefert das Trinkwasser nur 10 % der Ra-226-Aufnahme.

Mittelwert
Ci/kg Schwankungsbereich
Boden 1 x 1072 0,1-10
Seewasser 5 x 10714 -
Trinkwasser 1 x 10713 0,1-10
Mineralwasser bis 100 x 10712 -
Luft 1 x 10718 -
gemischte Nahrung 1 x 10712 -

Tab. 3.31: Natlirliche Ra~226-Konzentration

Ra-226 und Ra-228 gehdren zu denjenigen Mitgliedern der natlirlichen radioaktiven
Zerfalisreihe, die in hinreichendem MaBe in Pflanzen gelangen und so langlebig und
wegen ihres Ca-ahnlichen metabolischen Verhaltens als Knochensucher so interessant
sind, dap sie in der Nahrung vom Standpunkt der Strahleneinwirkung eine Rolle
spielen.

Die Hauptquelle des Radiums in der natlirlichen Atmosphdre ist die Resuspension von
Bodenpartikeln; daraus ergibt sich rechnerisch eine Aktivitatsaufnahme vonca. 1 fCi/d
durch Inhalation. Wichtiger ist die Aufnahme von Radiummit Nahrungsmitteln und Wasser,
In Gebieten mit normaler natlirlicher Strahlenbelastung liegt die Aktivit&@tsaufnahme
von Radium durch Ingestion von Nahrung und Trinkwasser in der Grofenordnung von

1 pCi/d (0,5 bis 5 pCi/d).

Das Bundesministerium des Innern gibt jdhrliche Berichte iiber "Umweltradioaktivitdt
und Strahlenbelastung” heraus, aus denen man ersehen kann, welcher Strahlenbe-

lastung die Bevolkerung ausgesetzt ist /BMI,1976;BMI,1977;BMI,1978;BMI,1979/. Aus diesen
Berichten sind im folgenden einige Tabellen wiedergegeben, die das Vorkommen von
Radium in der natlirtichen Umwelt betreffen. Radium findet sich einmal in Wasservor-
kommen, s, Tab. 3.32 /BMI, 1978/:
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Wasservorkommen Anzahl Konzentration (pCi/1)

der Proben | i iium Max imum Median *)
Trinkwasser 363 <0,05 3,7 0,1
Mineralwdsser) 21 0,10 15 2
(im Handel) )
Brunnen und Quellen 7 0,06 11 - 2)
Oberflachenwasser 28 <0,05 0,65 0,1
Grundwasser ) <0,1 10
Meerwasser °) 0,2 0,3
Meeresoberfldache *) 0,07“)
Sediment ) 10 pCi/g ")

l)Wegen der grofen Streuung und der groBen
wird nicht das arithmetische Mittel, sond
2)MeBwer’ce sind niedriger als der Median. ,
Wegen geringer Probenzahl keine Angabe;
Tab. 3.32: Radjum-226 in verschiedenen Wass
Deutschland /BMI, 1979/

Haufigkeit niedriger Konzentrationen
ern der Median angegeben. 50 % der

4
)Aus/BMI, 1977/ )Geschétzter Mittelwert

ervorkommen in der Bundesrepublik

Dann findet sich Ra-226 auch in Gesteinen, Boden sowie Mineralien und Diingemitteln

und schiieBlich in Baustoffen, s. Tabn. 3.33,

3.34 und 3.35

Radium-226
Eruptivgestein:
Basalt (Mittelwert) 0,2 - 0,3
Granit (Mittelwert) 1
Sedimentgestein:
Schiefer 1
Sandsteine:
reiner Quarz < 0,3
verunreinigter Quarz ~
Kaolin ~ 0,3 - 0,7
Strandsand 1
Kalkstein 0,7
Boden 0,6

Tab. 3.33: Natlirliche radioaktive Stoffe (nCi/kg) in verschiedenen Gesteinen und

im Boden
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Radium
Probenzahl (nCi/kg)
Dingemittel 20 <11.,6 (0,5 - 27,2)
Rohphosphate 25 33,5 ( 3,4 - 45,6)
Koks 2 0,7 ( 0,6 - 0,9)
Steinkohle 10 < 0,6 (0,5~ 10,7)
Braunkohle 5 < 0,5
Abraum von Bergwerken 6 <63,4 (<0,8 - 130,4)
Feldspat 3 1,7 ( 1,2 - 2,7)
KaoTlin 3 2,3 (0,9 - 4,9
onazitsand (Indien/Ceylon) 4 15,9 ( 0,7 - 28,8)

Tab. 3.34: Radium in Mineralien und Dingemitteln (verschiedene Ra-Isotope)

Die Tabn. 3.36 bis 3.38 geben ndheren AufschluB iiber den Gehalt von Wasser und

Nahrungsmitteln an Ra-226 und Rn-222 /Schraub, 1974; BMI, 1977/.
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Radium
{nCi/kg)

Baustoffe Probenzahl
Natursteine:

Granit 32
andere Erstarrungsgestaine 21
Tuff, Bims 20
Schiefer 8
Kalkstein, Marmor 20
Sandstein, Quarzit 18
sonstige Natursteine 4

Mauersteine usw.:

270 08~ 13 )
<10{K£02~ 5,5)
30(<L06~- 57
12( 08- 1,8
<0,5(<0,2~-<0,7)
<09(<L05- 1,7
<10(<05 - 1,4)

Ziegel, herkémml, Art, ohne Zusdtze 109

Rotschiammsteine* 23
Schamotte 9
zementgebun- |Bims-Zuschlag 31
gzgf Steine |50 gelsplitt- Zuschlag 3
Betonsteine |Bldahton-Zuschlag 17

Schlacke-Zuschlag 9

Holz-Zuschlag 5

naturlicher Zuschlag 4
Kalksandstein, Gasbeton 31
Asbestzement ?

Zuschlige und Zusitze:

161 05— 3,11}
76 (<05~ 44 )
16( 06— 28
20( 07— 4.8)
120 08— 1,9
L0905~ 2}
410 06— 20 )
L06(<02—- 1,1)
<061{<05~ 0,8}
<06(L02- 20}
<061<05~ 1,1)

<04(<0,1—- 08}
<11(<L056- 1.8)
32( 12—~ 59)
57( 22~ 10,6}

natirlicher Sand und Kies 50
Blihton und Blihschiefer DY
Hochofenschlacke 12
Flugasche 28
Bindemittel;

Portlandzement 14
Hittenzement

Tonerdeschmelzzement

Kalk

Naturgips 23

Chemiegips (Apatit) 2
{Phosphorit} 33
{unbek, Herkunft)
{Zwischenprodukte 6

d.Chemiegipsherst.)
sonstige Bindemittel

<07{ 03— 13)
16( 07— 25)
40( 2,7~ 5.3

<08(<L0,2~ 15}

<05(<0,1 - 20)
151 10— 20

15 { 81— 297
<o05( 02- 086}

19,0 8,1 — 44,9)
<05

Fertigmortel, Fertigputz: 9 <08(L01—= 29
Bitumen, Teer: 4 <05

Rohstoffa:

Bauxit, Rotschiamm 14 <59(<L06~ 20 )
Ton und Lehm 1" <13( 03~ 23
Sonstiges 1 < 0,2

* Keine Produktion, sondern Versuchsprogramm

Tab. 3.35:

Radium 1in Baustoffen
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USA

Grund- und Oberfldchenwasser
(41 Stadte)

Tiefe Sandsteinquelle
Oberfldchenwasser

UdSSR
StiBwasser (Mittelwert)

bis 0,2 (MW: 0,04)

bis 37
< 0,2

1

Art des Wassers Radium-226 Radon-222

Osterreich, Bad Gastein 0,6

Bundesrepublik Deutschland 0,03-0,3 bis 220

(7 Stadte)

Schweden (2 Stddte) 0,2-1

GroBbritannien
Grund- und Oberfldchenwasser bis 0,7 bis 200
Wasser aus Cornwell bis 2,4 bis 3 000
Devon-Wasser bis 13 000

Tab. 3.36: Natiirliche Radioaktivitdt (pCi/1) in der offentlichen Wasser-

versorgung verschiedener Lander

'USA, Quellwasser

Art des Wassers Radium-226 Radon-222
Bundesrepublik Deutschland, 0,07-0,8
FluBwasser
GroBbritannien, FluBwasser 0,01 0,2-0,3
USA

FluPwasser 0,03

Grundwasser bis 22
Usterreich, Quellwasser bis 105
Frankreich, Queliwasser bis 139 bis 105
Bundesrepublik Deutschland, 0,07-0,8 bis 103
Quellwasser

|Japan, Quellwasser bis 7-10°

Libanon, Quellwasser bis 6-103
iGroBbritannien, Quellwasser bis 12 bis 7‘102
| bis 3.10°

Tab. 3.37: Natlirliche Radioaktivitat (pCi/1) in Quell, FluB-

wasser verschiedener Lander

und Bach-
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Brot 2,6 Wurzelgemiise, z. B. Karotten 1,4 - 6,1

WeiBbrot 1,75 3,3 Fleisch 0,01- 1,5

Weizenmehl 2,7 Obst 0,4

Milch 0,3 Rpfel 0,9

Kartoffeln 0,6; 2,8 Eier 3,1 - 6,1

Gemiise 0,5 -1,7 Fisch 2,8; 4,0; 4,05 6,3

Koh1 1,0, 2,4 Leitungswasser 0,03; 0,34 (MW:0,19)
Paraniisse 200 - 3600

Tab. 3.38: Radijum-226-Gehalt verschiedener Nahrungsmittel (pCi/kg)

In Ublichen Lebensmitteln liegt die Ra-Aktivitdt zwischen 0,1 und 5 pCi/kg. Es gibt
aber Sonderfalle, z. B. Paraniisse und Lachs aus dem Pazifik, die einen wesentlich
hoheren Gehalt an Ra-226 haben. Die Aktivitdtsaufnahme von Ra-228 liegt vermutlich
in der gleichen GroBenordnung wie die von Ra-226, obwohl erstere weniger gut doku-
mentiert ist /Petrow, 1965/.

In einem Buch der National Academy of Science der USA iiber natiirliche Giftstoffe
in Nahrungsmitteln ist im Kapitel lber natiirliche Radionuklide auch das Radium
aufgefiihrt. In Boden der USA variiert der Ra-226-Gehalt zwischen 0,09 und 0,8
pCi/g Boden. Tabelle 3.39 zeigt Radium-Konzentrationen in typischen amerikanischen
Lebensmitteln aus verschiedenen Stadten. Es wird berechnet, daf die Aufnahme von
Ra-226 zu einer Gonadenbelastung von 0,5 mrem/a und einer Belastung des Knochen-
marks von 0,6 mrem/a fiihrt, diejenige von Ra-228 zu 0,8 mrem/a fiir die Gonaden

und 1,0 mrem/a fiir das Knochenmark. In beiden F&1len sind die Zerfallsprodukte

einbezogen /Comar, 1966/.

| New York City Chicago San Francisco
(pCi/yr) (pCi/yr) (pCi/yr)

Milch 50,8 46,4 46,4
Getreideprodukte 206,0 276,9 186,6
Eier, Fleisch, Geflligel

und Fisch 140,6 134,2 102,0
Gemiise 263,2 181,3 160,6
Obst 176,9 102 ,4 109,8
Wasser 5,5 10,0 4.0
Summe 843,0 751,2 609,4

Tab, 3.39: Ra~226 in amerikanischen Lebensmitteln
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Tab. 3.40 ist angefligt, um zu zeigen, wie stark auch der Ra-Gehalt eines Lebens-
mittels von Ort zu Ort schwanken kann.

Nahrungs- New York City Chicago San Francisco

mittelart Gruppe 2 | Gruppe 3 | Gruppe 1 | Gruppe 2 Gruppe 2 | Gruppe 3
Juni 1960 | Okt. 1960 | Mai 1960 | Sept. 1960 Aug. 1960 | Jan. 1961

Vollkornbrot
(Weizen)
WeiBbrot
WeiBmehl
Trinkmilch
Kartoffeln
Maccaroni
Trockenbohnen
Blichsengenmiise
Frischgemiise
Riibengemiise
Biichsenobst
Obstsaft
Frischobst
Reis
Eier
frischer Fisch
Muscheln
Fleisch
Geflligel
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*Werte korrigiert beziiglich Barium und Strontium;
**Messung verungliickt; es wurde der Parallelwert eingesetzt.

Tab, 3.40: Radium-226-Gehalt (pCi/kg) verschiedener Nahrungsmittel in USA

Tab. 3.41 zeigt die mittlere tédgliche Aufnahme von Ra-226 in verschiedenen Ldndern.
Auffdllig ist der hohe Wert der UdSSR von 17 pCi/d.

Land pCi/Tag pCi/g Ca
Argentinien 0,8 1,1
Frankreich 1,1 1.1
Indien 0,65 1,3
Sowjetunion 17,0 17,0
Commonwealth 1,2 1,1
USA 1,3 1,3
Bundesrepublik Deutschland 3,0 3,6

Tab. 3.41: Mittlere tdgliche Aufnahme von Ra-226 durch den Menschen
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Die Aufnahme iiber das Trinkwasser ist im allgemeinen gering. Ausnahmen sind Quell-
und Mineralwdsser, bei denen sich ein Ra-226-Gehalt zwischen 1 und 10 pCi/1 finden
1aRt. Auch hier ist die Kenntnis lber den Ra-228-Gehalt wieder begrenzt, es scheint,
daB der Gehalt an Ra-228 um eine GroBenordnung unter dem von Ra-226 liegt /Aurand,
1974 Kahlos, 1973/.

Allegrini et al. untersuchten die natiirliche Radioaktivitat in italienischen
Mineralwdssern und die entsprechende Strahlenbelastung der Bevdlkerung in ver-
schiedenen Regionen /Allegrini, 1972/. Dabei wurde angenommen, daB tdglich etwa
0,5 1 Mineralwasser getrunken werden, was zu einem Anteil von 25 - 30 % an der
tdglichen Aufnahme von Ra-226 (und Pb-210) mit der Nahrung fiihrt.

Die Tabn. 3.42 und 3.43 geben einen Uberblick Uber die daraus abgeleitete Strahlen-
belastung. Es wurde nach dem ICRP-Modell gerechnet, flir das Radium wurde die 10s-
Tiche Form angenommen.

Ra-226

Jdhrliche Kollektivdosis flr die Bevdlkerung 317 980 man rem/Jahr
Betroffene Bevidlkerung 3 285 600
Individuelle mittlere Jahresdosis 9,7 mrem/Jahr
Individuelle mittlere jdhrliche Aufnahme 235 pCi/Jahr
Individuelle mittlere tdgliche Aufnahme 0,65 pCi/Tag
Tab. 3.42: Radium-226-Aufnahme aus Mineralwasser in Italien
Pfad Jahrliche Radium-226-Aufnahme

[p/Ci]
Gesamte Ernghrung 504
Wasser 27
Mineralwasser (0,5 1/d) : 235

Tab. 3.43: Radium-226-Aufnahme aus Nahrungs-, Leitungs- und Mineralwasser
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Folgt man weiter den Berechnungen der ICRP, so ergdben sich aufgrund der Radium-
aufnahme 107> Tumorfdlle fir die betrachtete Bevilkerungsgruppe /ICRP 14, 1969,.

Im Hinblick auf die natiirliche Strahlenbelastung sind zwei bewohnte Gebiete mit
besonders hoher Belastung herauszuheben, s. Tab. 3.44. In der Gegend von Kerala/
Indien entspricht die tdgliche Aufnahme von Ra-226 und Ra-228 3 und 160 pCi
/Chhabra, 1966; Mistry, 1970/. In Brasilien nimmt eine kleine Gruppe von etwa

200 Personen in der Araxa-Tapira-Region etwa 5 mal soviel a-strahlende Nuklide
wie entsprechende Gruppen in Rio de Janeiro auf. Die Werte liegen zwischen 10 und
40 pCi/d fiir Ra-226 und zwischen 60 und 240 pCi/d fiir Ra-228 /UNSCEAR, 1972/.

In einer japanischen Arbeit /Maeda, 1973/ werden die Bewohner in der Ndhe einer
radiumhaltigen Quelle iber drei Generationen untersucht. Es fanden sich keine
auffdlligen Hdaufungen von Krankheiten oder ungewdhnlichen Todesfdllen. Leider
wurde die Aktivitdt des Quellwassers nicht gemessen.

In einer Arbeit von Spencer /Spencer, 1973/ wird die Radiumausscheidung bei Auf-
nahme von natlirlich vorkommendem Radium und verschiedenen Mengen von Calcium
untersucht. Dadurch konnte die Radiumbilanz fiir gesunde Manner unter genau kon-
trollierten Didtbedingungen bestimmt werden. Die Radiumausscheidung im Urin von
0,016 pCi pro Tag wurde durch verschiedene Mengen von Calcium als Glukonat in der
Nahrung nicht beeinfluft, dagegen erhohte sie sich bei Ergdnzung der Nahrung durch
Milch. Im letzteren Fall stieg der Anteil der Radiumausscheidung im Urin von 3 %
auf 12 % der Gesamtausscheidung. Der Hauptpfad des Radium ist aber der Darmtrakt.

Eine Spezialuntersuchung befaBt sich mit dem Einfluf des Radiums auf Sauglinge,
das diese in Form von Flaschenmilch (aus Milchpulver und Mineralwasser) zu sich
nehmen. Sie erhalten dadurch einen groBen Teil ihrer "Lebensdosis", ndmlich 36 %
der Skelettdosis und 62 % der Dosis flir das weiche Gewebe; genetische Effekte
sind nicht auszuschliefen /Frittelli, 1973/. Wegen der hohen Knochenbildungs- und
Umbildungsrate im Sduglingsalter ist es schwierig, diese Untersuchung mit denen
an Radijumarbeitern oder mit allgemeinen epidemiologischen Studien zu verbinden.
Gleichwohl wurden die Annahmen der ICRP iiber den Radium-Metabolismus verwendet,
um z. B, den Anteil (30 %) an Radium zu bestimmen, der nach Ingestion iiber den
Magen-Darm-Trakt das Blut erreicht /ICRP 20, 1972/.
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Gebiet Aufnahme mit der Nahrung | Mittlere Akti- Knochen/Nahrung*
(pCi d h (pCi(gCa)“1) vitdt in der pCi kg'1 Beabachtetes
trockenen -1 |Verhdltnis
Knochen- pro pCi d
substang1
(pCi kg ')
Gebiet mit
normalen
externen
Strahlungs-
untergrund
Argentinien 0,8 1,1 6,6 8,2 0,030
Australien 5,4
Kanada 3,2
Chile 2,2
Kongo 12
Frankreich 1,1 11
Bundesrepublik 7.0
Deutschland ’
Guatemala 2,7
Indien
Bombay 0,8 1,6 4,3 5,4 0,013
Tarapur 0,5 1,0
Israel 19
Italien 1,4 2,8
Japan
Sapporo 0,4 0,8 1,6 4,0 0,016
Kyoto 1,0 2,9 7,5 7,5 0,019
Polen
Osten 7,7
Norden 5,3
Siiden 6,5
Westen 32,6
Puerto Rico 1 0,7 1,3 3,4 4,8 0,013
Puerto Rico 2 2,7
Stidafrika 5,9
Ukraine 21
England 1,2 1,1 8,1 6,7 0,037
USA
Boston 7,6
Houston 12
I111inois 20
New England 8,6
New York 1 1,7 1,7 7,2 4,2 0,021
New York 2 5,4
San Francisco| 0,8 0,8 6,2 7,7 0,039
Wiscansin 6,5
Arithmetisches 0,9 1,5 8,5 6,1 0,024
Mittel
Gebiet mit ho- 3,3 6,6 77 23 0,058
hem Strahlen-
untergrund in <
Kerela,Indien | }

*In der linken Spalte steht der Quotient von Knochen und Nahrung,
wobei die Aktivitdt in der trockenen Knochensubstanz als pCi/kg

und in der Nahrung als pCi/d angegeben wird. In der rechten Spalte

stehen die entsprechenden gemessenen Werte, wobei die Einheit fiir
Knochen und Nahrung pCi/g Kalzium ist.

Tab, 3.44:

Ra-226 in der menschlichen Nahrung und in der trockenen

Knochensubstanz fiir verschiedene Gebiete
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In einer Arbeit von Clajus /Clajus, 1975/ wird eine Ubersicht liber die Literatur
zur Okologie des Radium gegeben. Hierzu werden 125 Einzelarbeiten referiert. Fiir
die Kompartments des Pfades Gestein bzw. Boden/Wasser-Pf]anze-Tfer werden Konzen-
trationen und Transferfaktoren in Tabellen aufgefiihrt. Bei diesen Werten gibt es
erhebTiche Schwankungen, so daB eine allgemein gliltige Abschdtzung der Strahlenbe-
lastung der Bevdlkerung daraus nicht moglich ist.

Es ist zu erwarten, daB die Belastung durch Ingestion im Bereich von 20 - 50 mrem/a
liegt, wie dies fiir ausgewahlte Bevilkerungsgruppen in bestimmten Gebieten be-
rechnet wurde. Besonders hingewiesen wird auf Gebiete mit zivilisationsbedingten
hoheren Radiumkonzentrationen und damit hoheren Strahlenbelastungen, wie sie sich
z. B. auf den durch Erzbergbau entstandenen Halden im Stiden der DDR finden. Hier
und auch fir radiumhaltige Wdasser sind u. U. Nutzungsbeschridnkungen notwendig.

In einer Arbeit liber Umweltradioaktivitdt in Neuseeland /Hardy, 1976/ finden sich
Angaben liber den Ra-226-Gehalt in menschlichen Knochen. Es fallt auf, daB der Wert
in Neuseeland eine Strahlenbelastung von 23 mrem/a aus Radium, in USA dagegen von
48 mrem/a ergibt. Diese Arbeit zeigt in ausfiihrlichen Tabellen, wie differenziert
die Daten sein missen, um eine sinnvolle Analyse zu ermoglichen. Die Tabellen klas-
sifizieren nach der Niederschlagsmenge im untersuchten Gebiet, nach dem Alter der
untersuchten Personen und den untersuchten Knochen (Oberschenkel, Oberarm, Wirbel,
Rippen, Schiadel). Es wird angenommen, daB die Radiumkonzentrationen im Knochen im
Gegensatz zu den Strontium-Werten nicht von der Niederschlagsmenge und auch nicht
vom Alter der Untersuchten abhdngen. Sie spiegeln vielmehr den Radiumgehalt in der
ortsiiblichen Nahrung wider, der mit dem Radiumgehalt von Boden und Wasser zusammen-
hangt, s. o..

In einer ungarischen Arbeit /Polgar, 1970/ werden Ansdtze zu einer Ra-226-Umgebungs-
tiberwachung in der Nahe von Kohlekraftwerken beschrieben. Untersuchungen des Bodens
und der stehenden Gewdsser erscheinen am sinnvollsten. Bei der Verbrennung von Kohle
mit hohem Uran-Gehalt zeigt sich ein durchaus meRbarer Effekt auf die Umgebungs-
aktivitdt, eine Bewertung des mdglichen Einflusses auf die Bevolkerung konnte in
dieser mehr methodisch orientierten Arbeit nicht gegeben werden.

In einer polnischen Arbeit von 1973 /Jaworowski, 1974/ wird ebenfalls die Ausbreitung
von Radium in der Ungebung fossil beheizter Kraftwerke untersucht, s. auch Abschnitt 3.5,
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Dabei 1iegt der Schwerpunkt der Untersuchung auf der zeitlichen und rdumlichen Entwicklung
der Ausbreitung. Ein Vergleich mit Kernkraftwerken wird vorgenommen, indem fir beide
Kraftwerkstypen die erzeugte Bevdlkerungsdosis abgeschdtzt wird. Dabei ergeben sich
43 mrem/a fiir die Osteozyten als Wirkung von Radium aus einem polnischen Kohlekraft-
werk, 7 x 10'5 mrem/a flr die Schilddriise als Wirkung von J-131 aus dem Siedewasser-
reaktor Dresden und 0,15 mrem/a Ganzkorperdosis als Wirkung des H-3 aus dem Yankee-
Druckwasser-Reaktor in den USA. Die Emissionen fossiler Kraftwerke enthalten neben
Radium noch andere Schadstoffe, die bei einer Gesamtbilanz berlicksichtigt werden
miissen. Es sind dies die radioaktiven Isotope Pb-210, Bi-210, Po-210, Thorium,
Rn-222 und andere. Hinzu kommen toxisch wirkende Schwermetalle wie Blei, Cadmium,
Vanadium sowie vor allem 502, NoX und andere. Dies macht einen Vergleich mit den
Emissionen von Kernkraftwerken schwierig.

