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Zusammenfassung

Das radioaktive Edelgas Radon und seine ebenfalls radioaktiven Zerfallsprodukte machen den
grofsten Teil der natiirlichen Strahlenbelastung in Deutschland aus. Trotz der Einstufung als
krebserregend fiir Lungenkrebs wird es zur Therapie entziindlicher Krankheiten eingesetzt. Der
hauptséchliche Aufnahmemechanismus ist dabei die Inkorporation iiber die Atmung, wobei Ra-
don auch iiber die Haut aufgenommen werden kann. Radon wird dabei {iber das Blut im gesamten
Korper verteilt und kann in Gewebe mit hoher Radonldslichkeit akkumulieren. Die Zerfallspro-
dukte verbleiben jedoch in der Lunge, zerfallen dort, bevor sie abtransportiert werden kénnen
und schadigen das dortige Gewebe.

Die Lungendosis wird laut Simulationen zum gréften Teil durch die kleinsten Radon-Zerfallspro-
dukte (< 10nm) bestimmt, die besonders effektiv im Respirationstrakt anheften. Die erzeugte
Dosis ist dabei aufgrund der inhomogenen Anlagerung der Zerfallsprodukte lokal stark varia-
bel. In Simulationen wurden Bifurkationen als Ort besonders hoher Deposition identifiziert, wo-
bei die experimentelle Datenlage zur Deposition kleinster Radon-Zerfallsprodukte eingeschriankt
ist. Aufgrund des Anstiegs der Komplexitdt von Simulationen oder Experimenten wird in den
meisten Betrachtungen nicht der oszillatorische Atemzyklus beriicksichtigt, sondern lediglich ein
einseitig gerichteter Luftstrom betrachtet. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein experimentelles
Modell entwickelt und etabliert, das die Messung der Deposition von Radon-Zerfallsprodukten
ermoglicht und zwischen drei Grofenfraktionen (Freie Zerfallsprodukte: < 10nm, Cluster: 20—
100 nm, Angelagerte Zerfallsprodukte: > 100 nm) unterscheiden kann. Der Luftfluss durch das
Modell bildet sowohl die Inhalation als auch die Exhalation ab. Erste Experimente mit dem neu
entwickelten Messaufbau konnten die aus Simulationen bekannte erhéhte Deposition der freien
Zerfallsprodukte in einer Bifurkation abbilden. Die Vergroferung des Bifurkationswinkels von
70° auf 180° zeigte lediglich einen minimalen Anstieg in der Grokenordnung des Messfehlers. Der
dominierende Prozess der Anlagerung der freien Zerfallsprodukte ist die Brown’sche Molekular-
bewegung, die unabhingig vom Bifurkationswinkel ist. Dennoch kann ein verdnderter Winkel die
Luftstromung und entstehende Turbulenzen verindern, wodurch die Deposition beeinflusst wer-
den kann. Dies lasst sich jedoch mit dem hier benutzten Messaufbau nicht auflésen. Entgegen der
Beobachtungen in der Literatur fithrte die Erhohung der Atemfrequenz von 12 auf 30 Atemziige
pro Minute, in den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimenten, zu keiner messbaren
Verdnderung der Deposition. Diese Beobachtung ist auf die Entstehung gegensitzlicher Effekte
zuriickzufiihren. Einerseits fiihrt eine schnellere Luftstromung zu kiirzeren Aufenthaltszeiten der
freien Zerfallsprodukte im Modell, wodurch die Deposition unwahrscheinlicher wird. Andererseits
entstehen vermehrt sekundére Stromungen und absolut betrachtet werden mehr Partikel durch
das Modell gepumpt. Es ist davon auszugehen, dass sich diese Effekte im hier getesteten Bereich
aufheben.

Als potentielle Schutzmafsnahme zur Reduktion der Lungendosis konnte im Rahmen dieser Ar-
beit die Filtereffizienz von Gesichtsmasken (OP-Masken, FFP2 Masken) gegeniiber Radon und
seinen Zerfallsprodukten bestimmt werden. Wiahrend Radon nicht gefiltert wird, wurden die
freien Zerfallsprodukte fast vollstéindig (> 98 %) und die Cluster zum groften Teil (=~ 80 %)
zuriickgehalten.



Radon selbst kann im gesamten Organismus verteilt werden und dort in Gewebe akkumulieren.
Zur Bestimmung der Dosis wird dabei auf biokinetische Modelle zuriickgegriffen. Diese sind von
der Qualitdt ihrer Eingabeparameter abhéngig, wobei beispielsweise die Werte zur Verteilung von
Radon zwischen Blut und Gewebe auf experimentell gewonnenen Lislichkeitswerten aus Mausen
und Ratten beruhen. Unbekannte Werte werden von der Internationalen Strahlenschutzkommis-
sion basierend auf der Gewebezusammensetzung als gewichteter Mittelwert berechnet. In dieser
Arbeit wurde die Loslichkeit in humanen Blutproben und wissrigen Lésungen verschiedener
Konzentrationen der Blutproteine Himoglobin und Albumin bestimmt. Es 16ste sich mehr Ra-
don in Plasma als in Erythrozytenkonzentrat und Vollblut. Die Protein-Losungen zeigten keine
Konzentrationsabhéngigkeit der Loslichkeit, sondern lediglich in hitzedenaturiertem Hamoglo-
bin wurde eine niedrigere Loslichkeit gemessen. Basierend auf diesen Beobachtungen, sollte die
These iiberpriift werden, ob sich die Loslichkeit einer Mischung als gewichteter Mittelwert der
einzelnen Loslichkeiten berechnen lisst. Daher wurden diese in einer Mischung aus zwei Fliissig-
keiten (1-Pentanol, Olsiure) bestimmt. Die experimentell bestimmte Loslichkeit war dabei fast
doppelt so grofs wie der berechnete Wert. Dieser Unterschied kann dadurch zustande kommen,
dass bei einer Berechnung basierend auf der Zusammensetzung die Wechselwirkungen zwischen
den Losungsmitteln vernachlassigt werden. Dies verdeutlicht die Notwendigkeit experimenteller
Daten zur Verteilung und Losung von Radon in verschiedenem Gewebe.



Abstract

The radioactive noble gas radon together with its progeny are responsible for the largest amount
of the natural radiation exposure in Germany. Despite being classified as carcinogenic for lung
cancer, it is used for treating inflammatory diseases. The main route of intake is incorporation
during inhalation, where radon is distributed within the whole body via blood flow and accumu-
lates in tissue with high radon solubility. Additionally, the uptake through the skin is possible.
In contrast, radon progeny deposit in the respiratory tract and decay before clearance can occur
damaging the tissue.

Based on simulations the smallest fraction of progeny (< 10 nm) are the main contributor to lung
dose due to their effective deposition. Because of the inhomogeneous deposition pattern the re-
sulting dose is variable. Simulation determined bifurcations as hotspot regions of high deposition
while data from experimental studies considering the smallest progeny are rare. Due to incre-
asing complexity of simulations and experiments most publications focus on an unidirectional
airflow neglecting the oscillatory properties of breathing. In the presented work a new experimen-
tal setup was designed and established including airflow patterns representing inspiration and
expiration and enabling the measurement of progeny deposition differentiating between three
size fractions (Unattached progeny: < 10 nm, Cluster: 20-100 nm, Attached progeny: > 100 nm).
First experiments were able to reproduce the increased deposition of unattached progeny in bi-
furcations known from simulations. Enlargement of the bifurcation angle from 70° to 180° only
revealed a slightly higher deposition in the same order of magnitude as the measurement error.
The dominating deposition mechanism acting on unattached progeny is Brownian motion, which
is independent of the bifurcation angle. However, alterations of the angle might influence air-
flow patterns and occurring turbulences, which then effect deposition but can’t be resolved with
the used measurement setup. In contrast to observations in literature, increasing the breathing
frequency from 12 to 30 breaths per minute showed no effect, which might be due to opposing
effects. On the one hand, higher airflow rates decrease the residence time of unattached progeny
within the model making deposition less likely. On the other hand, more pronounced secondary
air currents develop and considering absolute numbers more particles travel through the model.
In the tested range of breathing frequency it can be assumed that these effects cancel each other
out.

As a potential safety measurement to decrease the lung dose the filtration efficiency of face
masks (Surgical mask, FFP2 mask) against radon and its progeny was tested. While radon isn’t
reduced, unattached progeny are nearly completely retained within the mask (> 98 %) and also
the largest proportion of the clusters (~ 80 %).

Radon itself can be distributed throughout the whole organism and accumulate within different
tissues. Dose calculation is based on biokinetic models. They’re dependent on input parameters
like the distribution of radon within air and blood, which is based on experimental data ob-
served in mice and rats. Solubility in tissues for which no data is available are calculated by
the International Commission on Radiological Protection (ICRP) as a weighted average based
on tissue composition. In the presented work radon solubility was determined in human blood
samples and aqueous solutions of different concentrations of hemoglobin and albumin which are
the most frequent proteins in human blood. More radon was dissolved in plasma compared to



erythrocytes and whole blood. The solubility in protein dissolutions didn’t show any concentrati-
on dependence and only revealed a decreased solubility if hemoglobin was heat denatured. Based
on these observations, the hypothesis of calculating the solubility of a mixture as mass-weighted
average of the single values should be tested. Therefore, solubility was measured within a mixture
of two liquids (1-pentanol, oleic acid). Experimentally determined solubility was nearly twice as
high as calculated solubility, not confirming the hypothesis. This difference might be caused by
neglecting the interaction between the two solvents when using the mass-weighted average for
calculation. This illustrates the necessity of experimental data of radon solubility within different
tissues.
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1. Motivation

1. Motivation

Der Mensch ist in seinem Leben mit unterschiedlichen Arten von Strahlung konfrontiert, die
sowohl natiirlichen als auch kiinstlichen Ursprung haben kann. Dazu z&hlt auch die ionisierende
Strahlung, die dazu in der Lage ist, den Organismus oder Teile davon zu schidigen. Dies wird
teilweise gezielt ausgenutzt, um therapeutische Effekte zu erzielen.

Eine natiirlich vorkommende Quelle ionisierender Strahlung durch radioaktiven Zerfall ist das
Edelgas Radon, das in der Uran-Radium-Reihe entsteht und fiir einen Grofsteil der natiirlichen
Strahlenbelastung verantwortlich ist [1]. Es wird zwar zusammen mit seinen radioaktiven Zerfalls-
produkten als krebserregend fiir Lungenkrebs eingestuft 2|, dennoch wird es auch zur Therapie
entziindlicher Krankheiten wie rheumatoider Arthritis genutzt [3].

Wihrend dieser Therapie konnen Radon und seine Zerfallsprodukte tiber die Atmung inkorporiert
werden. Das Edelgas selbst wird dabei zum grofiten Teil wieder ausgeatmet [4], wobei sich ein
geringer Teil im Blut 16st und dann {iber den Blutfluss im gesamten Korper verteilt wird. Die
Léslichkeit von Radon in Blut bestimmt hierbei, wie viel Radon im Koérper verteilt werden kann.
Es ist allerdings unklar, ob bestimmte Bestandteile des Blutes die Léslichkeit in unterschiedlichem
Mafe beeinflussen. Durch die Verteilung im Korper kann es zur Akkumulation von Radon in
Gewebe kommen [5-7]. Eine der wichtigen Kenngrofen zur Bestimmung dieser Ansammlung
ist die Loslichkeit, wobei nur begrenzte experimentelle Daten vorliegen, die auf Tierversuchen
in Ratten oder Mausen beruhen [8, [9]. Um dennoch mit Hilfe von Modellen die Dosis nach
Inkorporation von Radon berechnen zu kénnen, werden unbekannte Loslichkeiten basierend auf
der Zusammensetzung des Gewebes berechnet [10].

Die Radon-Zerfallsprodukte hingegen verbleiben im Respirationstrakt und haften abhingig von
ihrer Grofe in unterschiedlichen Bereichen an |11]. Anschliefend zerfallen sie dort, bevor sie
abtransportiert werden kénnen und schidigen somit die Lunge. Sie tragen zum grofhten Teil der
Dosis nach Inkorporation von Radon und seinen Zerfallsprodukten bei. Die effektive Dosis, die
die Strahlungs- und Gewebeart beriicksichtigt, ist fiir die Lunge am groften [10]. Insbesondere
die kleinsten Radon-Zerfallsprodukte (< 10nm) sind hier von Relevanz, da sie fast vollstdndig
im Respirationstrakt zuriickbleiben [11].

In Simulationen zur Bestimmung des Ortes der Deposition der Zerfallsprodukte wurde festge-
stellt, dass diese nicht gleichmé&fig anlagern, sondern Bereiche erh6hter Deposition entstehen |12,
13|. Diese sogenannten Hotspots sorgen dann lokal fiir eine deutlich erhohte Dosis und detaillierte
Kenntnisse dieser Hotspots sind essentiell fiir die Risikobewertung der Exposition.

Im Rahmen dieser Arbeit sollten Kenntnisse zur Loslichkeit von Radon in Blut und dessen
Komponenten gewonnen werden, um potentielle Einflussfaktoren identifizieren zu kénnen, die zu
einer erhdhten oder reduzierten Loslichkeit beitragen. Auferdem war es das Ziel, die Hypothese
der International Commission on Radiological Protection (ICRP) zur Berechnung der Loslichkeit
basierend auf der Zusammensetzung von Gewebe zu {iberpriifen.

Zusitzliche sollte ein neues experimentelles Modell zur Bestimmung der Deposition in der Lunge
entwickelt werden, das die Messung der kleinsten Zerfallsprodukte (< 10nm) ermdoglicht. Nach
Etablierung war es ein weiteres Ziel, darin erste Messungen durchzufiihren, um die Abhingigkeit
der Deposition vom Bifurkationswinkel und von der Atemfrequenz zu bestimmen.
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Im folgenden Kapitel werden die grundlegenden Mechanismen des radioaktiven Zerfalls betrach-
tet, die Entstehung und Eigenschaften von Radon und seinen Zerfallsprodukten dargestellt und
deren wichtigsten Kenngréfsen im Strahlenschutz vorgestellt. Zusétzlich wird auf die fiir diese
Arbeit relevanten Merkmale des humanen Respirationstraktes und auch des humanen Blutes
eingegangen.

2.1. Radioaktivitat

Radioaktivitat beschreibt die spontane Umwandlung eines instabilen Atomkerns durch Aussen-
dung ionisierender Strahlung, wobei sich dieser entweder in einen anderen Kern umwandeln oder
seinen energetischen Zustand verdndern kann. Die entstehende Strahlung kann aus Teilchen be-
stehen oder es kann sich auch um elektromagnetische Strahlung handeln.

2.1.1. Zerfallsgesetz

Die Umwandlungsprozesse des radioaktiven Zerfalls sind vielfiltig, wobei sie immer in einer
Abnahme der urspriinglich vorhandenen Teilchenzahl (N) resultieren. Dieser Prozess ist von der
Zeit (t) und der jeweiligen Zerfallskonstanten (A) des Isotops abhéngig und wird mit Hilfe der
Aktivitat (A) angegeben:

dN

= AN = —AQ) (2.1)

Integration der Gleichung liefert:
N(t) = Ng-e (2.2)

wobei Ng der Teilchenzahl zum Zeitpunkt t = 0 entspricht (Ng = N(t=0)). Einsetzen von For-
mel in Formel und die Anfangsaktivitit Ag (Ag = A(t=0) = X\ - Np) ermdoglichen die
Berechnung der Aktivitdt abhingig von der Zeit:

A(t) =A-Ny- e M = Ap - e M (23)
Aus Gleichung lasst sich die physikalische Halbwertszeit (t1) eines Nuklids berechnen, die
2
angibt, nach welcher Zeit die Halfte des urspriinglich vorhandenen Isotops zerfallen ist:

=2 (2.4)

2.1.2. Zerfallsarten

Die Umwandlung instabiler Mutterkerne in Tochterkerne kann auf verschiedene Arten ablaufen
und Strahlung mit unterschiedlichen Eigenschaften emittieren. Dabei kann es zur Verdnderung
der Massenzahl und Ordnungszahl (Z) kommen. Im Folgenden werden die fiir diese Arbeit re-
levanten Zerfallsarten (Alpha-, Beta- und Gammazerfall) detaillierter erklart. Weitere Arten
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des Zerfalls wie beispielsweise die Spontanspaltung, die bei sehr schweren Atomkernen auftritt
(Z2>90), werden nicht genauer betrachtet.

Der Alphazerfall entspricht der Emission eines zweifach-positiv geladenen Helium-Kerns aus dem
Mutterkern bei gleichzeitiger Entstehung eines Tochterkerns. Die Energiedifferenz der Bindungs-
energien zwischen Mutter- und Tochterkern wird dabei in die kinetische Energie des Alphateil-
chens umgewandelt und fiihrt somit zu monoenergetischer Strahlung. Da die Energiedifferenz
und somit die Energie der Strahlung fiir ein Nuklid konstant ist, kann basierend auf der Energie
des Alphateilchens auf das emittierende Mutternuklid geschlossen werden.

Der Betazerfall erzeugt ebenfalls Teilchenstrahlung und ist durch die Emission von Elektronen
oder Positronen gekennzeichnet und wird in 37 - und S7-Zerfall unterteilt. Welcher Betazerfall
stattfindet, ist abhédngig von der Anzahl der Neutronen und Protonen des Nuklids.

Nuklide mit einem Uberschuss an Neutronen durchlaufen 3~-Zerfall, wobei sich unter Aussen-
dung eines Elektrons und eines Antineutrinos ein Neutron in ein Proton umwandelt. Im Gegen-
satz dazu zerfallen Nuklide mit einem Protoneniiberschuss durch S7-Zerfall. Hierbei wird ein
Proton in ein Neutron unter Emission eines Positrons und eines Neutrinos umgewandelt.

Das entstehende Spektrum des [§-Zerfalls ist kontinuierlich, da die freiwerdende Zerfallsenergie
zwischen den drei Teilchen (Tochterkern, Elektron/Positron, Antineutrino/Neutrino) stochas-
tisch aufgeteilt wird. Die Energie- und Impulserhaltung ist hierbei erfiillt, die Energieaufteilung
pro Teilchen ist jedoch variabel.