Eine weitere Arbeit aus der DDR befaBt sich mit der Verwendung von radioaktivem
Abraum im Strafen- und Wohnungsbau. Hierbei ist die Gruppe der Bauarbeiter mit zu
erwartenden Dosisbelastungen von 0,3 rem/a am starksten gefahrdet, fiir Einzel-
personen der Bevdlkerung werden maximal 0,2 rem/a erwartet. Die moglicherweise
entstehenden starken Belastungen der Lunge durch Ansteigen der Rn-Aktivitdt in
Wohnungen (bis zu 15 rem/a) wird noch untersucht /Réhnsch, 1974/.

Schon frither hat man sich darum bemiiht, Informationen iiber den tatsdchlichen
Radium-226-Gehalt des menschlichen Korpers zu erhalten. Nach anfanglichen starken
Uberschatzungen, die sich nachtrdglich durch Fremdkontamination und unzureichende
MeBmethoden erkldren 1ieBen, haben 1951 Hursh und Gates zum ersten Male nachge-
wiesen, daB der Gesamtgehalt des menschlichen Korpers an Ra-226 in der GroBen-

-10 Ci liegt. Spdtere Untersuchungen in anderen Laboratorien konnten

ordnung von 10
diese Ergebnisse bestdtigen, aber auch die Tatsache, daB in geographischen Be-

reichen mit besonderen Verhaltnissen beziiglich des Trinkwassers und der Nahrung
Uberschreitungen bis zu einer GriBenordnung, aber auch Unterschreitungen moglich

sind, s. Tab. 3.45.

Noch wichtiger als die Kenntnis der in den verschiedenen Kompartments abgelagerten
Aktivitdt war die Abschdtzung der dadurch zustandekommenden Strahleneinwirkungen,

weil Uber viele Jahrzehnte die Schadigungen beim Menschen (Leuchtfarbenmalerinnen,
Radiumarbeiter usw.) durch eingelagertes Ra-226 im Knochen praktisch unsere einzigen
Informationen uber die moglichen Wirkungen inkorporierter radiocaktiver Substanzen
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pCi *'Ra pCi #Ra pCi #Ra
QOrt der Probenerhebung pro g Asche pro g Ca i, ges. Skelett

Gebiete mit normaler Radioaktivitat

Zentralomerika

USA, Puerto Rico 0,006 0,017 17
Europa
BRD 0,013 0,04 36
Grofibritannien 0,008-0,02
Nordamerika {USA}
Iliinois 0,012 32
New England 0,014 39
New Yerk, N.Y. 0,002 0,032 32
Rochester, N.Y. 0,010; 0,017 28; 48
Son Francisco, Cai. 0,0096 0,026 27

Gebiete mit erhdhter Radioohtivitél

Asien

Indien, Kerala 0,096 ~270
Monczitgebiet! {0,03-0,14)

Nordamerika {USA}
Winois 0.037°< ~100
iliinois 0,028 78

Tab. 3.45: Radium-226 im menschlichen Knochen. Spalte 2: pro g Knochenasche,
Spalte 3: pro g des Leitisotops Calcium. Spalte 4: pCi Radium-226
im gesamten Skelett, a) berechnet unter der Annahme von 7 kg Knochen-
Frischgewicht bzw. 2 800 g Knochenasche, fiir I11inois beachte man die
Unterschiede fiir Gebiete mit normaler (b), bzw. erhohter Radioaktivitdt
(c). (Die Werte beziehen sich auf Erhebungen seit 1962)

darstellten. Die erste grobe Abschdtzung flir den Knochen (ungefdhr 10'14 Ci Ra-226
pro Gramm als Strahlenbelastung ausschlieBlich durch Alphastrahlung, RBW = 10) er-
gab etwa 50 mrem/a. Dieser 1956 angegebene Wert hat in der Zwischenzeit erhebliche
Modifikationen erfahren durch differenzierten Studien vor allem autoradiographischer
Art. Ein Mittelwert flir die gesamte Menge an Ra-226 von etwa 4 X 10'11 Ci im Korper
schien adaquater. Die Ablagerung der Radionuklide erfolgt in der Knochenmatrix,

so daB, unter Beriicksichtigung der mikrotopologischen Verhdltnisse, die im wesent-
Tichen von den Alphateilchen herriihrende Strahleneinwirkung auf Havers'sche Kandle,
Osteozyten und Knochenmark von Bedeutung ist. Andererseits bestdtigen sich die von
verschiedenen Seiten erfolgten Angaben liber die nicht zu unterschdtzende Aufnahme
von Ra-228 aus der Thoriumreihe. Die Ablagerung im Knochen ist mit etwa 10'11 Ci
geringer als die des Ra-226, der Beitrag zur Strahleneinwirkung aber etwa vergleich-
bar.
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Tab. 3.46 gibt eine Ubersicht iiber den Ra-Gehalt von Knochenasche, wie er in ver-
schiedenen Landern gemessen wurde. Hier zeigt sich flir die UdSSR kein auBerge-
wohnlicher Wert, im Gegensatz zu Tab. 3.41.

Anzahl der Proben | Mittlere Ra-226-
Konzentration in
Knochenasche
x 10710 Ci/g
Argentinien: 1 18 1"
2 360 12
Australien 22 10
Kanada 12 6
Chile 24 4
Kongo 14 22
Deutschland 22 13
Guatemala 29 5
Indien (Bombay): 1 12 8
2 1 8
Israel 13 36
Japan 36 4
Stidafrika 13 "
United Kingdom 21 15
USA:
Boston 77 14
Houston 33 23
[T1inois 128 37
New England: 1 18 16
2 218 16
New York: 1 143 10
2 13
Puerto Rico: 1 42 5
2 6
San Francisco 1
i Wisconsin 75 12
:Sowjetunion 39
iEinzelperson:  Schienbein 25
' Schddel 1% 51
Schadel 2% 100
Gelenk 25
Jochbein 28

*Hier handelt es sich um zwei Proben aus dem gleichen Schddel; die MePwerte konnen
sich also erheblich unterscheiden /Lucas, 1961/

Tab. 3.46: Natiirliche Ra-226-Konzentration in Knochenasche
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Gewebe Ra-226
Weichgewebe allgemein 0,1
Leber - 0,2
Niere - 0,1
Gonaden -
Milz 0,1
Lunge -
Skelettmuskel 0,06

Tab. 3.47: Ra-226 im menschlichen Weichgewebe (pCi/kg)

Uber die Ra-226-Konzentration im Weichteilgewebe (Tab. 3.47) gibt es nur wenige
Untersuchungen. Es wurde etwa die gleiche Konzentration pro Gramm Gewebeasche ge-
funden wie in der Knochenasche. Daraus folgt wegen der unterschiedlichen Einengungs-
faktoren, daB die Strahlendosis im Weichteilgewebe nur einen Bruchteil der Knochen-
dosis betrdgt. Nach der Methode von Spiers /Spiers, 1957/, welche mikroskopische
Inhomogenitdten in der Verteilung des Ra-226 berlicksichtigt, erhdlt man flr einen
mittleren Ganzkdrpergehalt von 10'10 Ci Ra-226 eine Weichteilgewebedosis von

0,08 mrd/a und eine Knochendosis von etwa 1,7 mrd/a. Die Knochendosis 18Rt sich

noch differenzieren /Globel, 1974/, $. Tab. 3.48.

Osteozyten: 2,6 mrad/a d. h. 26 mrem/a
Haverssche Kanale: 1,6 " 16 "
Oberflache der Bdlkchen:1,1 " (A I
Mark 0,2 "

A

Tab. 3.48: Ra-226 im Knochensystem (Qualitdtsfaktor fir a-Strahlung hier = 10)

In einer italienischen Arbeit wurde die Ra-Konzentration im Boden, Wasser und in
einer Anzahl von Lebensmitteln gemessen und daraus die Anreicherungsfaktoren (auch
im Verhdltnis zu den entsprechenden Ca-Konzentrationen) und die mittlere Strahlen-
belastung berechnet. Tab. 3.49 zeigt die Werte fiir terrestrische Nahrungsmittel-
ketten, Tab. 3.50 diejenigen fiir Wasser und Fische, Tab. 3.51 die Anreicherungs-
verhdltnisse und Tab. 3.52 eine Ubersicht liber die Aufnahme von Ra-226 mit der
Nahrung. Die mittlere Ra-226-Aufnahme liegt bei 1,4 pCi/d. Dieser Wert stimmt gut
mit denen aus anderen Ldndern iiberein, namlich 1,2 fir England, 0,8 und 1,7 fir
San Francisco und New York und 0,69 fir Puerto Rico. Hinzu kommt jeweils ein ge-
ringfiigiger Anteil durch Trinkwasser. Besonders bemerkenswert ist der hohe Beitrag
von Mehl (in Brot und Teigwaren), namlich 57,8 % - die entsprechende Aktivitdt wird

mit 296 pCi/a angegeben /Bortoli, 1972/.
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Mittlere Ra-226- Ra-226-Konzentrationswerte aus i
Konzentration der Literatur
(pCi/kg Frischge- (pCi/kg Frischgewicht oder pCi/1)
Material wicht oder pCi/1) pCi/g Cal/Fisenne,1970/)/Muth,1960/ySmith,1963/
A B
Boden 716 * 113 (1) 130
Weide 5,6 (4,4-7,3) (1 2,6
Gemiise 0,96 (0,72-1,2) (2) 1,6 10,66-1,1 1,0-6,1 0,1-2,1
Kartoffeln 0,50 (0,38-0,68) (3) 2,3 10,24-2,3
weiBes Mehl 3,7 (3,6-3,8) 16,8 1,4 -2,1 2,7 0,5
Obst 0,37 (0,37-0,37) (4) 1,5 0,26-0,32 0,9
Rotwein 0,59 (0,24-1,0) 10,6
Milch 0,19 (0,18-0,19) 0,16 10,09-0,25 0,3 0,1
Eier 6,4 (5,8-6,9) (3) 6,3 1,8 -10 3,1 0,5-2,0
Kalbsknochen| 72 (64-80) (5) 0,19

(1) Werte fiir pCi/kg Trockengewicht, der mittlere Quotient Frischgewicht/Trockenge-
wicht fir Griinfutter ist 5,75 + 1,05,

(2) EBbare Teile von Tomaten, Bohnen, Kopfsalat und Kiirbissen zu gleichen Teilen.
(3) Nur eBbare Teile.

(4) ERbare Teile von Pfirsichen, Birnen, Apfeln, Pflaumen und Trauben zu gleichen
Teilen.

(5) Aschengewicht.
: San Francisco
B New York

Tab. 3.49: Radium-226 in terrestrischen Nahrungsketten

Mittlere Ra-226~ Konzentrationsfaktor
Konzentration und
Konzentrationsbereich
Material pCi/1, oder pCi/kg pCi/g Ca (pCi/kg Fisch)/
Frischgewicht (pCi/1 Wasser)
Lago Maggiore
Wasser 0,014 (0,005-0,020) 0,73 228
Fisch 3,2 (2,9-3,5) 0,23
Lago Varese
Wasser 0,020 (0,019-0,021) 0,61 70
Fisch 1.4 (1,3-1,4) 0,10
Lago Comabbio
Wasser 0,015 (0,014-0,015) 0,59 140
Fisch 2,1 (1,7-2,4) 0,14
Lago Monate
Wasser 0,014 (0,012-0,024) 1,4 129
Fisch 1,8 (0,98-2,2) 0,12

Tab. 3.50: Radium~226 in Seen und Fisch
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Transfer von ... zu MeBwert - Literaturwerte
Boden - Pflanze 0,020 0,01-0,06
Boden - Kartoffeln 0,018

Boden - Gemiise 0,012 (1)

Boden - Obst 0,012 (1)

Boden - Mehl 0,13

Boden - Wein 0,082

Weide - Milch 0,062 0,02-0,03
Wasser - Fisch 0,20 (2)

(1) Als Mittelwerte haben diese Werte geringe biologische Bedeutung.
(2) Mittelwert fiir die verschiedenen Seen.

Tab. 3.51: Beobachtetes Verhdltnis (pCi Ra-226/g Ca-Probe)/(pCi Ra-226/g Ca-Aus-

gangsmaterial)

Nahrungsmittel Jahrlicher Verbrauch | Jahrliche Ra-226- Beitrag (%)
oder Getrank pro Kopf (kg oder 1/a)| Aufnahme (pCi/a)
Meh1 in Brot 80 296 57,8
und Teigwaren
Eier 2,b 16 3,1
Gemlise 68 65 12,7
Kartoffeln 20 10 2,0
Obst 70 26 5,1
Milch 63 12 2,3
Wein 104 61 11,9
Wasser 365  (2) 26 5,1

Summe 772,5 (3) 512 100,0

(1) Unter der Annahme, daB nur am Ort erzeugte Nahrungsmittel verzehrt werden.

(2) Bei der Berechnung wurde die tdgliche Fliissigkeitsaufnahme mit Nahrungsmitteln
durch einen entsprechenden Wert flir Wasser auf 2,1 1 ergénzt.

(3) Dieser Wert entspricht 80 % der Nahrungsmittelaufnahme in der amtlichen
Statistik flr dieses Gebiet zuzliglich des Trinkwassers.

Tab. 3.52: Radium-226-Aufnahme der Bevdlkerung im Gebiet um Varese (1)

Allerdings werden einige Einschrdnkungen gemacht: So wurden zwar die Lebensmittel,
die am meisten zur Radiumbelastung beitragen, erfaBt, aber nicht alle iiblichen
Lebensmittel, z. B. nicht Fleisch, Zucker und Reis, und die Proben waren nicht
alle reprdsentativ, d. h. es wurde angenommen, daB nur Tokal erzeugte Lebensmittel
verzehrt werden, was eine sehr konservative Annahme ist. Dennoch gibt diese Arbeit
interessante Hinweise auch flir andere europdische Lander.
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3.7 Verteilung von Radium im Korper,
Vergleich verschiedener Radium-Isotope

3.7.1 Radium-Aufnahme und Radium-Gehalt

Ra-226 ist das einzige Radionuklid, Uber dessen Wirkung als interner Strahler
relativ umfangreiches Beobachtungsmaterial am Menschen selbst vorliegt. Daher
weiB man, daB bei lange bestehenden Ablagerungen oberhalb von 1 uCi mit der Ent-
stehung von Osteosarkomen gerechnet werden muB. Daher erscheint die mit 0,1 pCi
festgelegte Grenze zundchst sinnvoll.

DaB es nicht nur auf die Menge, sondern auch auf deren raumliche Verteilung, z. B.
im Knochen ankommt, zeigten ausgedehnte Tierversuche in Utah mit dem Ergebnis, daB
bei gleicher Strahlendosis Th-228 14mal und Pu-239 5mal wirksamer in Bezug auf die
Erzeugung von Knochensarkomen ist als Ra-226.

Hinzu kommen Effekte der zeitlichen Verteilung der Dosis (Ra-224-Patienten, neueste
Ergebnisse iber die Wirkung dicht ionisierender Strahlung /Kellerer, 1980/).

Wenn Radium im Korper aufgenommen wird, verhdlt es sich chemisch wie Kalzium; ein
erheblicher Anteil Tagert sich an Knochenoberflachen und Regionen aktiver Knochen-
neubildung an. Im kortikalen Knochen wandert das Radium von der Oberfldche und ver-
teilt sich diffus im mineralisierten Knochen.

Nach Aufnahme grofer Radium-Mengen findet sich die Hdlfte des Radiums in so-

genannten "hot spots" /Rowland, 1960/. Autoradiographische Untersuchungen zeigen

in einzelnen Knochenabschnitten diese ausgeprdgten Ablagerungen von Radium langs

der Havers'schen Kandle, die sich bei der Radiuminkorporation gebildet haben; in

den "hot spots" kann die Dosisbelastung durch die a-Strahlung des Radiums und seiner
Tochterprodukte bis zu 50mal so hoch sein wie in den Bereichen diffus verteilten
Radiums. Die Retention des anfanglich aufgenommenen Radiums nimmt ungefdhr umgekehrt
proportional mit der Wurzel aus der Zeit ab und liegt 40 Jahre nach der Inkorporation
bei 0,7 %. Die tdgliche Ausscheidung nimmt umgekehrt proportional mit der Zeit ab und
liegt normalerweise bei 0,005 % pro Tag; damit ergibt sich eine biologische Halbwerts-
zeit flir die Ausscheidung des im Skelett gebundenen Radiums von ungefahr 45 Jahren /Finkel,
1966/. Die Reichweite der a~Teilchen im Knochen oder Gewebe 1iegt zwischen 25 und 50 pm, d.h,
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die Wirkungen dieser Strahlung sind auf einen engen Bereich begrenzt, im Skelett
vor allem auf die Knochenhaut und auf die Schleimhaute von Nasennebenhohlen und
Mastoid.

Bei hoher Strahlenbelastung findet man Osteoporose und Knochennekrosen durch Rontgen-
untersuchungen und kann sie mit der Dosis korrelieren. Sind die Skelettschaden weiter
fortgeschritten, kann es zu Briichen kommen, die lberall, vorwiegend aber in durch
Gewicht belasteten Bereichen wie etwa dem Oberschenkelhals vorkommen.

Bei entsprechenden Dosen entwickeln sich auch Knochensarkome. Sie konnen ebenfalls
uberall im Skelett auftauchen, oft viele Jahre nach der Radjum-Inkorporation.

Im Knochen finden sich 70 - 90 % des im Korper enthaltenen Radiums; nach anderen
Autoren bis zu 98 %, der Rest ist annahernd gleichmdRig im Weichteilgewebe ver-
teilt. Bei normalem Strahlenuntergrund liegt die Ra-226-Konzentration im Knochen
zwischen 2 und 20 pCi/kg, in der Bundesrepublik Deutschland wurde ein Wert von

7 pCi/kg fir die trockene Knochensubstanz bestimmt /Stahlhofen, 1964/. Diese
Radium-Konzentration scheint unabhdngig vom Alter zu sein, sie Tliegt nahe beim
arithmetischen Mittelwert der im UNSCEAR-Bericht erfaBten Werte, namlich

8 pCi/kg. Im Knochen sind also die Osteozyten, sowohl aufbauende wie abbauende,
und auch Zellen des Knochenmarks der o-Strahlung ausgesetzt /Stover, 1970/.

Der Ra-226-Gehalt im Weichteilgewebe Tiegt bei 0,13 pCi/kg. Der Transfer-Faktor

von der Radiumaufnahme mit der Nahrung zum Radiumgehalt des Knochens (bone-to-diet-
quotient) Tiegt zwischen 4,0 und (8,2 pCi/kg)/(pCi/d), wenn man von den Radiumkonzen-
trationen ausgeht, die in verschiedenen Landern in Nahrungsmitteln und menschlichen
Knochen gemessen wurden /UNSCEAR, 1977/. Nach dem ICRP-Modell fiir den Metabolismus
von Erdalkalimetallen /ICRP 20, 1973/ berechnet maneinen Transferfaktor von Nahrungs-
mitteTn zum Knochen von (4,2 pCi/kg)/(pCi/d).

Flir Ra-228 erwartet man niedrigere Aktivitdtswerte im menschlichen Knochen, weil
seine physikalische Halbwertszeit viel kiirzer ist. Man geht davon aus, daB die
biologische Halbwertszeit von Radium im menschlichen Korper ungefdhr 10 Jahre ist
/ICRP 23, 1975; Wenger, 1975/. Die Ra-228-Aktivitat liegt bei etwa 30 % der Ra-226-
Aktivitat; das ICRP-Modell ergibt 27 % /ICRP 20, 1973/. Damit ergibt sich eine Akti-
vitdat von Ra-228 fiir den Knochen von 2,4 pCi/kg und fir Weichteilgewebe von 0,1
pCi/kg in Gebieten mit normaler Umgebungsstrahlenbelastung. Zur Obersicht diene
Tab. 3.53:
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Ra-226 Ra-228

Knochen, allgemein 2-20 pCi/kg

Mittel 8 pCi/kg 2,4 pCi/kg

Bundesrepublik 7 pCi/kg

Deutschland
weiches Gewebe 0,13 pCi/kg 0,1 pCi/kg
Transfer-Faktor
Nahrung - Knochen 4 + 8,2 pCi/kg/pCi/d
ICRP 4,2

Tab. 3.53: Radium-226 und Radium-228 im menschlichen Korper

Aus den Berichten des Bundesministeriums des Innern /BMI, 1977; BMI, 1978/ ergeben
sich fiir die Bundesrepublik Deutschland folgende Werte fir die Aufnahme von Radium
in Trinkwasser und Nahrung und seinen Verbleib im Korper: Die tdgliche Aufnahme von
Ra-226 mit der Nahrung liegt bei 2 pCi/d, im Trinkwasser ist die geschdtzte mittlere

Ra-226-Konzentration 0,04 pCi/l.

Aus der Inkorporation natlirlicher Radioaktivitdt mit der Nahrung folgt eine Strahlen-
exposition durch Ra-226 (einschlieBlich 1/3 kurzlebige Folgeprodukte) und Ra-228
(einschlieBlich Folgeprodukte), wie sie in Tabelle 3.54 zusammen mit der durch an-
dere wesentliche Radionuklide angegeben ist /BMI, 1979/.

Knochen

Gonaden EndosUPeriost] rotes Knochenmark Lunge
Tritham ., .o e e 0,001 0,001 0,001 0,001
Kohlenstoff14 ...\ vvvviiriniererinernens 0,5 2,0 2,2 0,6
Kaliumd40 ..., .. .0 i i, 12 15 27 17
Polonium 210 Nichtraucher .................. 12 60 14 6
Polonium210Raucher ........ . cvvevvvennns 16 80 18 i8
Radium226 ............ciiiiiiiviinnnnn 0,6 14 1.8 0,6
(einschl. 1/3 kurzlebige Folgeprodukte)
Radium 228 (einschl. Folgeprodukte) ,......... 1,2 22 3,6 1,2
Gesamt . ..., i e i e 26 - 30 113 ~ 133 48 — 53 25 — 37

Tab. 3.54: Strahlenexposition des Menschen durch inkorporierte natiirliche radio-
' | aktive Stoffe in mrem/Jahr (nach /UNSCEAR, 1977/
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Besonders interessant sind die wenigen Daten iiber Radium im Skelett der Bewohner
der Gebiete mit hoher natiirlTicher Strahlenbelastung in Brasilien und Indien. In
Brasilien ist die mittlere Ra-226-Konzentration in Zghnen von Bewohnern der Araxa-
Tapira-Region ungefdhr 85 fCi/g Asche, s. u. Diesem Wert wiirde eine Aktivitat im
Skelett von 230 pCi entsprechen, wenn man annimmt, daB die Konzentrationen in
Knochen und Zahnen gleich sind. Fiir Indien (Kerala) ergab die Analyse eines Ober-
schenkelknochens 143 fCi/g, dem entspricht eine Aktivitdt von 400 pCi fir das
Skelett /Chhabra, 1966/.

Von Hunt et al. /Hunt, 1963/ wurde untersucht, ob es mdglich ist, aus dem
Radiumgehalt menschlicher Zdhne auf den Radiumgehalt des Knochensystems zu
schlieBen. Die Studie wurde fiir Personengruppen, die einer normal niedrigen Radium-
belastung ausgesetzt waren, angestellt. Das Ergebnis ist, daB es eine signifikante
Korrelation zwischen beiden Konzentrationen gibt., Allerdings muB beachtet werden,
daB ebenso wie im Knochen auch im Zahn das Radium nicht gleichmdBig verteilt ist;
es findet sich weniger Radium im Zahnschmelz. Hinzu kommen Schwankungen zwischen
verschiedenen Zahnen bzw. Knochen des gleichen Individiums bis zu einem Faktor 2.
Eine Altersabhdngigkeit des Radiumgehalts wurde bei den Untersuchten mit Alter
zwischen 5 und 75 Jahren nicht gefunden. Die gemessenen Mittelwerte waren fir
Ra-226

0,016 pCi/g Asche fir Zdhne und
0,114 pCi/g Asche fir Knochen, s. Abb. 3.3.