Nach einem durchlaufenen radioaktiven Zerfall kann ein Atomkern in einem energetisch angereg-
ten Zustand zuriickbleiben. Der Ubergang dieses Kerns in einen energetisch niedrigeren Zustand
kann dann unter Aussendung elektromagnetischer Strahlung, sogenannter Gammaquanten, ab-
laufen. Die Energiedifferenz der beiden Zusténde bestimmt dabei die Photonenenergie.

Im Gegensatz zu den anderen beiden Zerfallsarten handelt es sich bei der Gammastrahlung nicht
um Teilchenstrahlung. Auferdem verdndert sich dabei weder die Neutronen- noch die Protonen-
anzahl.

2.1.3. Wechselwirkung mit Materie

Die Eigenschaften der Strahlung sind ausschlaggebend fiir ihre Wechselwirkung mit Materie. Ins-
besondere der Teilchencharakter von Strahlung (Bsp.: Alpha- & Betastrahlung) im Vergleich zur
elektromagnetischen Photonen-Strahlung (Bsp.: Gammastrahlung, UV-Strahlung) ist entschei-
dend. Sie werden daher im Folgenden separat betrachtet.

Teilchenstrahlung

Teilchenstrahlung fasst die Arten von Strahlung zusammen, die durch die Emission bewegter
Teilchen mit einer Ruhemasse gréfser als null charakterisiert sind. Diese konnen ebenfalls geladen
sein, wie dies bei Alpha- und Betastrahlung der Fall ist und die im Rahmen dieser Arbeit von
Interesse sind. Die jeweiligen Wechselwirkungen werden daher hinsichtlich der Eigenschaften bei-
der Strahlungsarten wie beispielsweise deren Ladungszustand und Energiebereich eingeordnet.
Eintreffende Teilchen der Strahlung werden allgemein als Projektile bezeichnet, die mit den Ab-
sorberatomen wechselwirken und dadurch kontinuierlich abgebremst werden. Dies fiihrt zu einer
maximalen Reichweite der jeweiligen Teilchenstrahlung in einem spezifischen Absorber.
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Die Strahlung kann einerseits mit den Elektronen oder andererseits mit den Atomkernen des
Absorbermaterials wechselwirken. Dies hingt unter anderem von der Art der Teilchenstrahlung,
der Energie der Teilchen und dem Absorbermaterial ab [14]. Es kann bei den Wechselwirkungen
zwischen Stofsbremsung und Strahlungsbremsung unterschieden werden, wobei die Stokbremsung
zur Anregung oder auch zur lonisation des Stofpartners fithrt.

Bei geringen Eintrittsenergien der Projektile dominiert die sogenannte nukleare Stoflibremsung,
wobei emittierte Teilchen elastisch gestreut werden und nur einen geringen Anteil ihrer Energie
verlieren. Die hauptsichliche Wechselwirkung ist jedoch die elektronische Stofibremsung, die
sich wiederum aus weichen und harten Stofen zusammensetzt. Weiche Stofe beschreiben die
elastische und inelastische Streuung des Projektils an den Hiillenelektronen des Absorbers durch
Coulomb-Wechselwirkungen, wobei die elastische Streuung analog zur nuklearen Stolbremsung
nur zu einem minimalen Energieverlust filhrt und daher hier vernachléssigt werden kann. Bei
der inelastischen Streuung kommt es zur Anregung oder lonisation von Hiillenelektronen und
einer damit verbundenen Freisetzung niederenergetischer Sekundérelektronen. Dabei verliert das
Projektil einen Teil seiner Energie und &ndert seine Richtung. Aufgrund der deutlich gréfieren
Masse von Alphateilchen im Vergleich zu den Hiillenelektronen bleibt ihre Bewegungsrichtung
quasi konstant. Im Gegensatz dazu sind harte Stéfe direkte Stofie mit den Absorberelektronen,
die zu einem héheren Energieverlust des Projektils fiihren. Die dabei entstehenden Elektronen
werden als d-Elektronen bezeichnet und haben deutlich héhere Energien und Streuwinkel als
die bei weichen Stofsen freigesetzten Elektronen. Die §-Elektronen selbst verlieren ihre Energie
wiederum durch weiche Stofe mit den Absorberatomen. Die mathematische Beschreibung fiir
den Energieverlust pro Wegstecke (%) von Teilchen durch elektronische Stofbremsung kann
durch die Bethe-Bloch-Gleichung beschrieben werden |15, [16]:

dE Z%e‘lne ; 2mev?
= n

de ~ 4rw- evme (Ep)

—In(1 - §?) — B (2.5)

Hierbei entspricht:

Z- e der Teilchenladung mit der Elementarladung e

ne der Elektronendichte des Absorbers

v der Teilchengeschwindigkeit mit 8 = ¢ mit der Lichtgeschwindigkeit c

€o der Dielektrizitdtskonstanten

m. der Masse des Elektrons

(Ep) der mittleren Bindungsenergie der Elektronen

Wihrend bei Alphateilchen die Masse deutlich grofer ist als die des Hiillenelektrons, ist dies fiir
die Betastrahlung nicht der Fall. Hierbei sind das einfallende Elektron der Betastrahlung und
das Hiillenelektron ununterscheidbar, deswegen muss die Ablenkung des einfallenden Projektils
beriicksichtigt werden. Um die stirkere Streuung der Betateilchen zu beriicksichtigen, ist es
notwendig, die Gleichung zu modifizieren |17, |18|:

dE in, omo2E, 2y —1 1 /v—1\2

dr 8- evme 2(Ep)2(1 — ?2) 72 8 v

Hierbei entspricht E, = mec?(y — 1) der relativistischen kinetischen Energie der Elektronen mit
v=+y1-p%[18].
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Zusétzlich ist die Erzeugung von Bremsstrahlung fiir Betastrahlung relevant. Hierbei werden
die Projektile durch Coulomb-Wechselwirkungen abgelenkt und verlieren einen Teil ihrer kineti-
schen Energie. Dies fiihrt zur Emission von Photonenstrahlung, die aufgrund ihrer Entstehung
als Bremsstrahlung bezeichnet wird.

Zusétzlich zu den beschriebenen Wechselwirkungen kénnen Kernreaktionen zwischen schweren
Teilchen und den Absorberatomen stattfinden. Diese sind jedoch aufgrund ihrer Seltenheit bei
den betrachteten Energien vernachlédssigbar [19]. Weitere Arten der Wechselwirkung wie beispiels-
weise éerenkov—Strahlung tragen bei den durchgefiihrten Experimenten nicht zum Energieverlust
der Strahlung bei und werden daher nicht genauer erliutert.

Photonen-Strahlung

Im Gegensatz zur Teilchenstrahlung handelt es sich bei Photonen um masselose elektromagneti-
sche Wellenpakete, die zeitlich und rdumlich begrenzt sind [19|. Treffen Photonen, zu denen auch
Gammaquanten zihlen, auf Materie, treten folgende Wechselwirkungen auf [16]:

Absorption in der Elektronenhiille = Photoeffekt
Inelastische Streuung = Compton-Effekt

Wechselwirkung mit Coulomb-Feld = Paarbildung

Elastische Streuung = Bsp.: Rayleigh- und Thomson-Streuung
Absorption durch Atomkern = Kern-Photoeffekt

Ein Photon kann mit Materie wechselwirken, indem es auf ein Elektron der Atomhiille trifft,
absorbiert wird und ein Elektron freisetzt. Dieser Prozess entspricht dem sogenannten Photoeffekt

(siche Abbildung [2.1]A).

A B C
Y
KL \M
M \‘
e
o
Y
Photoeffekt Compton-Effekt Paarbildung

Abbildung 2.1. Schematische Darstellung der Wechselwirkungsprozesse von Gammaquanten mit
Materie, blau: Atomkern, A: Photoeffekt, B: Compton-Effekt, C: Paarbildung; modifiziert nach
[16]

Ist die Photonenenergie (Eppoon) groker als die Bindungsenergie des Elektrons (Egindung), dann
wird das Elektron aus der Hiille herausgeschlagen und erhélt dabei in erster Niherung deren

Differenz als kinetische Energie (sieche Formel .

Ekin = EPhoton - EBindung >0 (27)
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Aufgrund der Impulserhaltung wird ein Teil der Energie ebenfalls auf das Atom iibertragen
und es erhélt einen Riickstok, welcher jedoch aufgrund der deutlich groferen Masse des Atoms
im Vergleich zum Elektron sehr gering ist. Der grofte Anteil (=~ 80 %) des Photoeffekts wird
den Wechselwirkungen mit Elektronen der innersten Schale (K-Schale) zugeordnet, wihrend die
auferen Schalen nur zu einem geringen Teil (= 20 %) beitragen.

Die Wechselwirkung mit Elektronen der K-Schale kann durch Formel beschrieben werden
[16]. Der Wirkungsquerschnitt des Photoeffekts (opy) steigt dabei mit der Ordnungszahl und
sinkt mit steigender Photonenenergie (sieche Abbildung [2.2)).