Bei den Ra-226-Messungen war allerdings die Korrelation beider Werte wegen relativ
groBer MeBfehler von kleinen absoluten Werten nicht so gut wie bei dem ebenfalls
untersuchten Pb-210, @hnliche Schwierigkeiten ergaben sich auch fur Th-228. Jeden-
falls scheinen die Zahne als Indikator fir den Radiumgehalt des Korpers geeignet
zu sein.

In Utah wurde eine genaue Analyse des Ra-226-Gehalts des Skeletts und von vier
Zdhnen einer Patientin vorgenommen, die 52 Jahre nach einer zweijdhrigen Tatigkeit
als Radium-Zifferblattmalerin starb. Der Gehalt des GesamtkOrpers an Ra-226 war

z. Z. des Todes 200 nCi, die mittlere Aktivitdt im Knochen 146 t 11 pCi/g Asche.
Die Verteilung zwischen rechter und linker Kdrperseite war symmetrisch, jedoch

war die Radiumkonzentration an den Enden der langen Knochen bis zu 50mal hdher.

Zwischen Armen und Beinen gibt es charakteristische Unterschiede. In den Zghnen
ist die Verteilung ungleichformig /Holtzman, 1976/. Es wurde keine rdumliche Kor-
relation zwischen der Radiumkonzentration und dem Auftreten von Tumoren gefunden.
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In Tabelle 3.55 sind Werte der Ra-Konzentrationen in den Knochen von 11 Radium-
Patienten angegeben /Lucas, 1974/. Zum Vergleich werden Ra-Konzentrationen von
4 + 1 fCi/g Asche fiir Ra-228 und 14 + fCi/g Asche fiir Ra-226 als Normalwerte ange-

geben.
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Abb. 3.3 Korrelation zwischen dem Ra-226-Gehalt in Knochen
und Zahnen von 25 Personen

In einer weiteren Arbeit wird die Belastung des Blutes durch inkorporiertes Ra-226
abgeschdtzt /Marshall, 1974/. Bei einer Ganzkorperbelastung mit 1 pCi Ra-226 er-
gibt sich eine o-Dosis von 0,09 * 0,03 rd/Jahr fiir das Blut, Ein Drittel dieser
Dosis kommt aus dem spongidsen Knochen, zwei Drittel aus dem kompakten Knochen.

Die B-Strahlung tragt weniger als 3 % bei.

Auch an der University of Utah entstand eine ganze Serie von Publikationen lber
die Wirkungen von Plutonium und Radium auf die Gesundheit. Hashimoto und Jee




Fall-Nr.|[Untersu-|Asche- Zeit der Untersuchung Zeit der Bestrahlung

chungs- |gewicht

tage Tag Ra-228 Tag Ra-228 Ra-228 Verhdltnis

g pCi/g Asche + E* pCi/g Asche + E* pCi/g Asche * E* Ra-228 / Ra-226 + E*

01.004 |22.03.71§ 0,290 |06.02.53 0,50 + 0,13 | 01.07.18 32,0 + 8 1684 ,0+23 0,019 + 0,005
01.057 |15.03.71| 5,157 [20.10.31(4884,0 +153 17.01.24|12464,0 +391 2116,0+28 5,89 + 0,20
01.439 |15.03.71} 3,565 |01.11.53 0,053+ 0,018} 01.07.22 2,3+ 0,8 149,0+ 4 0,016 + 0,005
03.117 123.03.71| 4,443 [20.04.57 0,006+ 0,003 27.01.31 0,15+ 0,07 288,0+ 5 0,0005+ 0,0002
03,140 |23.03.71| 4,889 |26.04.37 0,54 + 0,07 | 10.04.33 0.88+ 0,11 164,0+ 2 0,005 + 0,001
03.216 |16.03.71| 4,573 |01.10.59 0,033+ 0,005 01.07.22 2,94+ 0,51 219,0+ 4 0,013 + 0,002
03.402 |22.03.71| 0,052 |08.01.54 1,89 + 0,60 | 01.07.24 75,0 + 24 798,0+11 0,094 + 0,030
03.407 |29.03.71| 4,165 |01.02.61 0,067+ 0,007} 01.07.23 3,8+ 0,4 252,0+ 5 0,015 + 0,002
03.455 }116.03.71| 0,568 |01.07.34| 38,4 + 2.4 01.07.22| 164,0 + 10 476,0+10 0,34 + 0,02
03.547 {17.03.71| 2,452 |04.01.62 0,040+ 0,005}01.07.23 4,3 + 0,6 15,4+ 0,2 0,28 + 0,04
03.619 |17.03.71| 2,244 |02.03.62 0,33 + 0,02 |01.09.22 38,3 + 1,9 233,0+ 2 0,177 + 0,01

*E = Standardabweichung des Mittelwertes

Tab. 3.55: Radium-228 und Radium-226 im Knochen von Radium-Patienten

69-¢€
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/Hashimoto, 1976/ geben eine Ubersicht Uber die Prozesse bei der Entstehung von
Knochentumoren durch die Einwirkung von Radium, die eine Vielzahl von Arbeiten
zu diesem Thema zusammenfaBt. Tab. 3.56 zeigt, welche Zellen dem Risiko einer
Entartung ausgesetzt sind.

im Bereich | Knochen- | Zellvermehrung | Ahnlichkeit mit
der o- bildungs- Tumor-Zellen

Zell-Typ Strahlung | vermdgen

Knochen- okt 4 -+ 4+
Stammzellen

Osteoblasten o+t o+ + +

Retikuldre ++ bt + +

Zellen

Wandernde + - + -

Zellen

Osteoclasten 4+ + - -
potentielle - 4 - -

Knochen-Stamm-

zellen

andere + - - -

+++ sehr wahrscheinlich

++ hdufig vermutet, keine eindeutige Evidenz

+ mindestens einmal vorgeschlagen, wenig belegt
- nicht vermerkt oder unbekannt

-- im Gegensatz zu bekannten Ergebnissen

Tab. 3.56: Risiko einzelner Zellen

In derselben Serie wird auch die Arbeit von Marshall und Groer /Marshall, 1975/,
wieder aufgenommen. Besondere Betonung liegt in dieser Arbeit auf Unterschieden
der Wirkung von Ra-224 einerseits und Ra-226 und Ra-228 andererseits. Die auch
von Spiess und Mays beobachtete Latenzzeit und der Protraktionseffekt bei Ra-224
wird darauf zuriickgefiihrt, daB bei Dosen » 1 rd/d die Zel1tdtung so rasch voran-
schreitet, daB sich nicht mehr geniigend neue Stammzellen bilden. Ebenfalls unter-
sucht wurden die Entstehung und zeitliche Entwicklung von Osteosarkomen als Funk-
tion der aufgenommenen Aktivitdt von Ra-228 plus Ra-226 /Marshall, 1976/.
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Ebenfalls in Utah wurde bei ungefdhr 40 Patienten mit mehr als 20 nCi RaC (Bi-214)
eine Untersuchung auf Ra-226 von je 7 Regionen des Kdrpers - iiber dessen Lange ver-
teilt - vorgenommen. Drei Ergebnisse stellen sich heraus:

- Die Verteilung von Ra-226 im Korper ist extrem unterschiedlich;
eine Abhdngigkeit von der Art der Radiumaufnahme zeigt sich aber nicht.

- Es gibt keine Korrelation zwischen Stellen hoher Radium-Ablagerung und dem

Auftreten von bOsartigen Entartungen,

- Das allgemeine Muster der Verteilung bleibt liber Jahre hinaus stabil
/Rundo, 1976a/.

Normalerweise wird die Ganzkorperaktivitdt des Ra-226 mit Hilfe der Ra (A + B) -
y-Aktivitdat gemessen und dieser Wert durch Messung des Radon in der Atemluft korri-
giert. Diese Methode verlangt sehr viel Sorgfalt, denn der Anteil der Emanation und
sein EinfluB variieren bei verschiedenen "Patienten", verschiedener Dauer der Radium-
belastung, verschiedener physikalischer und chemischer Form der Radiuminkorporation
usw. Das Verhdltnis der Radon-Aktivitdt zur Ganzkorperaktivitdat an Ra-226 Tiegt im
Mittel bei 0,68 /Lenger, 1972; Marinelli, 1962/.

3.7.2 Radium-Retention und Radium-Exkretion

Eine Arbeit aus dem belgischen Kernforschungszentrum in Mol beschreibt einen Unfall
mit einer RaSO4-Ampu11e, bei dem Ra-226-haltiger Staub von einer 50jghrigen dort
Beschdaftigten inkorporiert wurde. Diese wurde mit Alginaten behandelt. Es wurde
versucht, den Ra-Gehalt des Korpers und die Exkretion zu analysieren. Die
Ganzkdrperbelastung lag am 12. Tag nach der Inkorporation bei 1,3 x 104 pCi Ra-226;
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die fdkale Exkretionsrate lag zwischen 2 und 8 x 102 pCi Ra-226 pro Tag. Die Ex-
kretionsrate wurde mit den von Marinelli et al. bei einem anderen Unfall gemessenen
Werten verglichen /Marinelli, 1958/. Die Unterschiede lassen sich moglicherweise
durch die verschiedene Lokalisation des Hauptanteils des inkorporierten Radiums und
die Alginatbehandlung erkldren.

Das Verstdndnis und die modelImdBige Darstellung der Radium-Retention spielt fiir
alle Untersuchungen der Dosis, Dosisverteilung und entstehender Wirkungen eine be-
stimmende Rolle.

Um zu vergleichen, welche Unterschiede sich im Metabolismus der verschiedenen
Erdalkalimetalle finden, wurden schon friih systematische Studien an verschiedenen
Versuchstieren unternommen. So untersuchten z. B. Norris und Kisieleski verschiedene
Parameter des Metabolismus von Ra, Sr und Ca in Ratten und verglichen sie mit den
Ergebnissen anderer Autoren, z. T. auch an Mdusen und Kaninchen.

Bei grundsdtzlich gleichartigem Verhalten der drei Elemente fand sich doch eine Ab-
hangigkeit von Ionenradius in dem Sinne, daB die Retention von Ca grofer als von Sr
und diese wiederum groBer als die von Ra ist /Norris, 1948/, In der zitierten Arbeit
sind genaue Angaben iiber die relative Retention der drei Elemente und die Ausscheidung
in Urin und Stuhl sowie des Gehalts in Blut, Haaren, Muskeln und Knochen als Funktion
der Zeit angegeben.

Daraus ergeben sich dann Ausscheidungsfunktionen, die u. a. zeigen, daf die Aus-
scheidung von Radium eine Funktion der injizierten Menge Radium ist:

log R = 0,177 log 1 + 1,757
mit R = Retention

I = Injektionsmenge

Generell gilt nach /Norris, 1948/ fiir die Exkretion in Urin und Stuhl

E =20 x t~ 129

u -1,60

E. =6,66 x t ’
und insgesamt E =8,80 x g~ 1256,
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Von Norris et al. wurden zwei Modelle diskutiert, einmal eines fiir eine einmalige
Inkorporation (durch Injektion) und zum anderen eines fiir dauernde Inkorporation
(Injektion oder Ingestion) /Norris, 1955/,

Bei einmaliger Injektion 1&Bt sich die Retention R als Funktion der Zeit t durch
eine Potenzfunktion beschreiben:

Dabei wird die Zeit in Tagen gemessen, a ist eine Konstante, die den Anteil be-
schreibt, der nach einem Tag zurilickgehalten wird, b bezeichnet die weitere Aus-
scheidung.

Bei kontinuierlicher Inkorporation benutzt das Modell eine modifizierte Potenz-
funktion, wie sie dhnlich auch in /Finkel, 1969a; 1969b/ angegeben wird:

(2) R (£,F) = gy [(w)b” . tb”] Lt 0.

Hierbei ist t die Zeit (in Tagen) nach Ende der Inkorporation, F ist der Zeitraum
(in Tagen), liber den die Inkorporation andauerte; a und b sind genau definiert wie
oben. Sie werden aus einer einmaligen Injektion bestimmt und dann in beiden Modellen
verwendet.

Norris bestimmte sie als

a = 0,54 und b = -0,52,
Miller und Finkel als
a=20,30und b = -0,44

/Miller, 1968/.

Diese beiden Varianten lassen sich statistisch nicht unterscheiden.

Chiacchierini et al. geben eine Ubersicht darliber, wie sich nach verschiedenen
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Modellvorstellungen die Dosisbelastung eines Menschen errechnet, bei demsich nach
40 Jahren ejne Restaktivitdt von 1 uCi Ra-226 findet. Dabei wird ein Gewicht des
Skeletts von 7 kg und eine Ingestionsperiode von 365 Tagen angenommen und flir
beide Varianten der Konstanten a und b mit beiden Gleichungen (1) und (2) ge-
rechnet. Die berechneten maximalen Aktivitatsbelastungen unterscheiden sich je
nach Modell erheblich, bei der kumulierten Dosis (in rd) sind die Unterschiede
nicht so gravierend, s. Tab. 3.57.

Bei allen Dosisberechnungen muB man im Auge behalten, daB sie von der Wahl der
Retentionsfunktion abhdngen und daB die Verteilung des Radium im Knochen in-
homogen ist. So handelt es sich also immer um Abschdtzungen /Chiacchierini, 1970/.

Gleichung | parameter Geschatzte Kumulierte Dosis
Maximal-
belastung
(a und b) (uCi) (rd)
1 /Norris, 1955/ 271 2307
(a = 0,54, b = -0,52)
1 /Milter, 1968/ 227 1957
(a = 0,30, b = -0,44)
2 /Norris, 1955/ 14 2199
(a =0,564, b = -0,52)
2 /Miller, 1968/ 9 1892
(a = 0,30, b = -0,44)
a Gleichung 1. R(t) = a tb, t21.

b+1 tb+1), £20.

Gleichung 2. R(t) B%T((t-+365)

Tab. 3.57: Maximalbelastung und kumulierte Dosis in verschiedenen Retentionsmodellen

In einer neueren Arbeit von Marshall und Lloyd wird eine neue Retentionsfunktion
fir Radium vorgestellt. Diese Funktion setzt sich aus Potenz- und Exponential-
funktionen zusammen und verknilipft die Retention mit den Mechanismen der Knochen-
bildung, der Resorption, der Diffusion und dem Austausch zwischen kompaktem und
spongiosem Knochen, Dieses Modell steht in gutem Einklang mit mikroskopischen
und makroskopischen Befunden iiber die Retention verschiedener Radium-Isotope und
hilft bei der Berechnung der Dosis fiir endostales- bzw. Knochenmarksgewebe nach
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verschiedenen Formen der Inkorporation /Marshall, 1972/. Die Funktion und die ver-

wendeten 6 Parameter sind im folgenden aufgefiihrt; 8 und r sind abgeleitete Para-

meter,

Dabei ist

)—mt )-b -rat e-orkt

(1-pe +p eb (t + ¢ [ Be + (1 - 8) 1,

der Anteil an Aktivitat, der nach einer einmaligen Injektion im
Korper verbleibt (ohne radioaktiven Zerfall)

ein kurzer Zeitinvervall (0,3 - 3 Tage) im Zusammenhang mit der
Verteilung der inkorporierten Aktivitat

Exponent der Potenzfunktion, zwischen 0,1 und 0,5, im Zusammenhang
mit der Diffusion der Aktivitdt aus dem Knochen ins Blut und der

Ausscheidung eines Teils der Aktivitdt aus dem Korper

Anteil der Anlagerung und Resorption im kompakten Knochen
(2,5 %/Jdahr)

Verhdltnis der Umbildungsraten von spongidsen und kompakten Knochen

Anteil der Aktivitdt in neugebildeten Knochen an Stellen der Resorp-
tion lange nach der Injektion (0,83 - 0,99)

Konstante eines kleinen exponentiellen Anteils an R flir einen
frithen Beitrag (0,1 - 0,8/Tag)

zu dem frilhen Beitrag an R korrespondierender Anteil (0,6 - 0,8)

Zeit (von 0 bei der Injektion bis zu beliebigen spateren Zeitpunkten)

Fiir den Menschen wurde bei Untersuchungen von Bechterew-Patienten, die mit Ra-224

behandelt worden waren, festgestellt, daB nur etwa 1 - 10 % der gesamten ausge-

schiedenen Radiummenge durch den Urin ausgeschieden wurde /Grillmaier, 1968/.
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Der Mittelwert Tiegt bei 2 %. Fir den Ra-224-Metabolismus bei diesen Patienten
wurde von den Autoren ein Kompartmentmodell entwickelt, in dem die oben angegebenen
Retentionsfunktionen von Norris und Finkel verwendet werden. Die Autoren benutzen
dabei Ergebnisse frilherer Untersuchungen /Oberhausen, 1966; Schales, 1964; 1965;
1966a; 1966b/.

Wichtige Uberlegungen zur Strahlendosis durch im Knochen eingelagertes Radium
stammen vor allem von Spiers /Spiers, 1953/ 1966/,

Ergdnzend zu den Tierversuchen wurden auch im Labor Studien iUber den Einbau der
verschiedenen Erdalkalien in knochen-dhnlichen Substanzen vorgenommen /Stark, 1968/,
um Diskriminierungsfaktoren beim Einbau auch der Elemente zu bestimmen, die ver-
glichen mit Kalzium im normalen Mineralhaushalt des Knochens eine geringe Rolle
spielen, Auch in dieser Arbeit zeigt sich mit zunehmender Ionengrofe eine zu-
nehmende Diskriminierung gegen Katzium.

In einer Arbeit von Rundo und Holtzmann /Rundo, 1976b/ wird die Ausscheidung von
Ra-226 (12 Fdlle) und Pu-239 (2 Falle) ungefdhr 1 000 und 10 000 Tage nach der
Aufnahme dargestellt und verglichen. Es gibt mehr Unterschiede als Gemeinsamkeiten,
nur die Ausscheidung nach ca. 1 000 Tagen 18Rt sich in beiden Fdllen als gleicher
Prozentsatz der Anfangsdosis beschreiben. Die Ausscheidungskoeffizienten werden
nach ca. 10 000 Tagen ahnlich. Zwischen verschiedenen Individuen gibt es sehr
groBe Unterschiede in der Ra-Ausscheidung. Die biologische Halbwertszeit wird

fiir beide Substanzen mit ungefdhr 46 Jahren angegeben.




4-1

4, Tierversuche mit Radium

4.1 Frihe Tierversuche

Die ersten Tierversuche mit Radium wurden zu Anfang des Jahrhunderts angestellt.
Bei diesen Versuchen wurde das Radium oft perkutan injiziert oder implantiert,
die Dosis war nicht bekannt, oder es wurde eine Mischung von Ra-226 und Ra-228
(Ms Th) verwendet /Chiacchierini, 1970/, s. Tab. 4.1,

Zu den frilhesten Untersuchungen am Sdugetierorganismus gehoren die Arbeiten von
Meyer und Mitarbeitern aus den Jahren 1906 und 1907 /Meyer, 1906; Salant, 1907/.
An Hunden, Katzen, Kaninchen und anderen Tieren wurden erste Versuche zum Metabolismus
von Radium (im Vergleich zu Barium) nach verschiedenen Formen der Inkorporation
angestellt. Die Untersuchungszeiten waren mit weniger als 20 Tage relativ kurz.
Besonders untersucht wurden mdgliche Wirkungen auf Blutdruck und Atmung, Ver-
teilung im Korper und Ausscheidung. Einzelne Organe wie Leber, Niere, Gallenblase,
Magen, Darm wurden untersucht:; auf Unterschiede zwischen Pflanzen- und Tierfressern
wird hingewiesen. Es wurden sehr hohe Dosen an Radium gegeben: pro‘Hund z. B.
zwischen 1,8 und 45 mg Radiumbromidldsung. Bedenkt man, daB zu dieser Zeit, wie

in der Arbeit von 1906 explizit vermerkt, nicht einmal klar war, daB Radium zu den
Erdalkalien gehort, so kann man ermessen, wie gro die Fortschritte der Wissen-
schaft gewesen sind, die uns heute erlauben, Radium als dasjenige radioaktive
Element zu betrachten, dessen Wirkungen auf Lebewesen am besten bekannt sind.

Schon im Jahre 1911 wurden erste Versuche iiber den Metabolismus des Radiums und
seiner Zerfallsprodukte angestellt /Smith, 1911/. Es ist erstaunlich, wie sorg-
fdltig schon damals dieses Experiment geplant wurde. So wurde Miusen das Radium
mit dem Futter verabreicht oder injiziert und dann die Ausscheidung liber den Magen/
Darm-Trakt, die Nieren und die Haut untersucht. Auch der zeitliche Verlauf dieser
Ausscheidung und die Abhdngigkeit von der chemischen Form des verabreichten Radiums
wurde untersucht. Besonderes Augenmerk fand schon damals die Radon-Radioaktivitat
in der Lunge,

4.2 Neuere Untersuchungen

Im Zentrum der Tierversuche steht die Erzeugung von Sarkomen durch die Strahlen-




Autor Zeit Substanz Ra-Menge (mg) Spezies Anzahl der Tiere | Tumor- Art des Tumors
Ra an | Induktionszeit
untersucht Tumqryn (Monate)
Lazarus-Barlow| 1918 Ra 10'4-10-8 Maus 193 5 6 Hautkarzinome
Ra 10731077 Ratte 53 ? ? |
Daels und 1925-1926 Ra 107%-6x1073 | Maus 78 3 7-12 | Spindelzellsarkome
Baeten Ratte 43 2
qu]s'und 1831 Ra unbestimmbar Ratte 82 4 8-22 Squome von Schiddel,
Biltris 1931-1933 Ra | eeeininn.. Meerschwein- 100 18 g-22 | Niere, Milz
chen
1937 Ra | ceeeeennn... Kiicken 152 2 58-59 Karzinom der Gallenwege,
Osteosarkome
Schurch und 1931 Ra 10-4--5x10°3 Kaninchen 1 1 18 Sarkome von Knochen,
Uehlinger -- | Leber, Milz
Uehlinger und |1935-1938 {Ra, Ms-Th 1| ............ Kaninchen 56 18 18-50
Schurch
Sabin et al...|1932 Ra, Ms ~-Th 1 5,1 mg Ra Kaninchen 7 2 11-19 Osteosarkome
7.7 mg Ms - Th1
4x10'4—1,8x10'3 Meerschwein- 12 2 34-39 Karzinom der Gallenwege
: chen Hautkarzinome,
Ross 1936 Ra 0.1 Kaninchen 13 6 24-32 -- | Bindegewebs- und Osteo-
sarkome
»Jentzer 1937 Ra 0,5 Kaninchen 6 1 9 Osteosarkome
Hellner 1938 Ra | ceiiiinennnn Kaninchen . .. 24 verschiedene Sarkome
Dunlap et al. {1944 Ra 2x10'6 Ratte 13 9 12 Osteosarkome

Nach Lacassagne, Antoine (1945) (herausgegeben von Hollaender,A.,) Radiation Biology, VOL I, Part II,
Inc., N.Y. (1954) p.

VTab. 4.1

1155.

Experimente zur Erzeugung von Geschwulsten durch Radium

McGraw-Hi11 Book Company,

v
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belastung. Die bedeutendsten modernen Studien sind

1) die Untersuchungen an Beagle-Hunden an der Universitdt von Utah
/Utah, 1969; Dougherty, 1969/

2) die Untersuchungen an Beagle-Hunden an der Universitdt von Kalifornien in
Davis /Davis, 1969/ und

3) die Untersuchungen an Miusen im Argonne National Laboratory /Finkel, 1969/.

Sorgfdltige Tierexperimente mit Dosisbelastungen in verniinftigen Bereichen, aus-
reichender Zahl von Versuchstieren und geniigend langer Beobachtungsdauer sind als
Erganzung zu den Erfahrungen mit Radium im Menschen unerldRlich, auch wenn die
Schwierigkeit, aus Tierversuchen zu extrapolieren, bestehen bleibt.

4.3 Beagle-~Hunde

Die oben zitierten groBen Studien mit Sdugetieren befaffiten sich vor allem mit den
langfristigen biologischen Wirkungen interner Strahlenquellen. Der Beagle-Hund
als Versuchstier wurde wegen seiner langen Lebensdauer und deswegen gewdhlt, weil
sein Knochenmetabolismus, seine Physiologie und Pathologie der menschlichen naher
stehen, als dies bei Nagetieren der Fall ist. Das Utah-Experiment begann in den
50er Jahren mit dem Ziel, die Wirkungen von Ra-226 und Pu-239 zu vergleichen.
Zusdatzlich wurden Wirkungen von Ra-228 und Th-228 verglichen. Erwachsenen Tieren
(18 Monate alt) wurde eine einmalige Injektion mit einem Vielfachen der fiir
Menschen zuldssigen Dosis verabreicht, die Tiere wurden dann bis zu ihrem Tode
beobachtet, s. Tab. 4.2. o

In den drei Gruppen mit der hochsten Dosis (R5, R4 und R3) in Tabelle 4.2 (zur
Nomenklatur der Dosisgruppen s. Tab. 4.5) starben alle Tiere bis auf je eines

an Osteosarkomen, in der Gruppe R2 funf von 13 und in der Gruppe R1.7 eines von

9 Tieren. Fir die Gruppe R! nehmen die Autoren der Studie /Utah, 1969/ an, daB
keines der Tiere an Strahlenschaden gestorben ist. Bei den 40 Tieren der Kontroll-
gruppe (RO) starben im Untersuchungszeitraum 12 Tiere, es entstanden aber keine
Tumoren der Art, wie sie bei den fieren unter StrahleneinfluP zu beobachten waren.
In Tabelle 4.3 sind entsprechende Daten fiir sog. Test-Tiere aufgefiihrt. Von diesen




Osteosarkome

Behandlungs- | Dosierung | Anzahl der | Todesfdlle | Todesfdlle mit
Code? uCi/kg Hunde Osteosarkomen Zahl der Jahre zwischen| Mittlere Dosis
Injektion und Tod |! Jahr vor dem Tod
RS | 10,4 10 T 9 3,04 10 900
R4 3,21 13 13¢) 12 4,36 4 530
R3 1,07 12 12d) 1" 6,28 1 940
R2 0,339 13 13 5 10,28 837
R1.7 0,166 12 9 1 11,25 458
R1 0,0621 23 12 0
RO 0,0000 40 12 0

a)Zur Bedeutung der Codes s. Tab. 4.5; in den zusdtzlichen Gruppen
RO.5 mit 0,0220 pCi/kg und

b)RO.Z mit 0,0074 uCi/kg fanden sich keine Todesfalle.
1 Tod durch Staupe nach 481 Tagen

d)

€)1 Tod durch Staupe nach 490 Tagen
1 Tod durch Gebarmutterentziindung nach 1 610 Tagen

Tab. 4.2: Tierversuche mit Ra-226 an der University of Utah

v-v




Osteosarkome

Behandlungs-| Anzahl der | Todesfdlle mit
Code Hunde Osteosarkomen Zahl der Jahre zwischen Mittlere Dosis Andere Todesursachen
(s.Tab.4.5) Injektion und Tod 1 Jahr vor dem Tod
R5 12 6 3,36 10 832 3 Nierenentziindungen
1 Melanom
1 Knochenbruch
1 Wurminfektion
R4 4,23 4 262
R3 5,15 1 605 1 noch am Leben

a)Ohne die Tiere, die wegen Untersuchungen zu Metabolismus, Retention undanderen Spezialstudien getotet wurden.

Tab. 4.3: Nichtgetotete Ra-226-Test-Tiere an der University of Utaha)

G-v




Eizznd]“ngs' Zahl der Hunde uCi/kg/Injektiona) Osteosarkome Dauer bis zum Tode (Jahre)
(s.Tab.4.5)

R50 38 1,25 9 4.4

R40 41 0,42 6 4.9

R30 39 0,14 0 -

R20 41 0,047 0 -

R10 38 0,008 0 -

RO5 46 0,003 0 -

ROO 81 0,000 0 -
a)

Tab. 4.4: Ra-226-Injektionen an der University of California (Davis)

8 intravendse Injektionen im Abstand von einem halben Monat, beginnend am 435. Lebenstag

9-v
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erhielten manche das Radium statt in einer einzigen in sechs Injektionen im -
Abstand von 56 Tagen; manche Tiere wurden auch zu Untersuchungen iiber den Radium-
Metabolismus getdtet, bevor sie Tumoren entwickelten. In der Grdppe von Test-
Tieren gab es Osteosarkome in den drei Gruppen mit der hochsten Dosis (R3, R4,
R5), vergleichbarmit den Fdllen in Tab. 4.2.

Die Studie an der Universitdt von Kalifornien in Davis /Davis, 1969/ wurde eben-
falls in den 50er Jahren begonnen, hier mit dem Ziel, die relative Toxizitdt von
Sr-90 und Ra-226 zu bestimmen. Die Dosierung war dhnlich wie in Utah, die In-
jektionen wurden aber in je acht vierzehntagigen Intervallen gegeben. Diese
Methode wurde gewdhlt, um die mittlere Expositionsdauer von drei Jahren bei

den Menschen, die einer Radiumbelastung ausgesetzt waren, zu simulieren. Tabelle

4.4 zeigt die Ergebnisse dieser Studie
4.4 Verschiedene andere Versuchstiere, insbesondere Nagetiere

Im Argonne National Laboratory wurden mehr als 3200 Miuse nach der intravendsen
Injektion von Ra-226 beobachtet. Die Dosierung lag zwischen 0,05 und 120 uCi/kg,
damit lag die Strahlenbelastung durch das im Skelett verbleibende Radium
zwischen dem fiinffachen und dem 12 000fachen der fir Menschen zuldssigen Be-
lastung von 0,1 pCi Ra-226. Auch hier war der sicherste Indikator fiir Radium-
schdden das Entstehen von Osteosarkomen.

Tabelle 4.5 zeigt, in welchem Bereich bei den drei Experimenten gearbeitet wurde,

und erkldrt die verwendete Nomenklatur. Abb. 4.1 zeigt die Dosis-Wirkungs-Be-

ziehung. Man beobachtet einen linearen Verlauf der zu erwartenden Tumorhdufig-

keit als Funktion der Dosis bis zu 2,5 uCi/kg, hier und dann noch einmal bei

20 pCi/kg zeigt sich eine abrupte Anderung der Steigung der Kurve, die die

Autoren mit letalen Schdden am oberen Knick und verschiedenen moglichen Mecha-

nismen der Krebsentstehung am unteren Knick interpretieren /Finkel, 1969/. Diese
Ergebnisse sprechen fiir eine Dosis-Wirkungs-Beziehung ohne Schwellenwert.

Aus den Daten wurde extrapoliert, daB bei einer Belastung der Tiere mit 0,0014 uCi/kg,
die der von 0,1 uCi fir einen "Standardmenschen" von 70 kg entspricht, die Wahrschein-
lichkeit flr das Auftreten von Tumoren 1,3 mal so hoch wdre wie im Normalfall. Bei
einer Restaktivitdt (14 % nach 200 d) in dieser Hohe wire die Tumorerwartung dagegen
3,85 mal hoher als die von Kontrolltieren.
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Aufgenommene Davis Utah Argonne
Dosis
(MPBB)a) (Hunde) (Hunde) (Méduse)
12 000 - - A

8 000 - - B

4 000 - - C

2 000 - - D

1 620 R50 R5.0 -

1 000 - - E
540 R40 R4.0 -
500 - - F
250 - - G
180 R30 R3.0 -
125 - - H
100 - - I

75 - - J
60 R20 R2.0 -
50 - - K&M
30 - R1.7 -
25 - - N

10 R10 R1.0 0

5 - - P

3,3 RO5 RO.5 -

1,1 - RO.2 -

0 ROO RO.0 Q &R |

a)In Vielfachen der Maximum Permissible Body Burden (MPBB), die als 0,1 uCi
Ra-226 pro 70 kg Standardmensch fiir Radium-Arbeiter definiert ist.

Tab. 4.5: Vergleich der Dosisbereiche bei den verschiedenen Studien Uber die
toxische Wirkung von Radium




Anzahl der erwarteten Osteosarkome pro Maus

Abb. 4.1:
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Im Gegensatz zu den Experimenten am Argonne National Laboratory /Finkel, 1969/
wurden in einer tschechischen Arbeit mdnnliche Mduse auf die Auswirkungen von
Ra-226 untersucht /Klener, 1973/. Klener et al. beobachteten eine signifikante
Lebenszeitverkiirzung oberhalb einer relativ hohen Schwellendosis, das Ent-
stehen von Osteosarkomen und eine Verringerung der Leukdmierate im Vergleich

zu einer Kontrollgruppe unbehandelter Tiere, die nicht allein durch die Lebens-
zeitverkiirzung erklart werden konnte. Das Radium wurde in diesem Experiment
intraperitoneal verabreicht. Abbildung 4.2 zeigt einen Vergleich der Ergebnisse
mit denen von Finkel et al.. Die Unterschiede riihren sicher zum Teil von Eigen-
arten der verwendeten Mausestdmme her. Die Zahl der Versuchstiere war in bei-
den Experimenten vergleichbar, die Dosierung lag in Prag.zwischen8.2und 75 uCi
Ra-226/kg.

. o Finkel
e Klener
100}
ey
801 o °
o T
60 ',.40 . N
wof .97 Yy
(0N °
ZO:O/ @ e
0 A Ll
1 10 100
pCi/kg

Abb, 4.2: Auftreten von Osteosarkomen als Funktion der
verabreichten Ra-226-Aktivitat

In einer russischen Arbeit von 1974 wird die Verteilung von Radium in Ratten

nach Th—Injektionen untersucht /Moskalev, 1974/. Nach intravendser Verabreichung
verteilt sich das Radium ungleichmdBig, die Konzentration ist am hochsten in
Knochen, Nieren, Speicheldriisen, Schilddriise und Magen- und Darmschleimhaut. Die
Verteilung ist zudem vom Alter der Tiere abhdngig. Bei jiingeren Tieren reichert
sich mehr Radium in Knochen an, bei dlteren findet sich relativ mehr in den
Weichteilgeweben. Zudem ist bei den dlteren Tieren die Exkretion im Urin stdrker.




Auch die Absorption aus dem Muskelgewebe ist altersabhdngig. Die Absorption
betrdgt 60 % in der ersten Stunde nach der Injektion, 95 % nach 24 Stunden;
bei ausgewachsenen Tieren ist der Vorgang langsamer als bei den jiingeren.

Schon 1948 wurden die Wirkungen von parenteral verabreichtem Radiumchlorid auf
die zelligen Bestandteile des peripheren Bluts von Ratten, Mausen und Kaninchen
untersucht /Jacobson, 1948/. Intraperitoneal und intravends wurde Ra-226 in

Dosierungen von 0,005 bis 0,94 pCi/g an Ratten, 0,00066 bis 0,85 uCi/g in-
traperitonea1 an Mause uhd 0,0016 bis 0,1 uCi/g intraperitoneal oder intracardial
an Kaninchen gegeben. Es zeigten sich keine signifikanten Spezies-Unterschiede,
nur Kaninchen schienen etwas resistenter zu sein. Auch damals schon war es un-
sicher, ob bei den Mdusen Geschlechts- und/oder Stammesunterschiede flir Resistenz-
unterschiede relevant waren. Bei Dosen von weniger als 0,01 uyCi/g zeigten sich
keine Wirkungen, bei Dosen > 0,02 uCi/g zeigten sich Andmie und anhaltende Reduktion
der Leukozyten an Ratten. Bei Dosen oberhalb von 0,03 uCi/g zeigten sich schwere
Schdden, wiederholt Anamie in mannlichen Mdusen (ABC-Stamm), aber nicht in weib-
Tichen Mausen (CF1-Stamm), dazu vergleichbare Veranderungen in den Antikorper-
Anteilen in beiden Stdmmen und eine beginnende mdBige Reduktion der Lymphozyten

in mdannlichen ABC-Mausen.

Selbst Dosen von 0,1 puCi/g erzeugten in Kaninchen noch keine Anamie, sondern

nur eine leichte Verminderung der Leukozyten. Bei Ratten fiihrte eine Dosis von

0,94 uCi/g zu einer beginnenden Reduktion der Retikulozyten (Vorstufen roter Zellen)
mit nachfolgender Oberproduktion und einer deutlichen Reduktion der Blutpldttchen
(Thrombozyten) mit nur geringer Besserung. AuBerdem wurden morphologische Ver-
dnderungen in den kernhaltigen Zellen des peripheren Bluts beobachtet, wie sie

aus Studien mit externer Bestrahlung oder nach Verabreichung von Plutonium be-

kannt waren. Makrozytose, sichtbar durch vergroferten Erythrozytendurchmesser und
vermehrten Hdmoglobingehalt des Einzelerythrozyten wurden bei Ratten, Mdusen und
Kaninchen bei parenteralen Dosen von 0,1 bis 0,2 uCi/g beobachtet.

In einer kanadischen Arbeit aus dem Jahre 1971 /Gridgeman, 1971/ werden vier
verschiedene Methoden zur Beschreibung der in den Utah-Experimenten beobachteten
Dosis-Wirkungs-Beziehungen dargestellt. Fir die Effekte von Radium ist diese
Arbeit vor allem deswegen interessant, weil sie auch die Unterschiede der
Wirkung von Ra-226 und Ra-228 betont. Die vier Methoden beruhen auf einer
Untersuchung der Anzahl der Todesfdlle durch Osteosarkome, auf zwei ver-




schiedenen Betrachtungen der jeweiligen Uberlebenszeiten und schlieBlich auf

einer Untersuchung dariiber, wie lange es dauert, bis ein bdsartiger Tumor ent-
steht. Diese Tetzte Methode, die von Blair vorgeschlagen wurde, wird besonders
positiv bewertet. Ein Ergebnis dieser Studie ist, daB die relative Toxizitdt

von Ra-228 gegeniiber Ra-226 bis zu 2.5 mal hoher sein konnte, s. Abb. 4.3. Der
Unterschied riihrt vor allem daher, daB sich Ra-226 relativ g]e1chmaB1g in Knochen
verteilt, bei Ra-228 aber vor allem wegen der Tochterproduk%e eine unterschiedliche

Wirkung in den verschiedenen Geweben

a) Weichteile, Blut und andere extrazelluldre Fliissigkeiten,
b) endostale Oberflachen,
¢) mineralische Knochen

zustande kommt.

o]

$-360 S - &6(;0 20(;0 a]'le '. -T
Ze1ten die bei der Dosisberechnung berucks1cht1gt wurden (Tage);

durchschnittliche Oberlebenszeit, T = Zeit zwischen Entstehen des
Tumors und Tod

Abb. 4.3: Relative Toxizitdt verschiedener Radionuklide
aus verschiedenen Studien

Bisher haben sich solche Studien auf die Entstehung von Osteosarkomen beschrankt.
In Utah wurden darliber hinaus Melanome im Auge beobachtet, die bei sehr niedrigen
Dosen auftreten. Auch dieses Ergebnis spricht filir eine Fortsetzung sorgfdltiger
Tierexperimente.




Zur Ergdnzung der Untersuchungen an Thorotrast-Patienten (s. 3.4) wurden auch
Tierexperimente zum Metabolismus von Ra-228 und Ra-224 unternommen. So wurde

an Kaninchen die Anderung der zeitlich-rdumlichen Verteilung dieser Isotope im
RES (retikuloendothelialen System) und markfreien Skelett untersucht /Kaul, 1969/.
Im Vordergrund des Interesses standen bei dieser Arbeit Fragen der zeitlichen
Anderungen der ThOZ—Tei1chengr66e durch Agglomeration in den Organen des RES
sowie die TransTokation der Radium-Isotope aus diesen Organen in das Skelett.
Auch diesen Tieren wurde die Thorotrastsuspension intravends injiziert, die
Dauer der Speicherung lag zwischen 0,125 Tagen und 220 Tagen nach der Injektion.
Die Ergebnisse stehen im Einklang mit Beobachtungen am Menschen und an Hunden
/van Dilla, 1958/, nach denen die Retention einer einmalig applizierten Radium-
aktivitdt durch eine Potenzfunktion dargestellt werden kann.

4.5 Zusammenfassende Studien

Weitere Einzelheiten der Verteilung und Ausscheidung von Ra-224 und Ra-228
wurden von Kaul und Heyder im Jahre 1970 beschrieben /Kaul, 1970/. Aqs dem Ver-
gleich der dem Kompartmentmodell entsprechenden Ausscheidungskurve mit dem ge-
messenen Verlauf der Gesamtausscheidung wurden der Wert fiir die Retention von
Radium im Skelett (0.375) und die Konstante fiir die Ausscheidung in Ionenform
0,83 d_1, entsprechend einer Halbwertszeit von 20 h, ermittelt. Auch hier wurden
die Untersuchungen an mdnnlichen Kaninchen durchgefiihrt.

Im Jahr 1970 wurde in Utah ein Vergleich der Wirkungen von Radium und Plutonium
angestellt /Stover, 1980/. In dieser Arbeit wird éngeregt, neben den Unter-
suchungen an Beagle-Hunden solche an reinerbigen Tierstammen mit denjenigen an
den bekannten Gruppen von Exponierten (Radiumfdlle, Atombombeniiberlebende, Uran-
minenarbeiter, Bewohner der Marshall-Inseln) zu verbinden.

Im Jahre 1976 kam an der Universitdt von Utah eine Sammlung von Konferenz-Be-
richten zum Thema "The Health Effects of Plutonium and Radium" heraus. Auch in
dieser Serie spielten die Untersuchungen an Beagle-Hunden eine besondere Rolle.
In einer Arbeit von Taylor, Jee und Mays /Taylor, 1976/ wird z. B. eine ver-
gleichende Ubersicht derjenigen Krebserkrankungen ergeben, die bei Hunden und
Menschen als Ergebnis der Strahlung auftreten: |
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Niedrigste Ra-Dosis

Symptom Hund | Mensch [rd]
Hund Mensch

Joch-Syndrom + +
Pathologische Briiche ++ + 500 1200
Minimale radiographische Veranderungen + +
Strahlenneoplasie ¥ + %
Tumoren der blutbildenden Gewebe - -
Lebererkrankungen + KL g KR

*Hier mlissen besonders die Verschiedenheiten der Anatomie beachtet werden.
**Bei Pu-Inkorporation finden sich 30 % in der Leber, 50 % im Skelett.
***Bej Pu-Inhalation finden sich mehr als 30 % in der Leber, mehr als im Skelett.

Tab. 4.6: Strahlenbedingte Krebserkrankungen

1974 wurden in USA Einwirkungen von Radium auf Rinder-Schilddriisen untersucht.
In Proben dieses Organs vor allem aus Nigeria (80 %) und Colorado (60 %), aber
auch aus anderen Teilen der Welt wurde zwar Radium gefunden, jedoch ist unge-
klart, wie sich dieses Element in den Schilddriisen-Follikeln anreichert. Trotz
einer relativ intensiven a-Strahlung auf die angrenzenden Follikelzelien konnten
keine biologischen Wirkungen solcher Strahlung festgestellt werden /van Middles-
worth, 1975/. Es wurde angeregt, auch die Schilddriisen anderer Tiere zu unter-
suchen.

In einer Arbeit von Goldman und Rosenblatt /Goldman, 1975/ wird die Entstehung
von Schdden des Knochenmarks und von Osteosarkomen als Funktion der injizierten
Dosis von Sr-90, Ra-226 und Pu-239 an Beagle-Hunden untersucht.

Eine Darstellung von Probit-Kurven neutrophiler Leukozyten als Funktion des
Logarithmus der Dosis ergibt parallele Geraden in der Reihenfolge Pu > Ra > Sr,
bezogen auf pCi/kg-Injektionen, s. Abbildung 4.4. Diese Beobachtungen geben einen
Hinweis auf mdglicherweise gemeinsame "Mikroereignisse", die zur Karzinogenese
fiihren.




Auch in England wurde 1974 eine Studie zur Wirkung von Ra-226 und Sr-90 in Knochen
von Menschen und Tieren verdffentlicht /Spiers, 1974/. Hier geht es vor allem um
Einzelheiten der Dosisberechnung fiir (rotes) Knochenmark und endostales Gewebe.
Fir die Dosis kommt es stark auf die Knochenstruktur an, was insbedondere bei der
Ubertragung von Ergebnissen aus Tierexperimenten auf den Menschen beriicksichtigt
werden muB. In Tabelle 4.7 werden einige relevante Parameter fiir Knochen eines
erwachsenen Mannes, eines Kindes und eines Beagle-Hundes und die Dosisfaktoren
fir Radium zusammengefaBt. Dabei ist ﬁM/ﬁb ein mittlerer Dosisfaktor flr das
Knochenmark, DO ist die Dosis flr eine sehr kleine Distanz im Knochengewebe,
DS/DO der entsprechende Faktor fiir eine 10 pm-Schicht endostalen Gewebes, die

an die trabekulare Oberfldche angrenzt.

In einer Arbeit des Argonne National Laboratory zur Verteilung von Pu-239 im
menschlichen Knochen /Schlenker, 1974/ wurde unter Zuhilfenahme eines Modells

von Marshall und Lloyd aus den Daten abgeleitet, daf das Verhd@ltnis der relativen
biologischen Wirksamkeit von Pu-239 zu der des Ra-226 im Menschen viermal so groB
ist wie das entsprechende Verhdltnis bei Beagle-Hunden. Auch diese Arbeit bezieht
sich auf die experimentellen Untersuchungen an der Universitdt von Utah /Marshall,
1973/. Die flir die Wirksamkeit der Radionuklide ausschlaggebende Umbau-

rate der Knochen ist bei jungen Hunden ca. zehnmal QrdBer als bei erwachsenen
Menschen. Da sich Radium im Gegensatz zu Plutonium nicht an der Knochenoberfléache
sondern im Knocheninneren ablagert, wurde von Marshall und Lloyd das Verhdltnis
der relativen biologischen Wirksamkeit von Plutonium zu Radium flir Hunde mit 6,
flir Menschen mit 17+ 6 angegeben, so daR das Verhdltnis beider ~ 3 ist, was mit
dem oben angegebenen Wert in Einklang steht.

Marshall und Lloyd hatten im Jahr 1972 zundchst die Frage untersucht, ob die

(relative) Wirksamkeit von Radium und Plutonium in Tier und Mensch gleich sei
bzw. ob die relative Wirksamkeit von Plutonium und Radium fiir Mensch und Tier
gleich sei, ob also fir die Wirksamkeit W gilt:

W (Ra - Hund) W (Pu ~> Hund)
W (Ra = Mensch) W (Pu -+ Mensch)

bzw.
W (Pu - Hund) W (Pu - Mensch)
W (Ra - Hund) W (Ra =+ Mensch)
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[ .
M1tt}ﬁrﬁmW6916ﬂge Bereich der Dosisfaktoren
Art gemessene -
Knochen Balkchen Mark DM/DO DS/DO
Erwachsenery WirbelknochenJ 220-320 ])905-1 705§ 0,016-0,029 |0,32-0,34
44 Jahre Hifte,Rippen,
Oberschenkel,
Scheitelbein { 515 390 0,068 0,38
Junge, Lendenwirbel, | 1565-190 {560-750 0,033-0,047 [0,34-0,36
20 Monate Wirbelknochen,
Rippen,Hiifte,
Oberschenkel,
Scheitelbein | 560 250 0,102 0,41
Beagle, Vorderbein, 180-285 {320-740 0,046-0,082 | 0,35-0,38
> 1,5 Jahre | Speiche,
Hinterbein,
Schienbein,
Lendenwirbel
Tab. 4.7: Mittlere Ausbreitung im Knochen und m1tt1ere Dosisfaktoren fir a-

Teilchen aus Ra-226




Schon damals hatten sie betont, daB die Unterschiede im Verhdltnis von Knochén-
oberfldche zu Knochenvolumen, die Knochenumbildungsrate, die Lebenserwartung,

die relative Rate der Zellproliferation und die unterschiedliche Radiosensitivitdt
der Zellen von Bedeutung sein konnten /Marshall, 1972/.
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5. Dosis-Wirkungs-Beziehung bei der Krebsentstehung

Eine der allerersten Arbeiten iiber die biologischen Wirkungen von Radium erschien
im Jahre 1911 /Pusey, 1911/. Sie vergleicht die Wirkungen des Radiums mit denen

von Rontgenstrahlung. Besonders untersucht wurden die Wirkungen auf die menschliche
Haut, die mit einer Latenzzeit von ungefdhr 2 Wochen auftraten, z. B. Pigment-
stimulierungen, Rotungen, sonnenbranddhnliche Entziindungen. Neben solchen vor-
tbergehenden Effekten wurden "typische Strahlenreaktionen" beobachtet, z. B.
Blutandrang, Violettfarbung, Haarausfall, Blasen, schwerheilende, schmerzhafte
Geschwiire, die zu Krebs fiihrten, der dem Alters- oder Lichtkrebs &hnelte. Wir-
kungen auf schon geschddigte Haut wurden eigens untersucht, ein Hinweis darauf,
wie damals nach Heilwirkungen des Radiums geforscht wurde.