Z5
opp X 35 (28)
Photon
Compton-Effekt
z Photoeffekt dominierend Paarbildung
120 | dominierend dominierend
100 [
80
60 » Gphzcc GC=GPb
40 Germanium
N — \ S
O /l 1 1 1 1 \\. ‘ -

0,01 0,1 0,51 510 50100 MeV

Abbildung 2.2. Dominierende Wechselwirkung von Gammagquanten als Funktion der Ordnungszahl
und der Energie des Gammaquanten, rote Linie: Germanium (Z=32), griiner Bereich: Elemente,
die >99 % der Masse des menschlichen Organismus ausmachen; verdndert nach [16]

Die inelastische Streuung an quasi freien Hiillenelektronen des Absorbers wird als Compton-
Effekt bezeichnet. Das einfallende Photon iibertrigt dabei einen Teil seiner Energie und seines
Impulses auf das Elektron, verindert seine Bewegungsrichtung und das Elektron verldsst die
Atombiille (siehe Abbildung [2.1B). In menschlichem Gewebe und anderen Materialien mit nied-
riger Ordnungszahl ist dies die dominierende Wechselwirkung im Bereich von Eppoton = 0,03—
30MeV. Fiir Elemente wie Germanium, das beispielsweise als Detektormaterial genutzt wird,
mit einer Ordnungszahl von 7 = 32 ist der Compton-Effekt im Bereich zwischen 0,2-8 MeV die
hauptséchlich auftretende Wechselwirkung (siehe Abbildung [2.2)).

Eine weitere relevante Wechselwirkung ist die sogenannte Paarbildung, wobei ein Photon im
Coulomb-Feld des Atomkerns spontan ein Elektron-Positron-Paar bildet (siehe Abbildung[2.1[C).
Hierfiir muss Eppoton grofer sein als das Energie-Massen- Aquivalent fiir zwei Elektronen:

Ephoton > 2-Me - > = 2511 keV = 1022 keV (2.9)

Da die Energie- und Impulserhaltung erfiillt sein miissen, kann diese Wechselwirkung nicht im
Vakuum stattfinden, sondern benétigt einen dritten Stofparameter. Dies ist der Atomkern des
Absorbermaterials, der den {ibrigen Impulsbetrag erhélt, der nicht von dem Elektron-Positron-
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Paar iibernommen wurde [19]. Der Wirkungsquerschnitt der Paarbildung (opp) steigt mit der
Ordnungszahl und dem natiirlichen Logarithmus der Photonenenergie (siche Abbildung [2.2)):

Opp X zZ*. ln(EPhoton) (210)

Eine weitere Wechselwirkung ist die elastische Streuung der Gammaquanten an der Atombhiille,
wobei sie lediglich ihre Bewegungsrichtung &ndern und keine Energie auf den Absorber iibertra-
gen. Dieser Prozess ist in biologischem Gewebe mit niedrigen Ordnungszahlen nur unterhalb von
etwa 20 keV von Relevanz [19]. Der Energiebereich der emittierten Gammaquanten der Zerfalls-
kaskade des Radons (Epnoton > 242keV) iibersteigt diese Energie deutlich.

Photonen-Strahlung kann ebenfalls durch den Atomkern absorbiert werden. Hierbei muss die
Photonenenergie mindestens der Bindungsenergie des letzten Nukleons des Kerns entsprechen.
Diese beginnt fiir die meisten Absorber bei etwa 6 MeV [19] und {ibersteigt somit den Energie-
bereich der Gammaquanten, die nach Radon-Zerfall entstehen.

2.1.4. Biologische Wirkung ionisierender Strahlung

Trifft Strahlung auf einen lebenden Organismus, kénnen durch die beschriebenen Wechselwirkun-
gen deterministische und stochastische Schdden entstehen. Deterministische Schéden beschreiben
Gewebereaktionen, die erst oberhalb einer gewissen Dosisschwelle auftreten und deren Auspri-
gung eine Dosisabhédngigkeit aufweist. Schaden reichen hierbei von Hautrotungen und Haarausfall
iiber die Verdnderung des Blutbildes bis hin zu Fibrosierungen von Organen oder Geweben. Im
Gegensatz dazu stehen stochastische Schiden, deren Auftrittswahrscheinlichkeit nicht aber die
Schwere des Schadens mit der Dosis ansteigt. Bei dieser Schadensart muss keine Dosisschwel-
le iiberschritten werden und es wird daher im Strahlenschutz durch das linear-non-threshold
(LNT)-Modell beschrieben [20]. Die Induktion von Krebs oder auch Mutationen in Keimzellen
sind beispielsweise stochastische Schiden.

Die Ursache der Schidigung resultiert aus der Wechselwirkung der eintreffenden Strahlung mit
den Molekiilen und Atomen im Organismus, wobei potentiell alle Bestandteile der Zellen betrof-
fen sein kénnen. Die Wechselwirkung mit Membranen, Zellorganellen oder anderen Biomolekiilen
fiihrt zu Funktionseinschrankungen oder Funktionsverlust. Dies ist allerdings erst bei Schadigung
aller Zellorganellen und Beeinflussung des gesamten Zellstoffwechsels ein erhebliches Problem fiir
die Zelle [19]. Im Gegensatz dazu sind Schidigungen der im Zellkern enthaltenen Desoxyribonu-
kleinsaure (DNS), die die Erbinformationen enthdlt und nur einmal pro Zelle vorliegt, besonders
gefahrlich [21].

Je nach Entstehung des Schadens wird dabei zwischen direktem und indirektem Strahlenschaden
unterschieden. Bei den direkten Schiiden fiihrt die deponierte Energie zur Ionisation oder Anre-
gung der Biomolekiile selbst. Es kénnen zwar beispielsweise direkt Wasserstoffbriickenbindungen
der DNS aufgebrochen werden oder Doppelstrangbriiche entstehen, da der Zellkern und die darin
enthaltene DNS allerdings nur einen geringen Anteil am Gesamtzellvolumen haben, ist diese di-
rekte Wechselwirkung eher unwahrscheinlich. Im Gegensatz dazu fiihren die indirekten Schiden
erst durch Sekundirprozesse zur Schadigung von Biomolekiilen, indem die Strahlung zuerst mit
anderen Molekiilen wechselwirkt, die dann zu einer Schiadigung der Biomolekiile fithren. Aufgrund
des hohen Anteils am Zellvolumen ist Wasser der hauptséchliche Wechselwirkungspartner, wobei
die eintreffende Strahlung zur Radiolyse von Wassermolekiilen fiihrt. Die mégliche Anregung der
Wassermolekiile fiithrt im Anschluss zur Dissoziation und zur Entstehung von freien, hochreak-

Annika Hinrichs Seite: 7



2. Einleitung

tiven Radikalen. Zusétzlich kann das Wasser ionisiert werden, wobei Ionen und freie Elektronen
entstehen. Letztere reagieren dann weiter, wobei es zur Entstehung von etwas weniger reaktivem
molekularem Wasserstoff und auch Wasserstoffperoxid kommt. Die entstehenden reaktiven Mo-
lekiile kénnen dann im néchsten Schritt mit den Biomolekiilen wie der DNS wechselwirken und
dort verschiedene Arten von Schiden erzeugen [19].

Die Arten von DNS-Schiden sind vielfdltig und reichen von Verdnderungen an einzelnen Ba-
sen, iiber DNS-Strangbriiche bis hin zu strukturellen Chromosomenaberrationen. Die DNS-
Strangbriiche kénnen weiterhin in Einzel- (Single-strand break (SSB)) oder Doppelstrangbriiche
(Double-strand break (DSB)) unterteilt werden, wobei letztere zu Mutationen, zum Absterben
von Zellen und zur Krebsentstehung fiilhren konnen und somit den Organismus stark gefdhrden.
Eine Bestrahlung mit Réntgenstrahlung mit einer Dosis von 1 Gy fiihrt beispielsweise zu mehr als
2000 Basenschéaden, etwa 1000 SSBs und etwa 40 DSBs. Um DNS-Schéden zu korrigieren, exis-
tieren in Sdugetier-Zellen zwar enzymatische Reparaturmechanismen, welche jedoch nicht dazu
in der Lage sind, alle entstehenden Schiden zu korrigieren. In der Folge bleiben die Mutationen
teilweise erhalten [22].