~ Wie schon in Abschnitt 3.2 dargestellt, stammt ein groBer Teil des Wissens lber
die Langzeitwirkungen von Radium im menschlichen Kdrper aus den Studien iber die
Zifferblattmalerinnen in USA. Der AbschluBbericht iiber die Fdlle in New Jersey aus
dem Jahre 1968 enthalt auch Aussagen zur Entstehung von Krebserkrankungen nach
Radium-Inkorporation /NYO, 1968/. In Teil II des NYO-Berichts werden die Ab-
normalitdten der Knochen, in denen sich Radium abgelagert hatte, beschrieben.
Dabei wird besonderer Wert darauf gelegt, frilhzeitig Schaden zu erkennen bzw.

die Verdnderungen zu identifizieren, die bei geringer Strahlenbelastung auf-
treten, denn gerade diese Effekte sind im Hinblick auf den Strahlenschutz wichtig
fiir die Grenzwertsetzung bei langer andauernder niedriger Strahlenbelastung

und im Rahmen der Krebsvorsorge von Interesse. In diesem Zusammenhang wird auch
darauf hingewiesen, wie aufschluBreich der Vergleich mehrerer Rontgenaufnahmen,
die in bestimmtem zeitlichen Abstand entstanden sind, sein kann. Allerdings ge-
lang es nicht, Schwellenwerte fiir das Auftreten solcher Effekte zu bestimmen,

da die Dosisbestimmung wegen der lange zuriickliegenden Bestrahlung mit groBen
Unsicherheiten behaftet war. Es erscheint zudem unsicher, ob es einen solchen
Schwellenwert Ulberhaupt gibt.

Als Gesamtergebnis der Studie wird aber angegeben, daB sich nach sehr Tanger
Zeit der Belastung mit der gegenwdrtig zuldssigen Menge an Radium ein Risiko
fir den Exponierten entwickeln konnte. Die Latenzzeit fiir das Auftreten einer
Krebserkrankung nach einer Belastung mit 1 uCi Ra-226 1aBt sich auf ~ 50 Jahre
abschdatzen; eine Zifferblattmalerin, die im Alter von 20 Jahren ihre maximale
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Belastung aufgenommen hat, wird also wahrscheinlich bis zum Alter von ~ 70 Jahren
frei von Osteosarkomen sein. Personen mit einer Belastung von 0,5 uCi bleiben
vermutlich wahrend ihres ganzen Lebens ohne Risiko. Um einen Sicherheitsfaktor
von 10 zu haben, wdare es deswegen angezeigt, die Grenze von 0,1 uCi Ra-226

fiir Radium-Arbeiter auf 0,05 herabzusetzen. Tabelle 5.1 enthdlt die Krebsfalle in
der New Jersey-Gruppe geordnet nach der Art der Krebserkrankung.

Der groBte Teil der Arbeiten zu Krebserkrankungen durch Radium-Inkorporation
kommt aus dem Argonne National Laboratory /Marshall, 1976; Marshall, 1975;
Rowland, 1973; Failla, 1972; Stehney, 1972; Stehney, 1971/. Die beiden erst-
zitierten Arbeiten behandeln die Theorie der Entstehung von Osteosarkomen durch
a-Strahlung; die Arbeit von 1975 enthdlt unter anderem auch die Daten, auf denen
die Modelle beruhen. Es wurde ein Modell entwickelt, das den EinfluB von a- und
B-Strahlung bei der Bildung von Osteosarkomen beschreibt.

In einer dreidimensionalen Analyse werden Tumorhaufigkeit, Dosisrate und Zeit zu-
einander in Beziehung gesetzt und das Modell an experimentelle Ergebnisse ange-
paBt. Wesentliche Charakteristika sind: eine Latenzperiode von 10 - 20 Jahren fir
Radium-224 und von ungefdhr 30 Jahren Radium-226 und Radium-228, der Hinweis auf
den EinfluB der Knochenumbildungsrate, des Alters und verwandter Krankheiten,

wie z. B. der Paget-Krankheit. Eine detaillierte Untersuchung von Knochenver-
anderungen bei eingelagertem Radium findet sich ebenfalls in einer Arbeit des
Argonne National Laboratory /von Seggen, 1974/.

Die Zeit fir das Wachstum eines Tumors wird auf 3 bis 5 Jahre abgeschatzt. Das
Modell berlicksichtigt auch, daB Ra-224, dhnlich dem Pu-239, iberwiegend auf die
Knochenoberflache wirkt, Ra-226 und Ra-228 dagegen im Knochenvolumen.

Die Abbildungen 5.1 und 5.2 zeigen die Entstehung und zeitliche Entwicklung von
Osteosarkomen als Funktion der aufgenommenen Aktivitdt von Ra-228 plus Ra-226

/Marshall, 1976/.
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Abb. 5.1: Kumulierte Rate von Osteosarkomen als Funktion der Aufnahmen
von Ra-226 und Ra-228 ’

O0r—T—F1T T T T T T T T T T T T
40r -
o |
30r -
8-) - o
s 20F -
B O - DATEN B
B o i
[0 ———— MODELL o
0 N I D R Y I T I I I e e
| 10; 100 [000

Ra-Aufnahme (uCi/kg Knochen)

Abb. 5.2: Mittlere Latenzzeiten fir die Entstehung von Osteosarkomen
im Menschen nach Aufnahme von Ra-226 und Ra-228
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Das dargestellte Modell ist geeignet, sowohl die Daten des "Center for Human
Radiobiology"*als auch die Daten aus Tierversuchen zu beschreiben. Um die be-
obachtete quadratische Dosis-Wirkungs-Beziehung (s. Abb. 5.3) zu erkldren,
erscheint die Annahme von zwei Einzelvorgdngen zu Beginn der Krebsentstehung
(two initiations) angemessen. Reparaturmechanismen und Effekte der Immunabwehr
(immune surveillance) werden dabei auBer acht gelassen. Fiir Ra-226 hdngt die
Tumorrate P nur von der Dosis D, bei niedrigen Dosen von D2 ab. Bei hohen Dosen
(> einige hundert rd) erreicht P ein Plateau, ist also auch von der Dosis unab-
hdngig. Bei hohen Endostaldosen von Ra-224 ist die Tumorrate von Dosis und
Dosisrate abhangig. Das Zeitverhalten ist wie erwartet: Mit zunehmender Dosis
sinkt die Latenzzeit, bei niedrigen Dosen ist sie unabhdngig von der Dosis,
siehe 3.7. Unterhalb einer Skelettdosis von 900 rad durch Ra-226 und Ra-228
wurden beim Menschen keine Osteosarkome beobachtet /Evans, 1974/. Uberhaupt
zeigten sich in den Gruppen mit Belastungen < 1 rd, 1 - 100 rd und 100 - 1000 rd
keine signifikanten Unterschiede in den 45 Jahren nach der Exposition /Stehney,
1971/. Erst danach treten bei lang anhaltender niedriger Strahlenbelastung
interessante Effekte auf. '

1 1T N 9 (4 Falle hatten 2 oder
mehr Hautschiden;
2 hatten andere Er-

krankungen)

B rUS T ittt ittt e e et et e o 5

GEbErMUEEErNaTS ettt it it ieririernorsonsonononnsnens 4

I B3 =P 3

KNOChENSArkome & ouvevrrereerenensoseoonsnneanesnononns 2 (1 um die Knochenhaut
herum)

e - - 2 (1 Fall hatte zusdtzlich
ein Blasenkarzinom)

Gebarmutterschleimhaut .....ovveen.. Cerete e eeens 2 (auBer Gebdrmutterhals)

=Y o= 2

Lunge, BronChien ..uveueiireiineerrnnnereenneeennnnss 2 (1 Fall hatte zusdtzlich
Mundkarzinome)

OhrspPeiche ldrliSe voeeereerirrnnnerennnreneonneenenons 1

Bauchspeicheldriise o.vveeiieeienernernnernnennnaenns 1

Mundschleimhaut ....vuereiniiinneeroeneneeonnennnonss 1

0= Yo 1= N 1

MaStdarm vttt ein e ereeeoevoonnoosansesasssoncoseas 1

Magen ..... f et e e e s s aea s e st teetesenc oot oo rensoanns 1

Multiple Myelome ...viieinrennreninenenrenernneennenns 1

chronische myeloische Leukdmie .....evvievevenrnnnnn. 1

Tab. 5.1: Krebserkrankungen

*Zentrum fiir Radiobiologie des Menschen
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Abb. 5.3: Verschiedene-Dosis-wirkungs-Beziehungen als
Versuch einer Anpassung an Ergebnisse aus
Radium-Studien /Evans, 1967/

Es scheint nach Rowland /Rowland, 1973/ keine signifikanten Unterschiede der
Dosis—Wirkungs—Beziehung fiir Ra-226 und Ra-228 zu geben, allerdings scheint die
Sarkom-Rate fiir Ra-228-Fd1le hdher zu sein. Dies steht im Gegensatz zu den Ex-
perimenten mit Beagle-Hunden, ein weiterer Hinweis, daB bei Extrapolationen aus
Tierversuchen Vorsicht geboten ist. Nach Rowland war die niedrigste mittlere
Skelett-Dosis, die zu einem Knochentumor filihrte, 888 rd fir eine Mischung von
Ra-226 und Ra-228. Die kiirzeste Zeit zwischen der ersten Exposition und der
Diagnose eines Tumors war 7 Jahre.

Neuere Studien iliber die Wirkung von Ra-224 im Menschen zeigten, daf eine mittlere
Skelett-Dosis von nur 90 rd zu Knochentumoren fihren kann; die kiirzeste Zeit zwischen
Expositionsbeginn und Tumor-Diagnose war 4 Jahre /Spiess, 1970a/. Neben Knochen-
sarkomen fanden Spiess und Mays nach Ra-224-Injektion auch strahleninduzierten
Minderwuchs bei Kindern, Weichteilkarzinome bei Erwachsenen, hdufig Leber- und
Nierenschdden, seltener Leukdmie, eventuell auch Zahnschdden und Katarakte,

deren Ursache nicht feststeht. Die Latenzzeiten lagen zwischen 4 und 18 Jahren,

Kinder waren bis zu viermal empfindlicher als Erwachsene /Spiess, 1970b/,
s. auch Abschnitt 3.4.

Rechnet man diese niedrigste mittlere Skelett-Dosis um auf eine 10 p dicke Zell-
schicht an der Knochenoberfldche, kommt man zur sog. Endostal-Dosis, s. Tab. 5.2
/Rowland, 1975; Marshall, 1978/.
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Ra-224* Ra-226%* Pu=-239%**

Oberflachendosisrate
mittTere SkeTettdosisrate

8,9 0,45 12,8

*§a-§2?]und 100 % der drei a-strahlenden Tochterprodukte, 26,46 MeV pro
erfa

**;a-?Z?lund 30 % der drei o-strahlenden Tochterprodukte, 10,53 MeV pro
erfa

***Pu-239, 5,149 MeV pro Zerfall

Tab. 5.2: Verhdltnis zwischen der mittleren Skelett-Dosis und der Dosis an
den Knochenoberfldchen fiir verschiedene I'sotope

Mit dem ICRP-Knochengewicht von 5 kg fiir Manner und 3,4 kg fiir Frauen /ICRP 23,
1974/ ergibt sich eine Umrechnung fiir die oben angegebenen "Grenz-Dosen": Aus
880 rd werden 1310 rd, die entsprechende Endostal-Dosis ist 590 rd. Die etwas
kompliziertere Umrechnung fir Ra-224 ergibt 72 rd Skelett-Dosis und 640 rd
Endostal-Dosis /ICRP 20, 1973/. Im Gegensatz zu friiheren Annahmen zerfallen nur
11,56 % und nicht 20 % des injizierten Radiums im Skelett /Rowland, 1975/. Aus
den Ra-226-Fd1len kann man schlieBen, daB etwa 30 % der Patienten mit Endostal- -
Dosen von mehr als 600 rd eine Knochenmifbildung entwickeln. Dabei sind Latenz-
zeiten bis zu 50 Jahren bekannt. Abbildung 5.4 aus /Failla, 1972/ zeigt die
Haufigkeit der festgestellten Krankheitsbilder filir die 225 verstorbenen Ra-
Patienten. Von diesen Patienten waren 68 % weiblich. Wie erwartet, litten mehr
als 25 % der Patienten an radiogenen Sarkomen und/oder Karzinomen, zusdtzlich
zeigten 10 % andere radiogene Knochenschaden. Abbildung 5.5 zeigt die Krank-
heiten, die bei den noch lebenden Patienten vorkamen. Diese beiden Abbildungen

geben eine Ergdnzung zu Tab. 5.1.
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Abb. 5.4:

Anteil der hdufigsten Erkrankungen bei 225 verstorbenen Patienten

1 -2 Radium-induzierte Tumoren

(1 Sarkome, 2 Karzinome)

3 durch Radium verursachte Erkrankungen
4 Andmie

5 Leukdmie

6 Tumoren des Zentralnervensystems

7 Herzkrankheiten

8 Schlaganfdlle

9 - 16 Weichteiltumoren

(9 Darm, 10 Lunge, 11 Brust, 12 Blase,
13 Mundschleimhaut, 14 Bauchspeicheldriise,
15 Ejerstbcke, 16 andere)

17 - 18 Verschiedenes

(17 Unfdlle, 18 Diabetes)
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Abb. 5.5: Anteil der h3aufigsten Erkrankunhgen bei noch lebenden Patienten.
Der Anteil auf der rechten Seite wird als unabhdngig von der Radium-
Belastung betrachtet; in Klammern werden die entsprechenden Bruchteile
angegeben.

Zur Erkldarung der Ziffern s. Abbildung 5.4
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Die Abbn. 5.6 und 5.7 schliisseln die untersuchten Gruppen nach dem Todesalter auf.
Mit dieser Problematik befaBte sich auch die Arbeit von Stehney et al. /Stehney,
1972/. An den Radium-Patienten wurde getestet, ob entsprechend den Ergebnissen

aus Tierversuchen - pro 100 R Ganzkorperdosis wird die Lebenszeit um 1 % ver-
kiirzt - bei Menschen pro 100 rd die Lebenserwartung um 0,7 Jahre sinkt. Diese
Lebenszeitverkiirzung tritt aber eben nicht durch Krebserkrankungen auf, sie ist
deswegen ausfiihrlicher in Abschnitt 3.2 behandelt. |

In einer Arbeit von 1976 geben Spiers und Whitwell eine Formel fiir das Knochen-
krebsrisiko nach Inkorporation von Ra-226 an /Spiers, 1976/. Wenn nach einer
Beobachtungszeit von T0 Jahren R Krebsfdlle in einer BevGlkerungsgruppe von N
Mitgleidern beobachtet werden, gilt:

0,48
1,41 N r AtO

=
1]

0,676 N r D

Dabei ist r das Risiko, ausgedriickt in Anzahl der Fdlle pro Tausend, nachdem das
relevante Gewebe einer Dosis von 1 rd ausgesetzt war, die Dosisrate zur Zeit t
At ~052 rd/a und D die mittlere Dosis,

Die nach dieser Formel von den Autoren abgeleiteten Risiken sind in den Tabellen
5.3, 5.4 und 5.5 zusammengestellt /ICRP 3, 1959; Marshall, 1975; UNSCEAR, 1972/.
Diese Autoren sind der Meinung, daB es keiner Revision der Grenzwerte (MPBB =
maximum permissible body burden) fiir Radium bedarf.

Gewebe Wirkung Risiko-Koeffizient

Zahl der Fdlle (10%/y pro 1 rd/y)
Knochenmark Leukdmie rmo= 0,101
DA )| e | v -0
gzggzlﬁi?ﬁgeder g Osteosarkome rbs = 0,016
aberflache der ; Karzinome rps = 0,003

Tab. 5.3: Risiko aus der a-Strahlung fiir verschiedene Knochengewebe, abgeleitet
aus den Daten der Radium-Patienten
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rd/y fir 1 uCi Ganzkdrperbelastung®
Oberflédchen des Endost
Radionuklide | Trabekuldres ; Trabekuldr Spongios Oberfldche der
Knochenmark Nebenhohlen
Ra-226 o 1,6 19 35 275%
B 0,4 0,6 1.2 6,8
Pu-239 o 10,8 62 92 92

*nach /ICRP 3, 1959/zum Vergleich mit Tab, 5.6
**ungefahre Abschatzung

Tab. 5.4: Dosisraten fiir verschiedene Knochengewebe

[ Risiko=Zahl der Fille/1000/y
' Knochensarkome . MPBB
Radionuklide | Leukdmie |Trabekul&dr{Spongits |Karzinome |Summe q (ICRP)
(uCi) | (uCi)
Ra-226 0,18 1,51 0,56 0,83 3,08 (0,16 0,10
Pu-239 1,09 4,90 1,47 0,28 7,74 0,065 0,04
. (0,03)
Verhaltnis
Pu-239/Ra-226 6 3,2 7 2,6 0,3 2,5

*Gesamtkdrperbelastung entsprechend der Summe unter der Annahme, daB das Risiko
bei 5 rd/y ® 0,5 Fd11e/1000/y ist /UNSCEAR, 1972/.

Tab. 5.5: Gesamtrisiko flr das Knochengewebe fiir 1 uCi Ganzkorperbelastung auf-
grund der Daten der Radium-Patienten

Mays hat 1973 in einem Ubersichtsartikel dargestellt, welche Krebskrankheiten
nach der Inkorporation radioaktiver Isotope entstehen und was man Uber die
Wirkungen dieser Isotope weif, s. Tab. 5.6.

Radionuklid | Exponierte Auftreten der Krankheit
Rn-222 Uranminenarbeiter Lungenkarzinome

Ra-226 Zifferblattmaler Knochen- und Jochbeinsarkome
Th-232 Thorotrastfdlle Leberkrebserkrankungen
Ra-224 "Deutsche Patienten" Knochensarkome

P-32 Patienten mit Polycythaemie Leukamie

I-131 Bewohner der Marshall-Inseln Schilddrusentumoren

Tab. 5.6: Krebserzeugung durch verschiedene Radionuklide
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Fiir Ra-226 und Ra-224 ist ebenso wie fiir die anderen Isotope zusammengefaBt,
woher die Kenntnisse jeweils stammen. Da die betreffenden Arbeiten hier im
einzelnen ausgewertet wurden, soll vor allem darauf hingewiesen sein, daB Mays
mit seiner Zusammenfassung eine gute Ubersicht gegeben hat. Er betont unter
anderem, daB es neben der groBen Zahl von Osteosarkomen bei den Zifferblatt-
malerinnen auch einige Fdlle von Gehirntumoren und von Leukdmie gegeben hat
/Mays, 1973; Finkel, 1969/. Nach Thorostrast-Anwendungen kam es neben Osteo-
sarkomen zu Fdllien von Leberkrebs, Leukdmie und Lungenkrebs, die allerdings
moglicherweise auch durch die chemischen Eigenschaften der Thorotrastlosungen
ausgelost sein konnten, s. Abschnitt 3.4. Die Jahres-Dosen der untersuchten
Fdlle fiir die Belastung der Leber durch a-Strahlen liegen zwischen 31 und 41 rd
pro Jahr /Kaul, 1973/.

Der Mittelwert der Leber-Dosis in 10 Fdllen von Leberkrebs war 509 rd, flr 10
Fd1le von Hamangioendotheliomen war die mittlere Dosis 609 rd. Fiir Patienten

mit weniger als 0,4 ug Radium konnte kein Krebs nachgewiesen werden. Bei Dosen
zwischen 0,5 und 10 pg Radium ergaben sich in 14 % der Fdlle Knochentumore
/Schubert, 1958/. Interessant ist im Bericht von Mays, wie er und Evans 1964 zu-
fallig die Bedeutung einer Untersuchung an deutschen Ra-224-Patienten erkannten.
Diese Daten erlauben es, die Wirkungen auf Mdnner, Frauen und Kinder zu ver-
gleichen. Kinder scheinen etwas strahlenempfindlicher zu sein, Mdnner und Frauen
gleich empfindlich. Bei den Thorostrastpatienten wurde kein EinfluB schon vor-
handener Knochenerkrankungen auf das Entstehen von Osteosarkomen durch die Wirkung
des Radiums festgestellt. Besonders interessant ist die Zunahme der Knochensarkome
bei Protraktion der Dosis, die auch im Tierexperiment bestdtigt werden konnte
/Luz, 1972/.

Zur Erkldrung werden folgende Effekte herangezogen:

1. eine erhohte Anzahl bestrahler Zellen,

2. weniger "killing" von "pre-malignen" Zellen,

3. verldngerte Stimulation zu vermehrtem Zellwachstum,

4, geringe Reparaturrate flir Schéden durch a-Teilchen.




Diese Ergebnisse stehen im deutlichen Kontrast zu denen aus Untersuchungen mit
Rontgenstrahlen, 8- oder y-Strahlung. Unterhalb einer mittleren Skelettdosis von
90 rd aus Ra-224 (vgl. fiir Ra-226 die oben zitierten Uberlegungen) wurden keine
Knochensarkome beobachtet, was aber wegen zu geringer Statistik kein Beweis fiir
die Existenz einer Schwellendosis ist. Auf die grofe wissenschaftliche Bedeutung
der Fdlle, in denen Patienten wegen Bechterew- und anderer Knochenerkrankungen
mit Ra-224 behandelt wurden, ist hinzuweisen; deren Dosisbelastung ist sehr
niedrig und damit nahe dem fiir den Strahlenschutz besonders wichtigen Bereich
kleiner Dosen.

Ungekldrt ist, warum Ra-224 wie Pu-239 vorwiegend auf der Knochenoberfldche,
Ra-226 und Ra-228 dagegen im Knochenvolumen wirken. Flr Ra-226 ergibt sich
folgende Beziehung

02>\ k

P(t) + g) * 5 (1-e "
k2

D kpe KO

Wahrscheinlichkeit
Zeit (Jahre)

mit

—+
1]

g = Zeit fir das Tumorwachstum (Bevor ein Tumor entdeckt werden kann,
muB er etwa 1 bis 100 cm? groB sein, also zwischen 10° und 10%?
Zellen enthalten. Dazu muB sich die Ursprungszelle 30-37mal teilen.
Entsprechende Zeiten bei Radiumpatienten betrugen.3-5 Jahre)

o = Initiation, Wahrscheinlichkeit pro Zelle (107" /rd)

(Die Autoren definieren als Initiation die erste Einwirkung
eines Alphateilchens auf die Zelle, die die Teilungsfdhigkeit
zerstort. Als MaB dient ein effektiver Querschnitt)

A_ = Promotionsrate (10°%/Jahr)

("local rate of bone remodeling”;

wie in der Theorie der chemischen Karzinogenese definieren die
Autoren als "Promotion" die Anregung eines bUsartigen Zellwachs-
tums nach einer Latenzzeit)

= Wahrscheinlichkeit der Zelltdtung ("killing")
D = Dosis

Die Gleichung ergibt sehr gute Ubereinstimmung mit gemessenen Werten, wenn man
fir A & 1 % annimmt.




Bemerkenswert dist:

1) in dieser Gleichung kommt die Dosisrate nicht vor,

2) bei niedrigen Dosen ergibt sich eine Abhdngigkeit von D?
(Reihenentwicklung mit kD << 1),

3) man findet bei Werten von D > einige hundert rd ein Plateau fUr P,
d. h. die Tumorinzidenz ist von Dosis und Dosisrate unabhdngig.
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Das schraffierte Gebiet zeigt die mittlere
Rate von 28 * 6 % .zwischen 1000 und 50 000 rd

Abb. 5.8: Tumorrate als Funktion der Strahlendosis

Evans et al. haben in einer Ubersichtsstudie /Evans, 1969/ festgestellt, daB es
eine "praktische Schwelle" fiir das Entstehen von Knochensarkomen bei weniger
als 1000 rd gibt. Daraus wilirde folgen, daB eine Aktivitdt von 0,1 uCi Ra-226

im Korper zuldssig ware.

In seinem Artikel von 1974 /Evans, 1974/ hat Evans noch einmal betont, daP
"das richtige Objekt fur Studien iber den Menschen der Mensch sei". Er leitet
ab, wie man die seines Erachtens sinnvollste Angabe der Radiumdosis in kumu-
lierten rd aus der Aktivitdt des Restradiums bestimmt:

1 uCi Rest-Ra-226 = 3220 kumulierten rd.
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Daraus ergibt sich fiir einweibliches Skelettvon5 kgeinemittlere Dosis von 56 rd/a.
Evans, den man als auBerordentlich erfahren in Studien liber Radium betrachten
muB - er hatte schon 1932 damit begonnen - &duPert sich sehr kritisch iber ein-
schldgige Arbeiten von Gofman und Tamplin, aber auch iiber die groBen UNSCEAR-
und BEIR-Berichte. Die Ergebnisse seines Ubersichtsartikels in Bezug auf die
Krebserzeugung sind in Abbildung 5.8 zusammengefaBt. Es scheint zwei Bereiche
der Strahleneinwirkung zu geben: Einen Bereich niedriger Dosen, in denen die
radiobiologischen Folgen vernachldssigbar sind oder durch Reparaturmechanismen
ausgewogen werden, und einen Bereich hoher Dosen (> 1000 mittlere kumulierte rd).

In einer russischen Arbeit von 1964 wird ausgefiihrt, dap die Strahlenonkologie,
die eine Vielzahl von unverbundenen, oft sogar widerspriichlichen Daten und
klinischen Beobachtungen angésammelt hat, sich nun im Ubergang von einer eher
beschreibenden Phase zu einer Phase der Analyse und Auswertung befinde
/Strel'tsova, 1964/, Die zitierte Arbeit bringt dann fir die verschiedenen
Krebsarten eine griindliche Zusammenstellung verfiigbarer Kenntnisse und Litera-
turangaben. Auch diese Arbeit kann als Ubersicht insbesondere iliber friihere
Arbeiten zu Strahlenschaden aus inkorporiertem Radium an Mensch und Versuchs-
tier nur empfohlen werden. Ein besonders wichtiges unter den zahlreichen be-
schriebenen Details der Krebsentwicklung in dieser Arbeit ist die Aussage, daB
bei geringer Radiumdosis die Ausbreitung von Metastasen zunimmt, insbesondere
im Bereich von 0,5 bis 0,005 uCi/g. Dieser Effekt ist allerdings auch mit der
gegeniiber hoherbelasteten Versuchstieren verldngerten Lebensdauer verkniipft,
eine entsprechende Untersuchung am Menschen steht noch aus.

In einer englischen Arbeit aus dem Jahre 1970 /Loutit, 1970/ wird anhand einer
Auswertung amerikanischer Daten und einzelner englischer Falle hervorgehoben,
daB neben Knochensarkomen und Erkrankungen des Epithels der Nasennebenhthlen
bosartige Transformationen im Tymphomyeloiden Komplex als limitierend bei
Radiumretentionen angesehen werden miissen. In allen vom Autor angefiihrten
Fallen traten leukamiedhnliche Erkrankungen auf.
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6. Publikationen der ICRP und Grenzwerte fiir Radium

Da sich an der Grenzwertsetzung fiir Radium diejenige flir viele andere Radio-
nuklide orientiert hat, ist es von besonderem Interesse, sie zu untersuchen.

6.1 Friihe Grenzwerte

Rajewsky hat schon 1936 Grenzwerte fiir Dosisbelastungen bei Radium-Vergiftungen
angegeben. Dabei wird als Minimaldosis flir Osteosarkome 1200 rem bezeichnet
/Rajewsky, 1936/. Eine Aktivitdt, die kleiner als 0,1 pCi ist, gilt als gerade
noch zuldssig, eine Aktivitdt, die groBer als 0,75 pCi ist, gilt als toxisch.

Evans gab 1966 als Grenzwerte 0,5 uCi PRE (s.u.) an /Evans, 1966/. 1941 wurden 0,1 ug
als "maximum permissable skeletal burden" festgelegt, diese Festlegung beruhte
auf 30 Fd1len von Krebserkrankungen nach Radium-Inkorporation. Von daher riihren
auch die anderen Werte in der ICRP-Publikation Nr. 2 /ICRP 2/:

Thorium-228 (16s1ich)

Knochen 2.10"° Ci

Niere 9.10"° Ci

Gesamtkorper 9.10"" Ci

Leber 50-10"° Ci
flir Radium-228

Knochen 6.10"° ¢i
fiir Radium-224

Ganzkorper 6.10"° Ci

Knochen 7-10"° Ci

1967 waren ca. 700 Falle (420 am MIT und 275 am ANL) bekannt, es fanden sich
bis dahin keine klinisch signifikanten Krankheitssymptome bei inkorporierten
Mengen von weniger als 0,5 pg Ra. Es ist nach /Evans, 1967/ Ublich, auch MsTh-
Dosen in Ra-Aquivalente umzurechnen und also auch fir eine Mischung von Ra-226
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und Ra-228 (wie z. B. in 100 der 420 Fdlle, die am MIT untersucht wurden), durch
ihr "Rein-Radium-Aquivalent" (pure radium equivalent, PRE) zu kennzeichnen.

Da die "Fd1le" die am MIT und ANL untersucht wurden, urspriinglich, namlich vor
30 - 50 Jahren, viel hohere Dosisbelastungen hatten, hdalt Evans 0,1 pg PRE fiir
ausreichend sicher und konservativ.

Von Evans wird auch die Angabe der PRE-Werte flr gleichwertig mit der Angabe
einer Dosis in akkumulierten rd oder einer Angabe der akkumulierten rd-Jahre
gehalten. Die PRE-Werte haben den Vorzug, daB diese Grofe tatsdchlich gemessen

wird,
6.2 ICRP-Grenzwerte

Die internationale Strahlenschutzkommission (International Commission on Radio-
Togical Protection: ICRP) hat sich in einigen ihrer Publikationen mit dem Radium
befaBt. Die Publikationen 10, 10a, 11, 20, 24 und 30 sollen hier besonders referiert

werden.

In der Publikation 10 geht es um die Ermittlung der Korperdosis beruflich Strahlen-
exponierter nach Inkorporation radioaktiver Stoffe /ICRP 10/. Zur Berechnung des
zeitlichen Ablaufs der Strahlenbelastung eines oder mehrerer kritischer Organe
benutzte das Komitee die ICRP-Publikation 2, die Informationen zu Metabolismus
und Eigenschaften eines sogenannten "Standardmenschen" enthdlt /ICRP 2/. Im
Gegensatz zu den ICRP-Publikationen 2 und 6 /ICRP 6/, die sich mit der tdglichen
Aufnahme geringer Mengen strahlender Substanz befassen, beschreibt ICRP 10 die
einmalige Aufnahme; das Modell kann auch bei mehrfacher Einzelexposition ver-
wendet werden. Einige relevante Parameter flir den Metabolismus wichtiger Radio-
nuklide - unter ihnen auch Ra-226 - sind in Tabelle 6.1 aufgefihrt. In der hier
verwendeten Klassifikation der Radioisotope wird zusdtzlich zu der sonst iiblichen
Unterscheidung zwischen 10s1lichen und unldslichen chemischen Verbindungen der Be-
griff "transportable" eingefiihrt, um den Transfer im Korper zu kennzeichnen. Da-
mit wird den Eigenarten der Wechselwirkung mit den Korperzellen und Fliissigkeiten
und den biologischen Prozessen, auf die es ankommt, Rechnung getragen. Dieser
Ausdruck korrespondiert zum Begriff "clearable" im ICRP-Lungen-Modell.




Tabelle 1 5 12 12 12 12 |12 |12 12 12 1 1
Radionuklid |Organ € T, T, T, f1 f; | fa f,, f, q |MzZKw|MzZK[
H3(Oxid) |Kérpergewebe | 0,010(4,5- 107 12 12 1,0 11,0 (Lo ] 1,0 1,0 {1-10°] 01 I5-

*C 14 (CO,)  |Fett 027 |2.0-10 40 (10) 40 1,0 |01 0,025 0025 | 0,02 | 400 | 0,04)6-
Na 22 Gesamtkérper | 1.6 950 11 11 1.0 (1,0 [1,0 ]| 1.0 075 | 10 [1-10732-
P32 Knochen 3,5 14,3 1155 (257) 14,1 | 075|055 |05 | 0375 | 032 6 |5-10747-

=§35 Hoden 0056| 87,1 90 443 | 1,0 {1,0 {10 | 1.0 0,75 | 400 {7-10731 -
Cl36 Gesamtkérper | 0,26 |1,2- 10 29, o | 29 1.0 (10 |Lo | 10 075 | 80 [2-10734-

Ca4s Knochen 043 | 164 1.8-10%(1,64-10% | 162 0,6 109 109 | 054 |05 | 30 3-10733-
Fe 59 Milz 0,34 45,1, 600 (800) 41,9 | 01 10,02002]20-1076-1073) 20 4-10731-
Co 60 Gesamtkérper | 1.5 |1,9-10 9,5 95 | 03 |1,0 |1,0 | 03 0,4 10 4-10734.
Zn 65 Gesamtkorper | 032 | 245 933 194 01 |1,0 (1.0 | 01 0.3 60 (3-10731-
Rb 86 Gesamtkérper | 0,70 18,6 45, 132 | 1o [Lo [1.0 | Lo 0,75 | 30 [2-10733-
gr 85 Gesamtkérper | 0.33 65 1,3-107 . 64,7 | 03 |10 (1,0 | 03 0,4 60 3-10732-
r89 Knochen 2.8 50,5, | 1,8-103(1,3-10%) 504, 03 1099007 | 021 | 0,28 4 3-10773-
Sr90 Knochen 55 [1,0-10° | 1.8-10%(1,3-10%) |6,4-10°| 03 |0.99 |03 | 009 | 012 2 [1-10731-

*Te 132 Nieren 0.96 3,2 30 (15) 29 | 0,250,007 {0,07] 002 | 0,03 3 |5-10734-
J131 Schilddriise 0,23 8 138 76 | 1.0 |02 03| 03 0,23 0,76 - 10739 -
1132 Schilddrise 0,65 | 0,097, 138 0,097 1.0 |02 (03 | 03 0,23 0.3[2-10732-
R ool Al RtV B 107 | 0os |07 |09 | o0ss.| o1s | 4 [éifodi
a nocacn , N , s > , s s - -
Ce 144 Knochen 6.3 290 1500 (563) 243 |<107* 038 (03 [3,0°1075| 0,075 5 | 02 |I-

« Au 198 Nicren 041 2.7 280 (1200 27 | 01 | 003 (00330-1039-107| 20 | 0073

* Po 210 Milz 55 1384, 60 ,(30) 42 006|007 [0,04]2,0-107% 0,01 | 0,03 [2-107%5-
Ra 226 Knochen 110 5.9-10° | 1,64-107(3000 , | 1,6-102] 0.3 ] 099 |01 | 0,03 | 0,04 0,114 - 10773 -
Th nat Knochen 270 ? 73-10%5,7-10%) |73-10*1<10731 0,9 10,7 17,0-1073( 0,18 | 0,01 J3-10732-
U nat & U 238 Nieren 43 LI 15 (100) 15 |<1072|0,065/0,11[1,1-1073| 0,028 5-10732-10737-
U 233 Knochen 250 59-107 300 (100) 300 [<1072| 0,85 |0,11{1,1-1073| 0,028| 0,05 |1-10735-
U 234 Knochen 240 9.1-107, 300 (100) 300 |<1077| 0,85 |0,11{1,1-1073| 0,028 0,05 |1-10735-
U 235 Nieren 46 2,6-10 15,(100) , 15 <1072/ 0,065/0,11|1,1-1073| 0,028| 0,03 [1-1075-
Np 239 Knochen 0,98 233( 7,3-1033.9-107) 2,33, (<107 0,45 [045(4;5-1075| 011 | 30 | 100_J4-
Pu 239 Knochen 270 8,910, | 73-103(6,5-107) |7,2-103/3-1073 0,9 0,8 [24-1075 0,2 | 0,04 [1-10732-
Pu 241 Knochen 14 48-10°| 7,3-10%6,5-10% [ 4.5-10%[3-107% 0,81 |08 |24-1075 0.2 | 0.9 [7-107%9-

£-9

Tab, 6.1: Zusammenstellung von Stoffwechseldaten aus den ICRP-Verdffentlichungen 2 und
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In Tabelle 6.1 (S. 6-3) haben die Uberschriften in den einzelnen Spalten folgende

Bedeutungen:

Organ: Das Organ, das zum kleinsten in Tabelle 6.1 angegebenen g-Wert fiihrt
ZEF(RBE)n,(E in MeV) fiir das betreffende Organ

T. radioaktive Halbwertzeit (in Tagen)

T biologische Halbwertzeit (in Tagen) fir das kritische Organ sowie in
Klammern fiir den GanzkoOrper, wenn die Werte von denen des kritischen
Organs abweichen

Tass effektive Halbwertzeit (in Tagen)

f1 Bruchteil, der vom Magen-Darm-Trakt ins Blut gelangt

f, Bruchteil des im Ganzkorper vorhandenen Radionuklids, der sich im Bezugs-
organ befindet

fé Bruchteil, der vom Blut ins Bezugsorgan gelangt

fw Bruchteil, der durch Ingestion ins kritische Organ ge]angtf

fa Bruchteil, der durch Inhalation ins kritische'Organ gelangt*

q hochstzugelassene Gesamtkorperaktivitdt (in uCi)

MZKw hochstzugelassene Konzentration im Trinkwasser fiir beruflich strahlen-
exponierte Personen wahrend einer 40-Stunden-Arbeitswoche (in uCi/m1)

MZKL hochstzugelassene Konzentration in eingeatmeter Luft fiir beruflich strahlen-
exponierte Personen wihrend einer 40-Stunden-Arbeitswoche (in pCi/cm?)

*

Die in Tabelle 6.1 angegebenen kritischen Organe fir C 14, S 35, Te 132,
Au 198 und Po 210 sind nicht identisch mit den in Anhang C genannten
kritischen Organen. Die Griinde hierfiir sind in jedem einzelnen Fall im
entsprechenden Absatz im Anhang C erldutert.
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Die Aufnahme von Radionukliden durch Inhalation, Ingestion und Absorption durch

die Haut werden einzeln untersucht, sodann die Ausscheidung. Fiir Radium wird darauf
hingewiesen, daf die Exhalation von Radon und Thoron, das aus abgelagertem Radium
entsteht, einen wesentlichen Anteil der Elimination von Radium darstellt.

Im Zusammenhang mit Untersuchungsmethoden fiir die Betroffenen wird die Kontrolle
der Luftbelastung fiir Uranarbeiter explizit erwdhnt. Weiterhin wird eine Methode
zur Berechnung der Dosis in rem aus der aufgenommen Aktivitdt angegeben und ge-
zeigt, wie man das Zeitintegral der Belastung eines "kritischen Organs" oder
Gewebes ermittelt, s. Tab. 6.1 und die Formeln dazu.

Es werden Richtlinien fir den Strahlenschutz ("investigation levels") festgelegt;
das Kriterium ist die Einhaltung der Grenzwerte aus ICRP 9 bzw. festgelegter
Bruchteile hiervon /ICRP 9/. Dabei kommt es auf die Halbwertszeit der Nuklide

und die “Transportabilitdt" der Verbindungen sowie auf die Art der Inkorporation
(einmalige oder wiederholte Aufnahme) an. Flir Ra-226 und andere "Knochensucher"
mit einer effektiven Halbwertszeit von mehr als 10 Jahren und einer sehr geringen
taglichen Ausscheidung, die noch dazu individuell stark variieren kann, scheint
es nicht angezeigt, solche abgeleiteten Untersuchungsgrenzen anzugeben. So wird nur ange-
raten, bei einem Anstieg der Radiumausscheidung im Urin den betroffenen Arbeiter
und seine Arbeitsumstdnde genau zu untersuchen. Einzelheiten des Metabolismus

von Ra-226 (und Ra-224) werden im Anhang C dieser ICRP-Publikation 10 angegeben.

Die ICRP-Publikation 10a befaBt sich mit den Folgen wiederholter oder andauernder
Aufnahme von Radionukliden /ICRP 10a/. Die Abbildungen 6.1 - 6.4 zeigen ver-
schiedene mogliche Formen der Aktivitdtsaufnahme und den daraus resultierenden
Gehalt des Korpers an dem aufgenommenen Radionuklid.

Tabelle 6.2 zeigt z. B. den Gehalt an Ra-226 (und anderen Nukliden) nach der Auf-
nahme von 1 uCi iiber verschiedene Anzahlen von Tagen. Abbildung 6.5 zeigt Retention
und Exkretion auch in graphischer Form flir verschiedene Modelle. Einzelheiten der
Berechnung werden in den Anhdngen dieser Publikation angefiihrt.

Die ICRP-Publikation 11 befaBt sich mit der gerade flir die knochensuchenden Radio-
nuklide auBerst wichtigen Strahlensensibilitat der verschiedenen Knochengewebe
/ICRP 11/.
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Tab. 6.3 gibt eine Ubersicht Uber Langzeiteffekte von Radiumablagerungen in
menschlichen Knochen, aufgeschliisselt nach der Belastung in Gruppen von 0,001 bis
5,5 uCi. Es ergibt sich, daB unterhalb von 0,1 pCi keine radiographisch bedeut-
samen Verdnderungen gefunden werden. Oberhalb von 0,32 pCi findet sich dann aller-
dings ein steiler Anstieg der Dosiswirkungskurve.

Das Risiko der Karzinogenese ist mit dem Proliferationspotential der bestrahlten
Zellen korreliert. Gefdhrdete Knochenzellen finden sich

a) unter den knochenbildenden Zellen der Knochenoberflidche
b) im blutbildenden Knochenmark
c) in bestimmten Epithel-Zellen in der N&he der Knochenoberfléche.

Verteilung Uber Radionuklid
T (Tage) Ra~226
2 0,78
5 0,49
12 0,31
30 0,19
90 0,11
180 0,08
360 0,05
1000 0,03
18000 0,007

Tab. 6.2: Verbleibender Aktivitdatsgehalt an Ra-226 im Korper nach
einer Aufnahme von 1 uCi verteilt lber T Tage

Abb. 6.6a zeigt zur Ubersicht Uber die verwendeten Begriffe ein Beispiel eines
menschlichen Rohrenknochens, Abb., 6.6b ein Schema des Knochenbaus, Abb. 6.7a
einen (nicht maBstabgerechten) Querschnitt der Knochenwand und Abb. 6.7b einen
Longitudinalschnitt durch den trabekuldren Knochen.

Teil 2 des vorliegenden ICRP-Berichts befaBt sich mit der spezifischen Ver-
teilung knochensuchender Radionuklide und der Diskussion, ob die sogenannten
"hot spots" oder das diffus im Knochen verteilte Radium die groRere Wirkung
zeigen. Eine Entscheidung war damals nicht moglich; heute werden die diffus
verteilten Radionuklide als wirksamer betrachtet.
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1(t)
q(t)

Abb. 6.1: Chronische Aufnahme (Modell in ICRP 2)

N

Abb. 6.2: Einmalige Aufnahme (Modell in ICRP 10)

I(t)
q(t)

I(t)
q(t)

t ' t

Abb. 6.3: Abnehmende Aufnahme nach einer anfanglichen

Kontamination der Lungen oder einer Wunde

 [HTIE N

Abb. 6.4:

q(t)

Wiederholte Aufnahme in einem begrenzten Zeitraum

*In allen diesen Abbildungen ist t die Zeit, fir die der Gehalt berechnet

wird, I(t) ist die Aktivitdtsaufnahme und g(t) ist der resultierende Gehalt
zum Zeitpunkt t.
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Aktivitdt Anzahl der | Radiographische Veranderungen in Skelett, die auf
(uCi) Messungen der Radium-Ablagerung beruhen
keine |minimal |gering|mdBig| fortgeschritten|bosartig
0,001 30 16 2 0 0 0
0,001 -0,0031 9 6 1 0 0 0
0,0032-0,0099 33 23 1 0 0 0
0,01 -0,031 70 54 5 0 0 0
0,032 -0,099 35 25 4 0 1 0
0,10 -0,316 32 22 5 1 2 2 1
0,32 -0,99 33 4 8 8 5 7 5
1,0  -3,16 34 2 2 5 4 21 "
3,2 -5,5 11 0 0 0 1 10 6
Summe 287

6.3: Zusammenfassung der Langzeit-Effekte bei Radium-Ablagerung im menschlichen
Korper:
Verknipfung klinischer und radiologischer Anzeichen mit vorhandener
Aktivitdt

In Teil 4 iber Tumorbildung und degenerative Erkrankungen wird dargestellt, daB

bei Radiumpatienten Uberwiegend Osteosarkome und Karzinome gegeniiber Leukdmie
vorherrschen und daR andere Knochensucher wie Plutonium, die sich an der Knochen-
oberfldche konzentrieren, noch gefdhrlicher als Radium sind. Tabelle 6.4 gibteine
Ubersicht iiber die Erzeugung von Knochentumoren durch Radium in Ra-224 bei Kindern.

Teil 5 befaBt sich mit einem Vergleich externer und interner Bestrahlung von
Knochen, die Tabellen 6.5a und 6.5b fassen die vorhandene Beobachtungen zusammen.
Hinzu kommen Tierexperimente, die die relative Schddlichkeit von Ra-226, Pu-239
und Sr-90 vergleichen, s. o.

SchlieBlich befaBt sich Teil 6 mit der Frage, welche Faktoren die Dosisgrenzwerte
fiir knochensuchende Radionuklide bestimmen. Dabei. gilt eine Belastung durch
0,1 uCi Ra-226 als Bezugswert.

Tabelle 6.6 faBt die Daten fiir die wichtigsten Nuklide und ihre a- und B-Strahlung
zusammen, hier allerdings auf 1 puCi Ra-226 bezogen.
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¢y Gleichungen fiir die Retention

Kurve AB: Ry (f) = 0.5de= 174 | 0.29e 014
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Verabreichte Aktivitidt (mCi)(b)
Ra-224-Patienten
0,2-0,7 0,7-1,2 1,2-1,7
Anzahl der Falle @) 33 16 N
Anzahl der Knochentumoren 4 S(C)
Prozentsatz der Knochentumoren(d) 25 45

(a)
(

In zwei von den zweiundsechzig untersuchten Fdllen wurde die Aktivitdts-
zufuhr nicht festgehalten.

b)Die Injektionen erfolgten in Zeitrdumen zwischen einigen Monaten und

mehreren Jahren. Genaue Angaben lagen nur fiir die Zeit bis zum 1.10.1949
vor, sie wurden durch entsprechende Abschdtzungen der verabreichten
Aktivitdt anhand der verfigbaren Information iiber die Zahl der weiteren
Injektionen erganzt /Mole, 1966/.

¢ einem Fall wurde zweimal behandelt.

d)Ein Flinftel der Fdlle konnte nicht weiterverfolgt werden; da Details
nicht bekannt sind, wurde die Tumorhdufigkeit so berechnet, als ob in

diesen Fdllen keine Erkrankungen aufgetreten wdre /Mole, 1966/.

Tab. 6.4: Dosis und Erzeugung von Knochentumoren durch Ra-224 bei tuberkuldsen
Kindern
Art der Dauer der Quelle ungefdhre| Jahre der
Belastung | Exposition Anzahl Weiterver-
. folgung
Atombomben- Unfall Minuten auBerhalb | 100 000 15(5)
Uberlebende des Kor-
' pers
Amerikanische Beruflich | Jahre " 3 500 4-40
Radiologen
Britische " " " 1 300 5-60
Radiologen
Thera- Monate ! 14 000 9-25
peutisch
Zifferblatt- ~ } .
malerinnen jBeruf1ich innerhalb
Radiochemiker Jahre des Kor- 700 5£50
Ra-226 1in der Y Thera- pers
Therapie }peutisch
(a)

Diese Tabelle wurde unverandert aus dem Bericht der ICRP von 1967 liber-

nommen; die Gruppe der Atombombeniiberlebenden ist weiter verfolgt worden.