Die Mutationen kénnen kodierende oder nicht-kodierende Bereiche, die dennoch regulatorische
Funktionen haben, betreffen. Die entstehenden Verdnderungen konnen hierbei einerseits zum
Zelltod fiithren, wobei insbesondere der kontrollierte Zelltod durch Apoptose und die nach Be-
strahlung hiufig auftretende mitotische Katastrophe relevant sind. Die Zellen werden hierbei
geordnet abgebaut oder kénnen in Seneszenz iibergehen und die weitere Teilung der Zelle und
die Weitergabe fehlerhaften Erbgutes wird verhindert. Betrifft dies nur einzelne Zellen, hat dies
keine negativen Auswirkungen auf den Organismus [22|. Andererseits kénnen Mutationen auch
die Zelleigenschaften verdndern, ohne dass dies zum Zelltod fithrt. Entstehende Verdnderungen
von Genen, die die Zellteilung beeinflussen, kénnen zu unkontrolliertem und autonomem Wachs-
tum der Zelle und im weiteren Verlauf zur Krebsinduktion fiihren. Von besonderer Relevanz sind
hierbei zum einen Protoonkogene, die Proteine kodieren, die das Wachstum, die Teilung und
Differenzierung von Zellen beeinflussen. Zum anderen sind Tumorsuppressor-Gene entscheidend,
deren zugehdrige Proteine die Zellproliferation hemmen kénnen. Sie wirken somit den Protoon-
kogenen entgegen und eine Inaktivierung fiihrt unter anderem zu einer Steigerung der Zellteilung
[23]. Die Entstehung von Krebs erfordert dabei eine Vielzahl an Modifikationen, zu denen bei-
spielsweise die Verdnderung zelluldrer Kommunikation oder auch die verminderte Erkennung von
Krebszellen durch das Immunsystem gehéren [24].

Um die potentielle Gefahrdung durch die Strahlung fiir den Menschen quantifizieren zu konnen,
wurden verschiedene Grofen eingefithrt. Die Dosis (Dt) gibt die mittlere absorbierte Energie
pro Gewebemasse (m7) an und kann ebenfalls mit Hilfe des Volumens und der Dichte ausge-
driickt werden. Die SI-Einheit ist das Gray, wobei 1Gy =1 %. Die Absorption der Energie ist
abhingig vom Absorber, dies entspricht im menschlichen Organismus dem Gewebe. Je nach Ab-
sorberatomen sind unterschiedliche Energien notwendig, um die fiir die Absorption relevanten
Sekundérelektronen freizusetzen. Die Dosis bezieht sich daher immer auf ein spezifisches Gewebe
[19].

_dE  1dE
“dmr  pdV
Aufgrund unterschiedlicher Wechselwirkungen der verschiedenen Strahlungsarten mit Gewebe
(siehe Kapitel 2.1.3)), sind die strahlungs-induzierten Schiden nicht nur von der Dosis abhingig,
sondern auch von der Strahlungsart sowie deren Energie. Um dies zu beriicksichtigen, wurde die

Dr (2.11)
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Organ-Aquivalenzdosis (Hr) eingefiihrt, die mit Hilfe sogenannter Strahlungswichtungsfaktoren
(wr) berechnet wird. Hierfiir wird die Dosis der jeweiligen Strahlung in einem betreffenden
Gewebe (D7r) mit dem Strahlungswichtungsfaktor multipliziert. Bei einer Kombination aus
mehreren Strahlenarten wird die Summe der einzelnen Werte gebildet.

Hp =) wr-Drg (2.12)
R

Die Strahlungswichtungsfaktoren der fiir diese Arbeit relevanten Strahlungsarten sind in Tabelle

gezeigt.

Tabelle 2.1. Strahlungswichtungsfaktoren (wg)
Strahlungsart | wg
Alphateilchen | 20
Elektronen 1
Photonen 1

Die zusétzliche Abhingigkeit der Effekte von dem bestrahlten Gewebe wird durch Einfithrung der
effektiven Dosis (E) mit einbezogen. Hierfiir wurden den unterschiedlichen Organen und Geweben
sogenannte Gewebewichtungsfaktoren (wr) zugeordnet, die ihren Anteil an einem beobachteten
Schaden bei einer Ganzkorperbestrahlung beriicksichtigen sollen:

E=) wr-Hr=>) wr-wg-Drg (2.13)
T T,R

Die Gewebewichtungsfaktoren sind in Tabelle gezeigt und entsprechen in Summe 100 %. Zu
dem Gewebe, das als ,Rest” bezeichnet wird, gehoren die Nebennieren, obere Atemwege, Gallen-
blase, Herz, Nieren, Lymphknoten, Mundschleimhaut, Bauchspeicheldriise, das Muskelgewebe,
der Diinndarm, Thymus sowie beim Mann die Prostata und bei der Frau die Gebédrmutter [20].

Tabelle 2.2. Gewebewichtungsfaktoren (wr)

Gewebe wr | Y. wr

Rotes Knochenmark, Dickdarm, Lunge, Magen, Brust, ,Rest“ | 0,12 | 0,72

Keimdriisen 0,08 | 0,08

Blase, Speiserohre, Leber, Schilddriise 0,04 | 0,16

Gehirn, Haut, Knochenoberfliche, Speicheldriisen 0,01 | 0,04
Gesamt - 1

Die Organ-Aquivalenzdosis sowie die effektive Dosis werden mit der Einheit Sievert angeben,
wobei Sv = é. Dies entspricht ebenfalls der Einheit der Dosis. Um jedoch zu verdeutlichen,
dass verschiedene Wichtungsfaktoren (wr, wgr) beriicksichtigt wurden, wird eine andere Ein-
heit genutzt |25]. Die Grenzwerte fiir die maximale Strahlenexposition sowie Informationen zur

Strahlenbelastung werden in Sievert angegeben.
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2.2. Radon

Radon ist ein geruchloses, farbloses, radioaktives Edelgas, wobei vier Isotope in den natiirlichen
Zerfallsreihen vorkommen (??2Rn, 22°Rn, ?'Rn, 2'®Rn). Weitere ebenfalls radioaktive Isotope
koénnen kiinstlich erzeugt werden und sind in der Umwelt nicht von Relevanz. Im weiteren Verlauf
dieser Arbeit ist mit Radon immer das am hiufigsten vorkommende Isotop Radon-222 (?2Rn)
gemeint.

Radon und seine Zerfallsprodukte sind fiir mehr als die Hilfte der jahrlichen natiirlichen Strah-
lenbelastung in Deutschland [1| verantwortlich und als krebserregend fiir Lungenkrebs eingestuft
|\ Das Risiko steigt dabei mit der Radonaktivitdtskonzentration an. Pro 100 % Exposition mit
Radon iiber einen Zeitraum von mehreren Jahren steigt das Risiko, an Lungenkrebs zu erkran-
ken, um etwa 16 % an [26]. Dennoch wird Radon zur Therapie von entziindlichen Krankheiten

wie rheumatoider Arthritis eingesetzt .

2.2.1. Entstehung und Zerfallsreihe

Radon entsteht durch Alphazerfall von Radium-226 (*2Ra) und kommt dementsprechend nur
an Orten vor, wo Radium im Gestein vorhanden ist. Wenn dies dort zerféllt, kann Radon in
Gesteinszwischenrdumen in kleine Mikrorisse eindringen. Dieser Prozess wird als ,Emanation®
bezeichnet. Diffundiert Radon im Anschluss in die Atmosphére, wird dies ,Exhalation” genannt.
Die Kombination dieser beiden Abldufe beeinflusst die Radonaktivititskonzentration im Boden
und auch in der Luft dariber. In Deutschland sind erhéhte Radonaktivitdtskonzentrationen in
Wohnungen insbesondere im Erzgebirge, Thiiringer Wald, Fichtelgebirge und im Schwarzwald zu
finden (siehe Abbildung 2.3).

Bundesamt
fiir Strahlenschutz
Radon in Wohnungen

Schéatzung der durchschnittlichen Radon-
Aktivitatskonzentration in der Raumluft,
der Einwohner*innen einer Gemeinde
in ihren Wohnungen ausgesetzt sind.

© Bundesamt fir Strahlenschutz
Stand: 2023

®  Stadt
—— Staats-/Léndergrenze
Landkreisgrenze

Fliisse und Seen
> 150 Bg/m?3

100-150 Bg/m?
75-100 Bg/m?

| 55-75 Bg/m?
‘T‘? ‘ | 35-55 Bg/m?
e K s S ST <35Bg/m?
st * X : . keine Prognose moglich

Abbildung 2.3. Schitzung der Radonaktivititskonzentration in Wohnungen, verdndert nach
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2. Einleitung

Radon entsteht in der Uran-Radium Reihe beginnend mit Uran-238 (?3¥U), das iiber mehrere
Zerfille in Radium-226 iibergeht. Nach weiteren Alphazerfillen entstehen 2?2Rn, Polonium-218
(218Po) und Blei-214 (2'*Pb). Durch anschlieRenden Gammazerfall werden Wismut-214 (2Bi)
und Polonium-214 (?'*Po) gebildet, wobei sich Letzteres durch Alphazerfall in Blei-210 (?!°Pb)
umwandelt (siche Abbildung . Aufgrund der langen Halbwertszeit von 2'°Pb mit 22,3 a muss
es fiir biologische Prozesse nicht genauer beriicksichtigt werden, da es aus dem Koérper ausge-
schieden wird, bevor nennenswerte Mengen zerfallen. Innerhalb dieser Zerfallsreihe sind abgese-
hen vom gasférmigen Radon alle anderen entstehenden Zerfallsprodukte Schwermetalle. Dies ist
fiir die Risikobewertung von Radon und seinen Tochternukliden entscheidend, da verschiedene
Mechanismen der Inkorporation und die Verteilung sowie Deposition im Kérper beriicksichtigt
werden miissen.