Tab. 6.5a:

position untersucht wurden

Funf Gruppen von Personen, deren verschiedenartige Strahlenex-




Krankheit Atombomben-| Amerikanische| Britische |Fdlle von | Zifferblatt-
ilberlebende| Radiologen Radiologen|Wirbelsdu-| malerinnen
lenver- U.S.W.
steifung
Leukamie 10:1 2:1 2:1 9:1 1:1
Aplastische 2:1 NR NR 30:1 1:1
Andmie
Osteosarkome NR NR NR 2:1 50:1
Nebenhthlen- NR NR NR NR 100:1
Karzinome
Tab. 6.5b: Zahl der beobachteten Erkrankungen im Verhdltnis zur Zahl der er-
warteten Erkrankungen in einer nicht bestrahlten Vergleichsgruppe
(NR = nil reported, d. h. unbekannt)
B Endostale Dosis-Rate
Art der Mittlere Im Bereich | Gesamter [Mittlere Verhdltnis
Nuklide Strahlung |[Energie DO 5-10 pm Bereich [Knochen- D./D
(MeV) Dg der o- |marks- SM
Strah- Dosis-
Tung rate
Dy
Ra-226- o " 36 10,5 1,5 7
Zerfalls-~ B 0,3 0,7 - - 0, 1 -
reihe
Ra-228- a 19 62 18 9 2,5 7
Zerfalls- R 1,1 2,7 - - 0,5 -
reihe
Sr-90 + B 1,1 2,7 1,13 - 0,55 2
Y"90 {
Ca-45 B 0,08 | 0,21 | 0,12 - 0,034 3,5
C-14 8 0,054 | 0,13 | 0,07 - 0,010
Rdontgen-
strahlen, |
200-250 kv | 1,5
y-Strahlen }
1 MeV ; 1,0
{
Tab. 6.6: Ungefdhre Dosisraten in rad/Jahr fiir eine gleichverteilte

Belastung des Skeletts mit 1 pCi/7000 g ungetrockneter Knochen




Als Endergebnis wird Evans' SchluBfolgerung wiedergegeben, daB der giiltige "Grenz-
wert von 0,1 pg Ra maximaler Radiumablagerung im Knochen ausreichend sicher und
konservativ" sei. Es wird aber auch darauf hingewiesen, daP weitere sorgfdltige
Studien der Radiumpatienten erforderlich sind, um bei den metabolischen Unter-
schieden von Individuum zu Individuum die Wirkung von Ra-226 auf das menschliche
Skelett besser zu verstehen. Auch die Probleme im Zusammenhang mit Dosisrate
und-Dosisverteilung sind noch nicht abschlieBend geklart.

Die ICRP-Publikation 20 /ICRP, 20/ befaBt sich mit dem Erdalkalimetabolismus

im erwachsenen Menschen. Hierin ist die Retentionsfunktion flir den Ganzkorper

fur einen Zeitraum von 15 Minuten bis zu 50 Jahren nach der Inkorporation fur
Kalzium, Strontium, Barium und Radium entwickelt. Das neue Modell ist gegeniiber
der Norris-Funktion verbessert. Die Modellergebnisse werden mit den existierenden
Daten verglichen und auch in integrierter Form in Tabellen dargestellt.

Sie eigenen sich als Grundlage zu weiteren Forschungen, aber auch zur Dosisbe-
rechnung flr exponierte Personengruppen. Flr alle Einzelheiten kann wiederum
nur auf das Studium dieser detaillierten Arbeit selbst verwiesen werden,

Abb. 6.8 faBt zum Beispiel die verwendeten Untersuchungen Ulber die Radium-
Retention zusammen, Abb. 6.9 die Radium-Daten bezogen auf Kalzium. Tab. 6.7a

zeigt fir das Knochenvolumen die Werte des neuen Modells. Tab. 6.8 enthdlt die
Integrale der Retentionsfunktionen fiir die verschiedenen Radium-Isotope, Tab. 6.9 diese
Werte flir Ra-226 und Ra-228 nach dem modifizierten Modell. AuBerdem enthdlt

diese Publikation eine sehr hilfreiche Sammlung von Ausdriicken, die im Zusammen-
hang mit dem Metabolismus von knochensuchenden Erdalkalien immer wieder ver-

wendet werden. Hinzu kommt ein sehr ausfiihrliches Literaturverzeichnis.

Die ICRP-Publikation 24 /ICRP, 24/ befaBt sich mit dem Strahlenschutz fir Uran-
minen- und andere Bergarbeiter, die beruflich auch mit Radium in Berihrung kommen.

In der ICRP-Publikation 30 /ICRP, 30/ werden die Grenzwerte aus den ICRP-Publi-
kationen 2 und 6 zum Teil modifiziert. Der Vergleich ist nicht ganz einfach, weil
die neuen Werte als Grenzen fiir die jahrliche Aufnahme - ALI (Annual Limits on
Intake) - und daraus abgeleitete Luftkonzentrationen - DAC (Derived Air Concen-
tration) - angegeben werden, wihrend die alten als maximal zugelassene Korper-
belastung - MPBB (Maximum Permissible Body Burden) - und maximal zuldssige
Konzentrationen - MPC (Maximum Permissible Concentration) - in Luft und Wasser
definiert waren. Hinzu kommt die neue Einheit Becquerel (1 Bq =1s-1) statt
Mikrocurie.
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Knochen VoTumen

Zeit Blut Knochen Weichteil- neuer alter neuer alter kompakter |spcngidser |Ganzkorper
(Tage) oberfldche |gewebe kom- kom- spon- spon- Knochen |Knochen
pakter pakter gidser gioser
Knochen | Knochen | Knochen [ Knochen
0,01 7,80 0,072 89,3 0,0119 0,0237 0,0119 0,0111 0,0716 0,0590 97,2
0,0316 | 6,30 1,94 83,8 0,0337 0.,0670 0,0337 0,0316 1,07 1,04 92,2
0,1 3,81 5,94 70,9 0,0820 0,163 0,0820 0,0770 3,22 3,13 81,0
0,316 1,56 11,6 49.9 0,156 0,312 0,156 0,146 6,27 6,10 63,8
1,0 0,504 15,5 27,3 0,239 0,478 0,239 0,224 8,47 8,21 44,5
3,16 0,139 12,3 11,8 0,320 0,638 0,320 0,299 7,11 6,77 25,8
10,0 0,0198 2,48 9,01 0,374 0,742 0,373 0,346 2,36 1,96 13,3
31,6 0,00318 0,134 6,02 0,398 0,773 0,395 0,359 1,24 0,821 8,08
100 0,000633 0,0253 3,04 0,415 0,757 0,403 0,344 1,18 0,760 4,99
316 0,000127 0,00509 1,27 0,428 0,658 0,393 0,282 1,09 0,677 3,04
1000 0,0000266 0,00106 0,393 0,431 0,447 0,338 0,163 0,880 0,503 1,77
3160 0,0000058 0,000231 0,0830 0,381 0,203 0,205 0,0502 0,582 0,255 0,921
10 000 0,0000011 0,000044 0,0112 0,233 0,0575 0,0493 0,00539 0,291 0,0547 0,356
31 600 0,0000001 0,000005 0,00079 0,0670 0,00870 | 0,000940} 0,0000511| 0,0757 0,00099 0,0780
Tab. 6.7: Verbleibender Prozentsatz der injizierten Dosis nach einer einmaligen Injektion

(neues Modell: modifizierte Werte)
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Knochen-Volumen

Isotop Zeit Blut | Knochen-{Weich- |neuer alter neuer alter kompakter | spongidser Ganzkorper
(Halbwerts- {(Jahre) ober- teil- |kompakter kompakter |spongiGser |spongiOser] Knochen Knochen
zeit) fldche |gewebe {Knochen |Knochen Knochen Knochen
Ra-226 1 0,0288 |1,16 10,8 1,46 2,92 1,43 1.34 4,96 3,35 18,8
(1602 Jahre) 50 0,029 1,19 21,2 24,2 48,5 12,8 12,0 73.3 25,4 119.,0

o0 0.,0297 11,19 21,5 33,3 66,5 51 12,2 100,4 25,9 147 ,7
Ra-228 .-
5,75 Jahre) 1 0.,0288 1,15 10,4 1,37 2,74 1,34 1,26 4,69 3,18 18,0

50 0,0292 {1,17 16,2 7,16 14,3 5,72 5,36 22,0 1,7 49,8

o 0,0292 | 1,17 16,2 7,16 14,3 5,72 5,36 22,0 11, 49,8
Ra-225 ,
(14,8 Tage) 1 0,0250 {0,868 2,14 0,0768 0,154 0,0766 0,0718 0,665 0,582 3,36
Ra-223
(11,4 Tage) 1 0,0244 {0,815 1,83 0,0580 0,116 0,0578 0,0542 0,582 0,520 2,91
Ra-224
(3,64 Tage) 1 0,0209 {0,516 0,933 | 0,0160 0,0320 0,0160 0,0150 0,306 0,289 1,53
Ra-227
(41,2 Minu-
ten) 1 0,00234f0,00111 | 0,0312| 0,0000154 0,0000307 | 0,0000154 | 0,0000144; 0,000601| 0,000585 0,0348
Tab. 6.8: Zeitintegrale der Retentionsfunktion in Tagen fiir Zeitpunkte 1,50 und « Jahre nach der Injektion

(unter Beriicksichtigung des radioaktiven Zerfalls)




Knochen-Volumen

Isotop Zeit Blut | Knochen- [Weich- | neuer alter neuer alter spongidser |kompakter | Ganzkorper
(Halbwerts- |(Jahre) ober- teil- | kompakter|kompakter|spongidser{spongitdser| Knochen Knochen
zeit) fldche |gewebe | Knochen |Knochen [Knochen Knochen
Ra-226 1 1.63 2,76 1,54 1,22
(1602 Jahre) 50 49,8 22,9 18,9 5,91

oo 73,8 26,0 19,3 5,94

wie in Tab. 6.8 wie in Tab. 6.8

Ra-228
(5,75 Jahre)] 1 1,52 2,59 1,44 1,15

50 11,5 9,95 7,58 3,51

oo 11,5 9,95 7,58 3,51

Fir die anderen Radium-Isotope liegen die Werte im Bereich derer in Tab. 6.8 + 1,5 %

Tab. 6.9: Zeitintegral der Retentionsfunktion in Tagen fir Zeitpunkte 1,50 und = Jahre nach der Injektion (modifiziert)

(unter Beriicksichtigung des radioaktiven Zerfalls)
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AuBerdem verwendet die ICRP 30 das neue Lungenmodell, dagegen entspricht die Vor-
stellung einer gleichmsBigen Belastung des Knochens ohne Berlicksichtigung der Ver-
schiedenheit in dessen Struktur nicht dem neusten Stand. Tabelle 6.1 dieser Pu-
blikation gibt eine vergleichende Ubersicht der alten und neuen Grenzwerte flir

21 Nuklide, die als reprdsentativ fiir alle 187 Nuklide aus der ICRP-Publikation 30
ge]tén konnen, zusammen mit kurzen Erkldrungen filir die Anderung der Werte. In dieser
Kurztabelle ist auch Ra-226 enthalten. Die alten Werte fiir Ingestion und Inhalation
aus der ICRP-Publikation 2 sind 0,08 und 0,07 uCi, die neuen 2,0 und 0,5. Bei den
DAC-Werten wurde aus 3-107''uCi/cm® jetzt 30-107 'uCi/cm?. Fiir den Qualititsfaktor Q
sollte (nach dem "Marshall-Model1" in der ICRP-Publikation 20) eher der Wert 20 als
10 verwendet werden.

In der Strahlenschutzverordnung (Str1SchV, 1976) sind Ra-223, Ra-224, Ra-226 und Ra-228
in der Tabelle flir Freigrenzen und abgeleitete Grenzwerte der Jahresaktivitdatszufuhr
flr Inhalation und Ingestion aufgefiihrt. Die Freigrenzen und die Grenzwerte fiir die
Ingestion lber Luft und Wasser bzw. Nahrung sind im folgenden Tabellenausschnitt
wiedergegeben, s. Tab. 6.10.

Grenzwerte der Jahres-

g:ﬁ—s_ Element ﬁig}?a Freigrenze Aktivitatszufuhr uber
zah? . Luft Wasser und Nahrung
(Ingestion) (Ingestion)
(1/s)] (Ci) (1/s)  (Ci) (1/s)  (C1) ]
88 Radium |Ra-223 |3,7-10°(1,0-1077 {1,3-102 3,6-107° [1,3-10% 3,5+10"

Ra-224 |3,7-10" [1,0-107° | 4,0-102 1,1-10':0 4,0.10% 1,1-1077

Ra-226 |3,7-10%|1,0-10"7 |1,6-10" 4,3.10" |2,2-10" 5,8.107""
Ra-228 |3,7-10%[1,0-1077 |2,1-10" 5,7.107%° 4,9.10 1,3.107°

Tab. 6.10: Freigrenzen und abgeleitete Grenzwerte der Jahres-Aktivitdtszufuhr
flr Inhalation und Ingestion einzelner Radionuklide entsprechend

3/500 des Dosiswertes von 5 rem flir das kritische Organ (Knochenmark)




7. Transferfaktoren

Ohne Anspruch auf Vollstdndigkeit sind im folgenden Abschnitt die Transferfaktoren
des Radiums zusammengestellt, die bei der vorliegenden Literaturibersicht erfaft
wurden., Bei Diskussionen uber eine realistische Abschdtzung der Strahlenbelastung
des Menschen und der daraus moglicherweise herriihrenden Gefdhrdung erweist sich,
daP eine sorgfdltige Auswahl der Transferfaktoren und die Beriicksichtigung von

deren Bandbreiten eine herausragende Rolle spielen.

In einer Ubersicht der US-ERDA (Energy Research and Development Administration)
aus dem Jahre 1977 /Heit, 1977/ werden Daten zur Verbreitung von Spurenmetallen
infolge der Kohleverbrennung angegeben. In den Tabellen der Konzentrationen in
See- und in Frischwasser sind die Werte flir Radium mit 6-10—8 und 3,9.10'7 ug/1
als mittlere Konzentrationen angegeben. Von besonderem Interesse ist die Kon-
zentration in Pflanzen, namlich 9 - 10 ug Ra/g trockene Pflanzenmasse.

Die Anreicherungsfaktoren des Radiums fir Fisch und wirbellose Tiere sind in Frisch-
wasser in beiden Fdllen 50, in Meerwasser 250 bzw. 100.

Rhnlich vergleicht eine australische Arbeit /Davy, 1975/ die Ausbreitung von
Schwermetallen in der Umgebung einer Uranmine. Radium gelangte hier auf zwei
Wegen in die Umwelt: Als Bestandteil des Raffinats und in natiirlichen Gewdssern,
die das Abfallmaterial der Mine auswaschen. Die MeBwerte fiir ersteres Tiegen bei
einer der untersuchten Anlagen zwischen 320 und 26 000 pCi/1, ein Mittelwert von
20 000 pCi/1 wird als reprdsentativ angenommen. Mit diesem Wert errechnet sich
die Summe der aus der Mine in die Umgebung gelangten Aktivitat fir die Jahre 1954
bis 1961 bzw. 1961 bis 1967 als 40 bzw. 50 Ci. Die Gewdsserkonzentrationen Tiegen
zwischen 330 und 6-105 pCi/kg. Eine genaue Untersuchung iiber zeitlichen und ort-

lichen Transfer fehlt.

KompTex ist die Verteilung von Radium im Boden. Die Tabellen dieser Arbeit /Davy,
1975/ geben Radiumkonzentrationen in Bdden, Grdsern und Myrtenheidenbldttern und
in verschiedenen Bodenschichten fiir verschiedene Mefpunkte in der Umgebung der
Mine an. Abb, 7.1 zeigt die Radiumkonzentration in Grédsern als Funktion der
Radiumkonzentration im Boden. Die Werte in den Bdden liegen zwischen 0,005 und
3,04 pCi/g Trockensubstanz (Mittelwert 0,27), die in Gréasern zwischen 0,1 und 6,0.
(Mittelwert 0,9), die in Blattern zwischen 0,004 und 0,3 (Mittelwert 0,109).
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Bei den Messungen verschiedener Bodenschichten fanden sich an der Oberflédche
(2 - 5 cm) Werte zwischen 0,03 und 0,87 pCi Ra-226/g Trockensubstanz (Mittel-
wert 0,34), in tieferen Schichten liegen die Werte zwischen 0,35 und 0,84
(Mittelwert 0,58).

In derselben Arbeit werden die radiotkologischen Aspekte der Verbreitung radio-
aktiver Stubstanzen dargesté11t und die abgeschatzten Dosisbelastungen mit dem
ICRP-Grenzwert von 10 pCi Ra-226/1 flir Trinkwasser verglichen. Abgesehen von
etwas exotisch anmutenden Angaben z. B. fiir Krokodilfleisch enthdlt diese Arbeit
auch die relevanten Daten fiir eine Berechnung der Dosisbelastung auf dem Wege
uber Wasser, Fisch, Pflanzen und Fleisch, s. Tabn. 7.1 und 7.2.
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Abb. 7.1: Radiumkonzentration in Grasern als Funktion der Radiumkonzentration
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Friichte Quelle Bestandteile
Cu Mn in Pb Mg Ca Ra-226 Pb-210 U
-1 -1 -1 -1 -1 -1 .- .- . -1
Mg g Mg g Mg g hg g ug g Hg g pCi g pCi g pCi g
Jabiru 0,66 5.1 <0,33 0,005 0,001
Tomaten Adelaide R. 0,33 3,7 1.6 0,04 68 28 0,002 <0,01 0,0007
Rum Jungle 0,03 0.9 1,4 <0,02 76 42 0,002 <0,01 <0,0007
Baumtomaten Adelaide R. 0,53 1,0 2.0 0,06 96 42 0,002 <0,01 <0,0006
Jabiru 0,25 2,4 0,2 0,007 0,0014
Gurken Adelaide R 0,34 0,7 2.7 0,05 130 90 0,01 <0,01 <(0,0002
Rum Jungle 0,4 2,3 2,2 0,1 190 200 0,004 <0,01 0,002
Gurken Adelaide R. 0.6 1,2 3,6 0,1 170 160 0,01 <0,01 <0,0003
Essiggurken Rum Jungle 0,3 1.6 1.8 0,08 130 140 0,004 <0,01 <0,0003
StRkartoffeln |[Rum Jungle 2.1 4.1 2,7 0,2 210 170 0,03 <0,01 0,003
Eierkiirbisse Rum Jungle 0.5 1,1 1,5 0,02 120 64 0,003 <0,01 0,017
Auberginen Adelaide R. 0,7 5.4 1.9 0,03 170 90 0,008 <0,01 0,0004
Zucchini Adelaide R. 0,6 7,5 5,7 0,02 190 80 0,003 <0,01 <0,0004
span. Pfeffer |[Adelaide R. 0,4 7,2 2,2 0,03 100 65 0,001 <0,01 <0,0004
Rotkohl Jabiru 0,19 7,2 0,76 0,059 0,009
Chinakohl Jabiru 0,14 29, 3.4 0,06 0,012
Radieschen Jabiru 0,2 5,7 <0,3 0,05 0,003
Zuckermais Jabiru 2,1 36,0 <0,5 0,001 0,007
Bohnen Jabiru 0,9 6,5 0,3 0,07 0,01
Rote Bete Jabiru 0,6 12,6 <0,3. 0,05 0,03
Tab. 7.1: Radiumgehalt von Friichten (bezogen auf das Frischgewicht)

€-L
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Pfad Verzehrrate Ra-Konzentration Jahrliche Aufnahme
(kg Jahr—1) pCi g_1 (Frischgewicht) (uCi)

Wasser 730 | 0,000 63 0,46

Fleisch 200 0,015 3,0

Fisch 40 0,086 3,4

Gemlise 70 0,0086 0,6

Obst 20 0,007 0,14

Krokodil 15 0,04 0,6

Gans 5 0,0043 0,02

Muscheln 2 0,13 0,26

Tab. 7.2: Die Aufnahme von Radium durch eine hypothetische Gruppe

Remerkenswert ist, daB die Anreichungsfaktoren des Radiums in Fischen (und die
anderer untersuchter Radionuklide entsprechend) mit zunehmender Radium-Konzen-
tration im Wasser abnehmen. Die gemessene Radium-Ingestionsbelastung einer
kritischen Bevglkerungsgruppe ist filr Radium aus natiirlichen und kiinstlichen
Quellen (Vergleichsuntersuchung) gleichermaRen etwas hoher als der durch die
ICRP empfohlene Wert.

Das staatliche Amt flir Atomsicherheit und Strahlenschutz der DDR hat im

Jahre 1975 eine Ubersicht Uber Arbeiten zur Ukologie des Radiums herausgegeben
/Clajus, 1975/. Insbesondere fiir die "Biokette" Gestein-Boden / Wasser-Pflanze
werden Radium-Konzentrationen und Transferfaktoren aufgefiihrt. Sowohl die Kon-
zentrationen als auch die Transferfaktoren unterliegen so groBen Schwankungen,
daP eine Abschdtzung der Ingestionsbelastung der Bevilkerung aus diesen Angaben
nicht moglich ist. Zwei Tabellen dieser Arbeit fassen die Radiumgehalte ver-
schiedener Gesteinsarten zusammen. Die Messungen von Gestein und aufliegendem
Boden ergaben Radiumkonzentrationen zwischen 1077 und 1072 nCi/g. Es wird auf
die hohe Ionenbeweglichkeit des Radiums im Boden hingewiesen. Durch die Wasser-
bewegung im Boden wird die Situation zusdtzlich kompliziert. Besonders grofe
Abweichungen von einem Bodentyp zum anderen, aber auch innerhalb eines Boden-
typs findet man in der Ndhe von Uranerzlagerstatten.
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Tabelle 7.3 gibt eine Ubersicht liber besonders radiumreiche Bdden.

Gebiet Ra in 10712 ci/g
Indien,

Monazit-Sand-Region, Kerala 0,24 - 41
Frankreich,

Berge von Ambazao, Haute Vienne 25,7 - 239,5

Brasilien,

Morro do Ferro 59 - 1113 (Ra-224)
Araxa 4 19 - 1147 (Gesamt-a-Aktivitat)
Tapira 22 - 779 {Gesamt-a-Aktivitit)

Tab. 7.3: Besonders radiumreiche Bdden
(DefinitionsgemdB entspricht 1 g Ra-226 annghernd 1 Ci Ra-226)

Zusammenfassend 18Rt sich feststellen, daf

1) der Radiumgehalt der Boden sich von dem der Gesteine nur geringfiigig unter-
scheidet,

2) die Radiumkonzentration innerhalb einer Bodenart erheblich schwankt, ebenso
von Bodenhorizont zu Bodenhorizont,

3) der Horizont mit dem hochsten Tongehalt meist der mit dem hdochsten Radium-
gehalt ist,

4) salzige und Salzbdden in der obersten Schicht das meiste Radium enthalten,

5) in kalkhaltigen Horizonten wenig Radium vorkommt,

6) Wiesenbdden infolge ihres guten Wasserstauvermogens und Ionenaustauschver-
mogens relativ radiumreich sind, wobei zwischen den Horizonten nur geringe

Unterschiede beobachtet werden.

Weiter faBt die zitierte Arbeit die Radium-Konzentrationen in Meerwasser und von
Fliussen und Seen in verschiedenen Landern und in einigen Grund-, Quell- und
Trinkwdssern zusammen. Die Werte liegen zwischen‘0,01~10'12 (z. B. Meerwasser im
Skagerrak) und 160-10'12g/1 (z. B. Mineralwasser in den USA).
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Die Aufnahme von Radium durch Pflanzen ist von einer Vielzahl von Parametern des
Jjeweiligen Bodens sowie der betreffenden Pflanzen abhingig. In Tabelle 7.4 und
7.5 ist eine Zusammenstellung der Anreicherungsfaktoren im System Boden-Pflanze

flr ausgewahlte Pflanzen und Bdden in verschiedenen Lindern gegeben. Die Werte
lassen sich nicht ohne weiteres vergleichen, weil in Tab. 7.4 auf das Frischge-

wicht der Pflanzen, in Tab. 7.5 aber fast immer auf das Trockengewicht Bezug ge-
nommen wird. Tab. 7.6 gibt den Radiumgehalt einiger Pflanzen an.