226 238
Ra |, )
1600 a 4.47*%10° a
222" [ Jazerfall
Rn B zerfall
3,8d & v Zerfall
Y
218pg 214pg
3,05 min 164 us

214Bj

19,9 min
214pp 210pp
26,8 min 223 a

Abbildung 2.4. Ausschnitt aus der Uran-Radium Reihe mit der jeweiligen Zerfallsart und Halb-
wertszeit der Nuklide, Daten aus [28]

Radon entsteht als Teil einer Zerfallskaskade, bei der weitere radioaktive Nuklide entstehen. Wird
Radon als Ausgangsnuklid betrachtet, sind die Halbwertszeiten der Tochternuklide bis zum ?'°Pb
deutlich kiirzer. Unter der Voraussetzung, dass sich die Anzahl an Radonatomen ausschlieflich
durch radioaktiven Zerfall und nicht durch beispielsweise Filterung reduziert, ndhern sich die
relativen Aktivitdten der Tochternuklide der des Radons asymptotisch an. Dieser Zustand wird
dann als sdkulares radioaktives Gleichgewicht bezeichnet und die effektive Halbwertszeit der
Zerfallsprodukte entspricht der des Radons mit 3,8d.

Zuerst nihert sich die Aktivitit von 2'®Po der des Radons an und gleicht sich dieser nach etwa
18 min an, gefolgt von 2'*Pb nach etwa 3h und 2'4Bi nach etwa 4h (siehe Abbildung . Mit
einer sehr kurzen Halbwertszeit von 164 us erreicht die Aktivitit von 2!*Po nach weniger als einer
Sekunde ebenfalls das radioaktive Gleichgewicht und es kann der gleiche Verlauf wie fiir 214Bi
angenommen werden.
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Abbildung 2.5. Darstellung der relativen Aktivitiiten von 222Rn (rot), 2¥Po (grau), 2'4Pb (blau)
und 2MBi (griin) gegen die Zeit, modifiziert nach |29]

2.2.2. Biokinetische Modelle

Um die Dosis zu bestimmen, die durch Radon deponiert wird, werden biokinetische Modelle
genutzt, die die Verteilung von Radon im menschlichen Kérper und den damit verbundenen Ort
des Zerfalls berechnen. Daraus kénnen dann Riickschliisse zu besonders gefdhrdeten Organen
nach Radonexposition gezogen werden.

Es existieren verschiedene dieser Modelle [4] 5, 30, [31], deren grundlegendes Konzept sich sehr
dhnelt. Der menschliche Organismus wird hierbei in verschiedene Kompartimente aufgeteilt und
die Verteilung von Radon wird mit Hilfe von:

1. dem Blut-Luft Verteilungskoeffizient (Ppiut-Luft ),
2. den Gewebe-Blut Verteilungskoeffizienten (P;),
3. dem Blutfluss (F;) und

4. dem Gewebevolumen (V) der gewéhlten Kompartimente

bestimmt. Unterschiede zwischen den Modellen bestehen hauptsichlich in der unterschiedlichen
Definition von Kompartimenten sowie unterschiedlicher Auswahl der Gewebe-Blut Verteilungs-
koeffizienten [31].

Die Verteilungskoeffizienten (P) sind dabei definiert als Verhéltnis der Radonaktivitétskonzen-
tration (¢(Rn)) zwischen zwei Kompartimenten, wenn sich diese im Gleichgewicht befinden. Im
Allgemeinen beziehen sie sich auf die Verteilung von Radon zwischen Blut und einem anderen
Gewebe (A). Einen Sonderfall bildet der Blut-Luft Verteilungskoeffizient, der die Verteilung von
Radon zwischen Blut und Luft beschreibt. Das zweite Kompartiment entspricht hierbei also der
Radonaktivitdtskonzentration in der Luft und nicht in einem anderen Gewebe. Die Koeffizien-
ten konnen mit Hilfe der experimentell bestimmten Loslichkeit (S) in dem jeweiligen Gewebe
berechnet werden:

c¢(Rn) 4 Sa
P _ 2.14
" c(Rn)Biut  SBiut (2.14)
Die ICRP greift in ihrem aktuellsten Bericht zur Bestimmung der Radon-Dosis [10] auf das

Modell von Leggett et al. zuriick, welches im Folgenden detaillierter beschrieben wird.
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Startpunkt des Modells ist die Inhalation von Radon und ein schneller Ubergang von Radon
aus dem Respirationstrakt in das arterielle Blut, charakterisiert durch den Blut-Luft Vertei-
lungskoeffizienten. Durch den Blutfluss wird Radon im arteriellen Blut im gesamten Korper zu
den verschiedenen Geweben transportiert, akkumuliert dort entsprechend des Blut-Gewebe Ver-
teilungskoeffizienten und wird dann iiber das vendse Blut wieder abtransportiert. Analog zum
Ubergang von Radon aus der Luft ins Blut wird hierbei ebenfalls angenommen, dass sich das
Gleichgewicht zwischen Gewebe und Blut ohne zeitliche Verzogerung einstellt. Radon kann dann
iiber die Ausatemluft wieder abgegeben oder erneut durch das Blut im Organismus verteilt wer-
den (siche Abbildung [2.6)).

Einatemluft Ausatemluft

Respirations-
trakt %

venoses Blut arterielles Blut

% Gewebe </

Abbildung 2.6. Vereinfachte Darstellung des biokinetischen Modells von Leggett et al. [31] zur
Berechung der Dosis

Mathematisch kann hierbei die Verdnderung der Aktivitat fiir das jeweilige Gewebe unter zu-
sdtzlicher Berlicksichtigung des radioaktiven Zerfalls wie folgt beschrieben werden:

dA;

o Fi(c¢(Rn)art — c(RN)ven) — ArnA; (2.15)
wobei F; dem Blutfluss durch das Gewebe entspricht, die Indizes ,,Art“ und ,Ven“ bezeichnen
arterielles und vendses Blut. Einsetzen der Beziehung des Verteilungskoeffizienten aus Gleichung
fiir das vendse Blut liefert:

dA;
T F; (c(Rn)Art -

Die Radonaktivitdtskonzentration kann durch die Aktivitdt und das jeweilige Volumen ausge-
driickt werden:

c(Rn);

[

) — Arnd (2.16)

c¢(Rn); = éz (2.17)

Einsetzen dieser Beziehung in Formel und umschreiben ergibt:
dA; F; F;

U A - A; - Arn A 2.18
dt Vart PV ~—— (2.18)
~~ radioaktiver
Radon, das Radon, das
Zerfall
Gewebe in Gewebe in
arteriellem Blut erreicht venosem Blut verldsst
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Formel enthélt den Blut-Gewebe Verteilungskoeffizienten P;. Dieser beruht auf experimen-
tell bestimmten Loslichkeitswerten in Ratten nach der Inhalation von Radon von Nussbaum und
Hursh [§]. Dies vernachléssigt die Unterschiede zwischen menschlichem und tierischem Gewe-
be und zusitzlich wurde in ihrer Arbeit die Loslichkeit lediglich fiir eine Auswahl an Geweben
bestimmt (Fett, venoses Blut, Hirn, Leber, Niere, Herz, Testis, Muskel). Andere Gewebe mit
unbekannter Loslichkeit wie das Knochenmark sind allerdings aufgrund der darin stattfinden-
den Hamatopoese im Strahlenschutz von entscheidender Bedeutung. Um die Modelle dennoch
nutzen zu kénnen, werden die notwendigen unbekannten Verteilungskoeffizienten als gewichteter
Mittelwert basierend auf der Gewebezusammensetzung berechnet (siche Formel 2.19). Hierbei
setzt sich der Verteilungskoeffizient additiv aus bekannten Koeffizienten zusammen, die mit ihrem
angenommen prozentualem Anteil (C;) an Gewebe A gewichtet werden:

n
Pipue=» Ci-P  mit Y i=1 (2.19)
i=1

Dies wird am Beispiel des roten Knochenmarks detaillierter erlautert. Leggett et al. nehmen
basierend auf dem von ICRP veréffentlichtem Referenzmann |32 an, dass sich das rote Kno-
chenmark zu 40 % aus Fett und zu 60 % aus anderem Gewebe zusammensetzt, wobei fiir Fett
ein Verteilungskoeffizient von 11 angenommen wird und fiir ,Anderes“ ein Wert von 0,4. Der
Verteilungskoeffizient fiir rotes Knochenmark ergibt sich dann nach Formel AVE

Protes Knochenmark—Blut — 07 4-11 + 07 6 - O, 4= 4, 6 (220)

Die gleiche Extrapolation der Daten wird auch in anderen #hnlichen biokinetischen Modellen
genutzt [4, 5. Auch hier beruhen die eingegeben Verteilungskoeffizienten auf den Daten von
Nussbaum und Hursh. Aufgrund der eingeschrinkten Datenlage werden teilweise unterschiedliche
Verteilungskoeffizienten als Eingabeparameter genutzt, da beispielsweise Khursheed die Werte
von Muskel auch fiir die Leber und die Kategorie ,Andere iibernimmt. Dies begriindet er damit,
dass Zweifel an der Verldsslichkeit der Daten von Nussbaum und Hursh bestehen und andere
Edelgase dhnliche Verteilungen in diesen Arten von Gewebe zeigen [5].