Die Radiumgehalte der Pflanzen liegen jeweils um mindestens eine GrdRenordnung
unter denen der Bdden. Die groBte innere, durch pflanzliche Lebensmittel ver-
ursachte Strahlenbelastung des Menschen wird durch Getreideprodukte verursacht,
aber auch andere Lebensmittel, wie z. B. Kartoffeln, tragen erheblich zur Be-
lastung bei, s. Tab. 7.7.

Von Tieren wird Radium hauptsdchlich mit der pflanzlichen Nahrung und dem Trink-
wasser aufgenommen; es wird vorwiegend in den Stitzgeweben (Knochen bei Wirbel-
tieren, Schalen bei Krustentieren) eingebaut. AuBerdem findet es sich in der
kalziumreichen Milch. Tab. 7.8 faBt Radiumgehalte von tierischen Geweben und
Nahrungsmitteln tierischen Ursprungs zusammen.

Die Belastung des Menschen durch Radium kann in besonders radiumreichen Gebieten
bis zu 50 mrem/a betragen; in der DDR werden Nutzungsbeschrdankungen erwogen.

In einer anderen Arbeit aus dem gleichen Institut /Ettenhuber, 1975/ werden
Transferfaktoren Fisch/Wasser fiir einige Radionuklide angegeben. Der Radium-
Transferfaktor ist umgekehrt proportional zur Kalzium-Konzentration. Fiir Spiegel-
karpfen wurde der Radium-Transferfaktor in einem Forellenteich als 8,3, in einem
Grundteich als 14,1 bestimmt. In einzelnen Gebieten der DDR kann aus der Radium-
konzentration von Gewdssern liber den Fischverzehr eine Strahlenbelastung des
menschlichen Knochens von bis zu 30 mrem/a folgen. Wegen der groBen Schwankungen
und der Abhdngigkeit der Transferfaktoren vom Kalziumgehalt miissen diese jeweils ex-

perimentell bestimmt werden.

Eine russische Arbeit /Verkhovskaya, 1972/ enthdlt zur Erganzung Angaben iber
Radium in BOden der Tundra und Taiga und in dort vorkommenden Pflanzen- und Tier-
arten. Der Radiumgehalt alter Pflanzen kann bis zu 100mal groBer sein als der
junger Pflanzen der gleichen Art.
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PF] _ Gesamt-a-Aktivitdt / g frische Pflanze

anze = Gesamt-o-Aktivitat / g Boden
Banane:

Frucht 0,4

Blatt 4,0
KokosnuB:

Frucht 0.9

Blatt 12,1
Kaffee:

Frucht 4,7

Blatt 6,1

Rinde 20,3
Kakao:

Frucht 0,9

Biatt 10,7

Zweige 8,8

Rinde 14,3
Baumwolle:

Frucht 3,6

Blatt 24,5

Zweige 13,9

Tab. 7.4: Anreicherungsfaktoren im System Boden-Pflanze, ermittelt aus den
Gesamt-o-Aktivitdten

Interessant ist eine amerikanische Arbeit /Spencer, 1973/ iiber Aufnahme und Aus-
scheidung von natiirlich vorkommendem Radium-226. Auch hier bestdtigt sich die
starke Abhdngigkeit des Radium-Metabolismus von dem des Kalziums.

Auch eine italienische Arbeit gibt eine Ubersicht iiber die Vorkommen von Radium-226,
die flir Nahrungsketten von Belang sein konnen /Bortoli, 1972/. Insbesondere ent-
hdlt diese Arbeit auch Hinweise auf die Verhdltnisse in einigen Ldndern mit

extrem hoher natirlicher Radioaktivitdt in Asien, Amerika und Europa, siehe

auch /Russel, 1966/. In der Region um das Kernforschungszentrum Ispra wurden
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Pflanze Angaben zu den Versuchs- An- Art der
bedingungen reicherungs- Er-
faktor mittlung
verschiedene Aufnahme aus kontaminiertem Wasser 23~ F/L
Algen (differenziert nach Ausgangsakti- 11800
vitdt von 10 -~ 1000 nCi/1 und Ein-
wirkungsdauer: 1, 3, 7, 14 d)
Gerste
Jjunge Triebe in Hydrokultur (pH 4, Linwirkungs- 0,91 /L
Wurzeln dauer 7 d) 1050
Junge Trilebe in Hydrokultur (pHl 6, Einwirkungs=- 0, 74 /1,
Vurzeln dauer 7 d) 810
Erbse
junge Triebe in Hydrokultur (pH 4, Einwirkungs- 1,68 /L
. dauver 7 4) .
Vlurzeln 10480
Junge Triebe in Hydrokultur (pH 6, Einwirkungs— 1,15
dauer 7 4) /L
Wurzeln 590
Malyg
Junge Triebe in Hydrokultur (pH 4, Einwirkungs- 1,37 P/L
Wurzeln dauer 30 d) 970
Tomate
Junge Triebe in Hydrokultur (pH 4, Einwirkungs-— 1,79 m/1
Wurzeln dauer 42 d) 190
Hafer
Xorn Boden mit Ra kontaminiert Oy b4
Stroh (0,907 . 1078 £ Ra-226 im Boden) 0,72 n/8
Wurzeln 9,55
Buchwelzen
Korn Bodern mit Ra kontaminiert 0,73
Stroh (0,54 . 107 g Ra-220 im Boden) 3,6 /B
Wurzeln 1,3
Buchweizen
Korn Boden mit Ra kontaminiert 0, 14
Stroh (2,7 . 1078 ¢ Ra in Boden) 0,62 /B
Wurzeln 0,90
Viesenklee Rasenpodsolboden 0,2 A/B
Yiesenboden 0,7
Klee 0,1 -
Tabakblitter Boden sandig lehmig 0,46 /B
Gerste Boden mit Ra kontaminiert
Wurzeln 0,32
Stroh 0,82 T/B
Ahre 0,07
Kohl Boden mit Ra kontaminiert
Yurzeln 0,39
Stengel 0,31 T/B
Blatt 0,75
Tab. 7.5: Radiumanreicherungsfaktoren im System Boden - Pflanze
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Fortsetzgng Tabelle 7.5:

Pflanze Angaben zu den Versuchs- An- Art der
bedingungen reicherungs- Er-
faktor mittlung
Mthre Boden mit Ra kontaminiert
Wurzel 0,29
Blatt 1,02 /B
Kartoffel Boden mit Ra kontaminiert
Wurgel 0,57
Blatt 1,07 T/B
Knolle 0, 024
Erbse Boden mit Ra kontaminiert
Wurzel 1,8
Blatt 0, 60 T/B
HUlse 3’ 1
Bohne Boden mit Ra kontaminiert
Wurzel 0,36
Hit1ge 0,1 /B

In Tabhelle 10 bedeuten

At Aschegewicht
T Trookengewioht
Tt Frischgewlcht
Lt Losung

B Boden

(Diese Abkiirzungen gelten sinngemdf auch flir die Tabellen 7.6 und 7.10)

Nahrungsmittel wie Pflanzen, Milch und Fisch sowie Wasser aus den dortigen

Seen und Tierknochen auf ihren Radiumgehalt untersucht. Der Transfer von Radiumh
auf verschiedenen 6kologischen Pfaden wurde mit dem von Kalzium verglichen. Es
wird ausgeflihrt, daB in der untersuchten Region um Varese 57,8 % der gesamten
Radiumaufnahme mit dem Mehl in Brot und Teigwaren (s. Abschnitt 3.6) erfolgt,
die Aktivitat wird als 296 pCi/a angegeben.




Ra-Gehalt in 107%° g/g

Pflanze
Steinpila 0,002 F
Wacholder 0,008 F
verachiedene Moose 0,008 - 0,054 T
Sonnenblume: Bldtter 2,7 - 18,0 7T
Stengel 9,9 T
Wurzeln 17,2 T
Kirbis: Bldtter 733 - 25 T
Stengel 8,3 T
Bliiten 4,1 T
Wurzeln 45,0 T
Spinat: Stengel mit BlAttern 2,4 T
BlUten 1,0 T
Wurzeln 1,3 7T
Kohls Blitter 0,2 = 2,77
Stengel 0,8 T
Wurzel 29,0 T
Bohnen: Bldtter 2,3 - 59717
Stengel 0,69 T
Bluten 0,81 T
Wurzeln 39,0 T
Gerste: Bldtter 446 T
Stengel 0,8 T
Grannen 0,8 T
Wurgeln 18,6 T
Radieschen 4ol T
Schafgarbe 6~ 138 T
Boden 1 = 2 pCi/g
Wiesenklee 6 - 259 T
Ackerkles 0,1
Plankton 0,1 - 38,5 7T
Kokospalme (Indien) Ra-224 bis 255 A
Orangen (Araxa-Brapilien) Ra-226 14,6 A
Ra-228 16,0 A

Tab., 7.6:

Radiumgehalt einiger Pflanzen




Lebensmittel Gesamt—o—Aktivitidt ,,¢ 208

in pCi/g Ra in pCi/g Ra in pCi/g
Getreideprodukte 0, 07 0,06
Mehl 0,15
Brot 0,03
Biskuit 0,022
Zwieback 0,020
Graupen 0, 004
Sago 0,003
Reis 0, 001
Makkaroni 0, 001
Maismehl 0,001
Tee bisg 0,05 bis 0,05
Kaffee 0,011
Erdnlisse 0,02 0,01
Erdnufibutter 0,01 0, 02
Walnuf 0,003 0, 003
Kokosnuf 0,011
Paranuf 2,73 1,20
ParanuBbutter 0,52 0,17
Paranuflischokolade Oy 24 0,07
Paranufmarzipan 0,14 0,10
Schokolade 0, 08
Margarine 0,013
Birnen 0,07
Apfel 0,001
Bananen 0,001
Fruchtsaft 0,011
Erdbeergelee 0, 002 0, 002
Zucker 0, 001
Kartoffeln 0,002
Karotten 0, 001
Kohl 0, 001
Tomaten 0, 001
Champignons 0, 001

Tab. 7.7: Radiumgehalt bzw. Gesamt-o-Aktivitdt einiger Lebensmittel,
Ra-226 und Ra-228




Tier bzw. Nahrungsmittel

Gesamt—a-Aktivitit 298

228

in pCi/kg Ra in pCi/kg Ra in pCi/kg

Fisch
Kabeljau 0,46 F
1sardinen 6,0 7 2,4 T
Lachs 18,0 T
Scholle 13,0 T 1,5 T
Dorsch 4,0 T
Hering 2,8 T
Hering, einschl, GrHten 4,0 T
Kabeljau, ohne Griten 4,0 T
Kabeljau, Lebertran 4,9 T
Schellfisch ohne GriHten 6,3 T

Herzmuschel 3,1 T

'"1esmuschel 1,0 T

Steingarnelen O,44 T

3chwein 0,8 - 1,5 T
Leber 0,8 T
Schiddel 45 A
Klefer 49 A
Schulterblati 46 A
Tufl 52 A
TirbelsHule 46 A
Becken 46 A
Sochwanz 54 A
Skelett 46 A
Milch 11,0 A
Blut 7,0 A
Muskel 3,9 A
Tett und Haut 17,0 A
Lunge 26,0 A
Leber 1,7 A
Herz 2,4 A
Niere S5p4 A

Tab. 7.8: Radiumgehalte von tierischen Geweben und Nahrungsmitteln tierischen

Ursprungs, Ra-226 und Ra-228




Fortsetzung Tabelle 7.8

Tier bzw. Nahrungsmittel

Gesamt—a~-Aktivitds 226 208
in pCi/kg Ra in pCi/kg Ra in pCi/kg

Rind 0,8 T

Blut 0,2 T

Fleisch 5,0 7

Z#hne 0,24 — 2,48 A

Knochen 0,27 ~ 1,35 A
Xalb

Leber 1,01

Niere 7,0 T

Fleisch 7,0
Salami 2,07 2,01
Wwurst 2,0 T 1,7 T
Kuhmilch 0,3 T 0,3 - 1,7 T
evaporierte Milch 12,0 T
Trockenmilch 1,7 T
Butter 6,0 T 0,3 T
Kise 1,5 T 1,5 7T
Hithnereier 7,0 T 2,0 T
Karibu

Knochen 500,0 A

Muskel 1,47 P
Rentier

Knochen 810,0 A

Muskel 0,3 T
Elch

Knochen 195,0 A

Muskel 0,4 F
Robbe

Knochen S4,0 A

Eine kurze Mitteilung in der Zeitschrift "Radiation Botany" stellt die Aufnahme
von Th-230, Ra-226, Pb-210, Po-210 und Sr-89 durch Pflanzen aus einer NahrlOsung
vergleichend dar. Tabelle 7.9 zeigt eine Obersicht der Ergebnisse. Ra-226 wird
ungefahr 50 - 200mal schneller als die anderen Radionuklide aus den Wurzeln

in die hdher gelegenen Teile der Pflanze transportiert. Ahnlich bevorzugt er-
folgt anscheinend der Radiumtransport in Trieben. Bei Aufnahme von Radionukliden
iberwiegend aus dem Boden macht also Radium den groBten Anteil der Kontamination
der oberirdischen Pflanze aus. Bei starkem atmosphdrischen "wash-out" von Ra-222-
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Tochtern diirften Pb-210 und Po-210-Kontamination Uberwiegen. Die hier beschriebenen
Versuchsergebnisse stehen im Einklang mit denen anderer Autoren, nach denen die
a-Aktivitdt des Radium im Stamm (Stiel), Blattern und Friichten von Pflanzen in

Uran- und Thorium-reichen Regionen die von Thorium-Isotopen bei weitem Uberwiegt.
Allerdings wurden die komplizierten Verhdltnisse bei der Aufnahme von Radio-
nukliden aus verschiedenartigen Boden nicht untersucht /Souza, 1969/.

Radionuklid Aufnahme Anreicherungsfaktor*
% der Zugabe
Transport-
Triebe Wurzeln Triebe Wurzeln Index *

Th-230 0,09 76,35 0,9 4185 0,12
Ra-226 9,61 36,98 84,60 1787 20,62
Pb-210 0,29 90,64 2,69 4246 0,32
Po-210 0,06 68,01 0,58 3324 0,09
Sr-89 8,77 2,80 83,14 142 75,82

* . _ Radion0k1id—Geha1t/g Pf1anzengewebé
Anreicherungsfaktor = o aro i TTd-CehaTt/mT NahrTBsung

Gehalt in Trieben x 100
Gesamtgehalt in der Pflanze ’

+Transport-Index =

Tab., 7.9: Aufnahme verschiedener Radionuklide in Pflanzen

Ein Beispiel flir die notwendige detaillierte Untersuchung der Ausbreitung und
Verteilung von Radium und anderen Radiohuk]iden in der natiirlichen Umwelt ist
eine Dissertation aus der Universitdt von Utah aus dem Jahr 1970. Hier wird
neben Cs-137 und K-40 das Ra-228 in Boden, Vegetation, Gewdssern und Klein-
tieren eines begrenzten Gebietes in der freien Natur genau untersucht. Der Ein-
fluB einiger Parameter wie Erosion, Bewdsserung, Ernte, Uberschwemmung, Weide-
betrieb und einzelner chemischer Bodeneigenschaften auf die Ausbreitung der
Nuklide wird beschrieben. Aus "fall-out"-Studien weiB man, daB die biologischen
Unbestimmtheiten bzw. Schwankungsbreiten sehr viel grdfer sind als die meteoro-
logischen. Interessant ist z. B. die Beobachtung, daB sich Kalzium und Radium
im Boden im Gegensatz zu organischen Verunreinigungen nach oben ausbreiten.
Zwischen Wasserldufen und Boden gab es kaum Austausch dieser Nuklide /Stewart,
1970/.
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Der Bundesminister des Innern hat im Jahre 1980 einen Statusbericht iiber den
Transfer von Radiunukliden herausgegeben /BMI, 1980/. In diesem findet sich
ein Beitrag lber die Boden/Pflanzen-Transfer-Faktoren von Ra-226, Po-210 und
Pb-210, in dem u. a. auf die fiir den Strahlenschutz wesentliche "Allgemeine
Berechnungsgrundlage fiir die Strahlenexposition bei radioaktiven Ableitungen
mit der Abluft oder in Oberfldchengewdsser" /Berechnungsgrundlage, 1980/ hin-
gewiesen wird. Diese enthdlt die in der Bundesrepublik Deutschland ver-
wendeten Transferfaktoren auch fiir Radium, Tabelle 7.10 enthdlt die in der
Studie von Schiittelkopf und Kiefer in der Umgebung von Menzenschwand/Siid-
schwarzwald ermittelten Transferfaktoren im Vergleich zu denen der Berechnungs-
grundlage /Schiittelkopf, 1979/.

Transfer Transferfaktoren in [d/1] oder [d/kg]
gemessen empfohlen

Milch/Pflanze 3,0 - 107° 8,0 + 10~
Fleisch/Pflanze (0,1-8) - 1072 3,4 + 107
Pflanze/Boden
Gras 27 - 107°
Getreide (20-200) - 107° 1,4 - 107°
Blattgemiise (3-70) - 107°
Kartoffeln (10-20) - 10°°

LFisch/Wasser 22 100 (fur Ba)

Tab. 7.10: Vergleich der in Menzenschwand und Umgebung gemessenen Transfer-
faktoren mit den in den "Berechnungsgrundlagen" empfohlenen. Die
angegebenen Transferfaktoren beziehen sich auf das Frischgewicht
des Nahrungsmittels und das Trockengewicht des Bodens

Aus dem Vergleich mit den sehr viel detaillierteren Angaben in Tab. 7.5 ergibt
sich, daB z. B. fiir den Transfer vom Boden in Getreide der gemessene Faktor von
20-200-10"% in der GroBenordnung liegt, die auch in Tab. 7.5 fiir Korn-Ahren an-
gegeben ist - da wird allerdings auf die trockene Substanz bezogen - daB aber
die Anreicherung in anderen Pflanzenteilen (Stroh, Wurzeln), die nicht von
Menschen verzehrt werden, wohl aber von Tieren, viel hoher sein kann und auch
von der Radium-Konzentration im Boden abhdngt (s. Abb. 7.1). Der Wert aus der
Berechnungsgrundlage erscheint hier als relativ niedrig angesetzt.
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Medizinische Fachausdriicke

A
Adenokarzinom:

Autoradiographie:

B

Bechterew-Krankheit:

Y
Cervix:

Chromosomendefekt:

D

Dementia praecox:
Dermatologie:

E

Endost:

endostal:

Endothel:

Epidemiologie:

Driisenkrebs

(fotografische) Aufzeichnung der Verteilung eines
radioaktiven Stoffes durch die von ihr emittierte
Strahlung

Wirbelsdulensteifigkeit, benannt nach dem russ. Arzt
W. v. Bechterew (1857-1927), chronische entziindliche

Erkrankung

Gebarmutterhals

Schaden am faden- bzw. schleifenfdormigen Bestandteil
des Zellkerns, auf dem die Gene (Erbanlagen) ange-
ordnet sind

Jugendirresein

Lehre von den Hautkrankheiten

Die Knocheninnenrdume auskleidende Gewebstapete
aus faserigem Bindegewebe

den Endost betreffend

zellige Auskleidung der GefdaBe und Kapillaren
sowie serdser Hohlen

Seuchenlehre




Epidermoid:

Erythrozyten:

Exkretion:

Exposition:

F

Fakalien:

Fibrosarkom:

G

H

Haemangioendotheliom:

hot spot:

1

Ingestion:

Injektion:

Inkorporation:

interstitiell:

G -2
der Oberhaut dhnliche Zysten

rote Blutkdrperchen

Ausscheidung von Kot oder Harn

Gesamtheit der duBeren moglicherweise eine Krank-
heit verursachenden Bedingungen, denen ein Orga-
nismus ausgesetzt ist, speziell auch bei Strah-
Tung

Kot

Hartes, bindegewebsreiches Sarkom

weiche, dunkelrote, langsam aber stetig wachsende
bosartige Geschwulst, die aus den Endothelzellen
der BlutgefdBe entsteht

wortlich: heiBer Fleck, Bezeichnung flir Tokal
konzentrierte Radionuklide, die in ihrer Wirkung
von diffus verteilten abweichen

Nahrungsaufnahme

Einspritzung

Einverleibung

im Zwischengewebe Tiegend




intra:

intrakavitar:

intraperitoneal:

intravenos:

Iridozyklitis:

lea

K

Karzinogenese:

Karzinom:

kortikal:

Kompartment:

L

Leukamie:

Leukozyten:

G -3

innerhalb von

in einen Hohlraum

innerhalb des Bauchfells

in eine(r) Vene

Entziindung der Iris und des Ziliarkorpers

(Verbindungsstiick zwischen Aderhaut und Regenbogen-
haut des Auges)

Entstehung von Tumoren (s. u.); der Ausdruck wird
nicht immer korrekt angewendet, streng genommen
werden Sarkome und friihkindliche Tumoren nicht
miterfaBt

maligner (bdsartiger) Tumor von epithelialen

Organen und Geweben einschlieBlich der Drisen-
anhange

in der (Knochen-) Rinde liegend

Teilbereich

WeiRblitigkeit, Tumorbildung der blutbildenden Organe

weifBe Blutzellen




il

Makrozytose:

Mastoid:

Melanom:

Metabolismus:

Metastase:

Morbus Hodgkin:

Mucoepidermoid:

Myelofibrose:

Myelom:

N

Nekrose:

Neoplasie:

Neutropenie (auch
Agranulozytose):

neutrophil:
0
Onkologie:

oral

Osteoblasten:

Verschleppung von Zellen einer Primdrgeschwulst,
Auftreten von groBen roten Blutkdrperchen im B]utbi1d

Warzenfortsatz am Ohr

meist bosartige Geschwulst, durch dunkle Pigmente
(Melanin) gefarbt

Stoffwechsel

Tochtergeschwulst
Lymphogranulom, bosartiger Pseudotumor
Zysten der Schleimhaut

Krankheitsbild mit Vermehrung des Bindegewebes im
Khochenmark

vom Knochenmark ausgehende Geschwulst

ortlicher Gewebetod, Absterben von Organen, Organ-
teilen oder Geweben

Neubildung von Gewebe

Krankheitsbild mit Verminderung oder Fehlen von
Granulozyten (gekdrnte Zellen im peripheren Blut)

empfdanglich fir neutralen Farbstoff

Lehre von den Geschwiilsten

‘durch den Mund

knochenbildende Zellen




Osteoklasten:
Osteomyelitis:

Osteoporose:

Osteosarkom:

Osteozyten:

P

Paget-Krankheit:

parenteral:
Periost:
Poliomyelitis:
Polycythaemie:

pre-maligne:

Q

R

Radiosensitivitat:

RES = retikuloendotheliales

System:

Retention:
retikular:

Retikulozyten:
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knochenresorbierende Zellen

~ Knochenmarksentziindung

Mangel an Knochengewebe

von einem Knochen ausgehendes Sarkom

Knochenzellen

krankhafte Knochenverdanderung

uﬁter Ungehung des Magen-Darm-Trakts
Knochenhaut

spinale Kinderldahmung

UberméBige Vermehrung der roten BlutkSrperchen

Vorstadium einer bosartigen Verdnderung

Strahlenempfindlichkeit

Einheit der biologisch sehr aktiven Mesenchym-
zellen (embryonale Bindegewebszellen), die
gewissermaBen die resorbierende Innenflache des
Korpers bilden. Hierzu gehdren u. a. Zellen der
Milz, Lymphknoten und Knochenmark, funktionelle
Einheit der kdrpereigenen Abwehr

Zuriickhaltung im Korper
netzformig

Vorstufe roter Zellen
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S

Sarkom: maligner Tumor von Stiitz-, Binde- und Fiillgewebe

spongios: schwammig (bei Knochen, im Gegensatz zu kompaktem
Knochen)

T

target tissue: : Gewebe, auf das die Belastung zielt, sich konzentriert

Thrombozyten: Blutplattchen, Gerinnselzellen

trabekuldr: zum Bdlkchen gehdrend

u

v

W

X

Y

N
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