Unterschiedliche Eingabeparameter fithren logischerweise zu Diskrepanzen in der berechneten
Dosis und erhdhen die Ungenauigkeit der Modelle. Auffillig ist insbesondere die Tatsache, dass
die Verteilungskoeffizienten auf einer Veroffentlichung beruhen,; die Untersuchungen im Tier-
modell beschreibt. Die darin gemessene Loslichkeit von Radon in Blut ist in jedem der Ver-
teilungskoeffizienten inkludiert, die in den biokinetischen Modellen ben6tigt werden. Zusétzlich
miissen unbekannte Werte anhand der Gewebezusammensetzung rechnerisch bestimmt werden.
Diese beiden Faktoren verdeutlichen die Abhéangigkeit der Modelle von experimentellen Daten
zur Radon-Loslichkeit in Blut und in Gewebe mit bislang unbekannter Loslichkeit.

2.2.3. Therapie

Trotz des erlduterten erhohten Krebsrisikos wird Radon zur Therapie entziindlicher Krankhei-
ten genutzt, wobei diese in verschiedenen Formen stattfinden kann. Radon kann beispielsweise
in Inhalationskuren iiber die Lunge aufgenommen werden. Dafiir begeben sich die Patienten in
sogenannte Heilstollen und atmen in mehreren Sitzung fiir jeweils etwa 1h radonhaltige Luft
ein. Eine weitere Mdglichkeit bietet das Baden in radonhaltigem Wasser fiir etwa 20 min, wobei
der Aufbau dieser Bader dabei mafgeblich den Aufnahmemechanismus von Radon beeinflusst.
Bei offenen Bédern wird es hauptséchlich iiber die Lunge und nur teilweise iiber die Haut aufge-
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nommen. In geschlossenen Bidern hingegen wird das Wasserbecken bedeckt, die Diffusion von
Radon in die Atemluft des Patienten minimiert, sodass die Hauptaufnahme iiber die Haut erfolgt
[3]. Seltenere Therapieformen sind Trinkkuren oder auch Anwendungen mit verdampftem radon-
haltigen Wasser [33]. Nach erfolgter Therapie berichten Patienten von einer langer anhaltenden
verbesserten Beweglichkeit und verringerten Schmerzen, einhergehend mit einer Reduzierung von
notwendigen Schmerzmitteln [34, 35].

Diesen positiven Auswirkungen der Therapie liegen Verdnderungen des Immunsystems zugrun-
de, die mit der Freisetzung verschiedener Faktoren wie Zytokinen, Hormonen und Wachstums-
faktoren zusammenhéngen [3]. Es wird angenommen, dass Radon dazu beitrigt, die oxidative
Stressantwort des Immunsystems [36] zu beeinflussen und dadurch in der Lage ist Reaktive
Sauerstoffspezies (ROSs), die zu einer Entziindungsreaktion fiihren kénnen, zu reduzieren. Dies
wiederum beeinflusst den Immunstatus der Patienten und kann dadurch beispielsweise bei Pati-
enten mit Erkrankungen des Bewegungsapparates zur Reduktion des Knochenabbaus fiihren.

2.3. Radon-Zerfallsprodukte

Die beim Zerfall von Radon entstehenden Tochternuklide sind wie bereits beschrieben als krebser-
regend fiir Lungenkrebs eingestuft. Im Gegensatz zu Radon handelt es sich bei den Zerfallspro-
dukten um Schwermetalle, die dementsprechend andere Eigenschaften aufweisen als das Edelgas
Radon.

Die beiden beim Zerfall entstehenden Polonium-Nuklide (2'8Po, 2'*Po) durchlaufen einen Alpha-
zerfall, withrend sich 2Pb und 2'Bi durch einen Betazerfall verbunden mit Gammazerfillen
umwandeln. Dies spielt bei der Risikobewertung eine entscheidende Rolle, da Alphateilchen einen
deutlich hoheren Schaden anrichten kénnen als Beta- und Gammastrahlung. Dies wird auch bei
Betrachtung des Strahlungswichtungsfaktors mit einem Wert von wr = 20 deutlich.

2.3.1. GroBenverteilung

Im Gegensatz zu Radon, das als Edelgas keine chemischen Interaktionen mit anderen Atomen
eingeht und somit atomar vorliegt, kénnen die Zerfallsprodukte mit Atomen reagieren und an
Oberflichen oder Partikeln anlagern. Letzteres fithrt zur Entstehung unterschiedlicher Gréfsen-
fraktionen.

Ausgehend vom Alphazerfall des Radons entstehen zu 88 % positiv geladene 2'¥Po Ionen und 12 %
neutrale 2'8Po Atome |37, 38]. Die positiv geladenen 2'*Po Atome reagieren mit Spurengasen und
Wasserdampf aus der Luft und werden neutralisiert. Die dabei entstehenden radioaktiven Partikel
sind im Durchschnitt etwa 1 nm grof und werden als freie Zerfallsprodukte bezeichnet [10].

Der dominierende Prozess der Neutralisation in Anwesenheit von Sauerstoff ist der Elektronen-
transfer. Das positiv geladene Polonium-218 reagiert mit Sauerstoff und bildet Poloniumdioxid
(218P005 ") [39]. Dies hat ein Ionisationspotential (Ejonisation) von 10,44 4 0,05eV [40] und es
iibersteigt das von Spurengasen wie Stickstoffmonoxid (Ejopisation = 9,25 €V) oder Stickstoffdioxid
(Elonisation = 9,79€V), daher ist 2¥PoO5 " in der Lage, diese zu ionisieren [39]. Das iibertragene
Elektron sorgt dann fiir die Neutralisation des Poloniumdioxids (?'¥Po0Q3). Dieser Prozess ist
abhéngig von der Verfiigbarkeit an Elektronen von Molekiilen mit niedrigerem Ionisierungspo-
tential [41]. Da die Elektronen durch eine einzelne Kollision iibertragen werden kénnen, ist dies
der schnellste ablaufende Prozess [40].

Ein weiterer, etwas langsamerer Prozess zur Neutralisierung ist der Elektronenfang. Hierbei
wechselwirkt das entstandene Alphateilchen des Radon-Zerfalls mit dem Absorber und setzt
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Elektronen frei. Umgebende Molekiile mit hoher Elektronenaffinitit, wie die in Wasserdampf
vorhandenen Wassermolekiile oder das in der Luft vorhandene Stickstoffdioxid, reagieren mit
den Elektronen. Die dabei entstehenden Ionen fithren lokal zu einer Erhdhung negativer Ladun-
gen in der Umgebung des positiv geladenen 2'¥Po [42]. Die negativen Ionen diffundieren dann
zum 28Po und neutralisieren es [43)].

Eine weitere Mdoglichkeit, um die geladenen Zerfallsprodukte zu neutralisieren, ist die Rekombi-
nation mit lonen. Die beim Zerfall entstehende Strahlung erzeugt positive und negative lonen.
Diese kénnen entweder miteinander rekombinieren oder auch das positiv geladene 2'¥Po neutra-
lisieren [41]. Dieser Prozess spielt jedoch lediglich eine untergeordnete Rolle.

Im Anschluss kénnen die Zerfallsprodukte an vorhandenen Aerosole anheften, wodurch die ra-
dioaktiven Partikel gréfser werden und im Bereich von 10nm bis zu einigen pm liegen und sich
somit {iber mehrere Grofenordnungen erstrecken. Sie werden dann als angelagerte Zerfallspro-
dukte bezeichnet.

Diese Anlagerungsrate (X) der freien Zerfallsprodukte ist von der Aerosolgrofenverteilung (Z(r))
und dem Anlagerungskoeffizienten (5(r)) abhingig:

X:/o B(r)Z(r)dr (2.21)

Der Anlagerungskoeffizient fiir kleine Partikel wird durch die kinetische Gastheorie beschrieben
und héngt unter anderem von der mittleren thermischen Geschwindigkeit () ab [44]:

B(r) = iw v+ (2r)? (2.22)

Die Grofse der angelagerten Zerfallsprodukte ist abhéingig von der atmosphérischen Aerosolgro-
fenverteilung (siehe Formel , an die sie anlagern. Das atmosphérische Aerosol wird ba-
sierend auf dessen Entstehungsprozessen wie beispielsweise der Kondensation von Gasen und
Wasserpartikeln in mehrere Moden unterteilt [45]. Die Messung der Gréfsenverteilung von Radon-
Zerfallsprodukten zeigte eine trimodale Verteilung [46] und analog zur Bezeichnung des Aerosols
im Allgemeinen iibernimmt die ICRP die Einteilung in den Nukleationsmodus (10-100 nm), Ak-
kumulationsmodus (100-450nm) und den Coarse-Modus (> 1000 nm).

Durch den radioaktiven Zerfall von angelagerten Zerfallsprodukten kénnen sich diese aufgrund
der freiwerdenden Riickstofenergie allerdings auch wieder vom Aerosolpartikel 16sen. Das Aus-
maf wird durch den Riickstok-Parameter beschrieben. Das Mutternuklid wird dementsprechend
noch den angelagerten Zerfallsprodukten zugeordnet, wihrend das Tochternuklid zu den freien
Zerfallsprodukten gezdhlt wird. Dies hat dementsprechend einen Einfluss auf die Verteilung zwi-
schen freien und angelagerten Zerfallsprodukten [47]. W&hrend die Energien des Beta- und Gam-
mazerfalls zu gering sind, ist die beim Alphazerfall entstehende Riickstofenergie (= 100 keV) grof
genug, sodass sich das Tochternuklid vom Aerosolpartikel 16sen kann. Der Riickstof-Parameter
sinkt hierbei mit der Groke des Aerosolpartikels und wird zusétzlich durch dessen Zusam-
mensetzung beeinflusst [48|. Die Berechnung des Riickstok-Parameters fiir die in der Litera-
tur beschriebene trimodale Verteilung der angelagerten Zerfallsprodukte (Nukleations- (50 nm),
Akkumulations- (250 nm), Coarse-Modus (1500 nm)) und die Annahme unterschiedlicher Zusam-
mensetzung der Aerosolpartikel liefert folgende Riickstof-Parameter [48]:
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Tabelle 2.3. Berechnete Riickstof-Parameter [48]
Aerosolpartikelgrofe [nm] | Aerosolzusammensetzung | Riicksto-Parameter

: NOg 1
50 (Nukleationsmodus) SO, 0.95
250 (Akkumulationsmodus) C 0,51
1500 (Coarse-Modus) Si0, 0,52

Im Rahmen dieser Arbeit werden basierend auf dem genutzten Messgerat die freien Zerfalls-
produkte (< 5nm), Cluster (20-100nm) und angelagerten Zerfallsprodukte (> 100nm) unter-
schieden. Wie diese Unterscheidung messtechnisch umgesetzt wird, wird in Kapitel genauer
erklart.

2.3.2. Depositionsmechanismen

Wie in Kapitel beschrieben, haben die Zerfallsprodukte bis zum 2!19Pb eine kiirzere Halb-
wertszeit als Radon. In der Luft erreichen sie dennoch nicht das sdkulare radioaktive Gleich-
gewicht, da sich ihr Anteil durch Anlagerung an Oberflichen reduziert. Dieses Ungleichgewicht
wird durch den F-Faktor beschrieben, worauf im nachfolgenden Kapitel genauer eingegangen
wird. Die Anlagerung an Oberflichen ist abhingig von der Partikelgréfe und wird hauptséchlich
durch Impaktion, Sedimentation und Diffusion beeinflusst.

Die Immpaktion beschreibt das Phénomen, dass ein Partikel seine Trajektorie aufgrund der Trag-
heit beibehalt, auch wenn sich die Richtung des Luftflusses dndert. In der Lunge ist die Wahr-
scheinlichkeit, dass ein Partikel durch Impaktion (I) abgeschieden wird, proportional zur Stro-
mungsgeschwindigkeit (v/4;;) und zum Offnungswinkel (6) der Bifurkation und antiproportional
zum Radius des Atemweges (raAtemweg):

Vair - sin(0)

I (2.23)

T Atemweg

Bei geringerer Partikelgrofe spielt die Ablagerung durch Impaktion eine geringere Rolle. Sie ist
fiir Partikel > 2 um der dominierende Anlagerungsprozess [11].

Die Sedimentation ist das Absinken von Teilchen aufgrund der auf sie wirkenden Gewichtskraft
und ist fiir Partikel einer Gréfse von 0,1-50 um relevant. Partikel in der Luft erreichen eine
maximale Sinkgeschwindigkeit (Vpartiket), bei der die Reibung (FRreibung) [49] der Differenz aus
Gewichtskraft (Fgewicht) und Auftriebskraft (F aufrien) entspricht:

FRe'ibung = FGewicht - FAuftrieb (224)

67 71 Vpartikel = PPartikel * VPartikel * 9 — PFluid * VPartikel = g (2.25)
Mit der Annahme, dass die Partikel kugelférmig sind mit V' = %774“3 und umstellen der Gleichung
nach der Sinkgeschwindigkeit ergibt:

) oo P
N — § (pPartzk:el ,;Fluzd) r°-g (226)
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Hierbei entspricht r dem Partikelradius, n der Viskositdt des umgebenen Mediums, p der jewei-
ligen Dichte, V dem Volumen des Partikels und g ist die Schwerebeschleunigung, die sich aus
Gravitations- und Zentrifugalanteil zusammensetzt [11]. Die Giiltigkeit der Gleichung fiir die
Reibung beruht dabei auf folgenden Annahmen:

Sphiérische Partikel

Laminarer Fluss des umgebenden Fluids (Hier: Luft)

Keine Wechselwirkung zwischen den Partikeln
Glatte Oberflachen

Der dritte wichtige Depositionsmechanismus fiir Radon-Zerfallsprodukte ist die Diffusion, die
dominierend fiir Partikel < 0,2 um ist. Sie beruht auf der zufilligen thermischen Brown’schen
Molekularbewegung der Teilchen. Sie ist daher proportional zur Diffusionskonstante (D), die
unter Beriicksichtigung der Partikelgrofe wie folgt berechnet werden kann:

_ Cookp T

D= ¢ %
3m-m-(2r)

(2.27)

Hierbei entspricht C, der Cunningham-Korrektur, kg der Boltzmann-Konstanten und T der Tem-
peratur [50]. Dies bildet die von Einstein [51] hergeleiteten Form des Diffusionskoeffizienten unter
Beriicksichtigung der Cunningham-Korrektur ab. Diese ist notwendig, da die Partikel, die durch
Diffusion deponiert werden, kleiner als 0,2 ym sind. Insbesondere die freien Zerfallsprodukte mit
einer Grofe < 5nm sind deutlich kleiner als die mittlere freie Weglénge der Molekiile in Luft im
Bereich von 64-68 nm [52]. Dies fithrt dazu, dass die Partikel durch das Medium ,,rutschen®, bevor
sie mit geniigend Gasmolekiilen wechselwirken, bis die von Stokes angenommene Reibungskraft
auf sie wirkt [53].

Die Kombination der verschiedenen Depositionsmechanismen sorgt fiir ein Depositionsminimum
fiir Partikel im Grofenbereich zwischen 200-500nm [11]. Die Berechnung der effektiven Dosis
basierend auf der Deposition und dem Expositionsszenario verbunden mit entsprechenden Pa-
rametern der Atmung fithrt ebenfalls zu einem Minimum der effektiven Dosis (sieche Abbildung
im Bereich von circa 100-1000 nm [10].

140
120

100

Effektive Dosis [mSv/ WLM]
E (o] (0]
o o o

N
o

0.1 1 10 100 1000 10000
PartikelgréRe [nm]

Abbildung 2.7. Effektive Dosis eines Referenzarbeiters in Abhéngigkeit der Partikelgrofe, verédndert
nach [10]
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2.4. KenngroBen der Radonexposition

Zur Beschreibung der Radonexposition werden verschiedene Kenngrofen herangezogen, um die
Gefahren besser abschétzen zu kénnen. Im Strahlenschutz werden Radon und seine vier kurzlebi-
gen Zerfallsprodukte 2'8Po, 214Pb, 214Bi und 2'*Po zur Beschreibung der Exposition genutzt [54].
Es werden nur Zerfille bis zum 2'9Pb beriicksichtigt, da dies aufgrund seiner langen Halbwerts-
zeit (22,3a) aus dem Korper ausgeschieden wird, bevor es in nennenswerten Mengen zerfallen
kann.

Die vorhandene Menge an Radon wird hierbei meist mit Hilfe der Aktivitit pro Volumeneinheit
als Radonaktivitatskonzentration (c(Rn)) mit der Einheit % beschrieben. Zur Angabe in Wasser

wird hiufig die Einheit % verwendet.

7ARn
v

¢(Rn) (2.28)
Zusétzlich ist im Strahlenschutz die Grofke der potentiellen Alphaenergie (€;) gebrauchlich, die-
se entspricht der Alphaenergie, die durch den Zerfall eines Nuklids (i) bis zur Entstehung von
210Ph frei wird. Hierbei wird aufgrund ihrer héheren Zerfallsenergie und des hoheren Strah-
lungswichtungsfaktors (siche Kapitel im Vergleich zu den beta- und gammastrahlenden
Zerfallsprodukten ausschlieklich der Beitrag des Alphazerfalls von 2¥Po und 24Po beriicksich-
tigt. Der Alphazerfall von 2'®Po erzeugt ein Alphateilchen mit der Energie von 6,00 MeV und
214Pg eines mit 7,69 MeV [28], was zu folgenden potentiellen Alphaenergien fiihrt:

Tabelle 2.4. Potentielle Alphaenergie (€;) der Radon-Zerfallsprodukte
Nuklid | €; [MeV]

2I8py 13,69
214py, 7,69
214B;j 7,69
214pg 7,69

Hiufig wird die potentielle Alphaenergiekonzentration (PAEK) (cp) einer Mischung von Radon-
Zerfallsprodukten angegeben, die der potentiellen Alphaenergie pro Volumeneinheit entspricht.
Sie setzt sich aus der Summe der einzelnen PAEK der Nuklide zusammen und wird mit der
Einheit ]an—%v angegeben.

Cp = Cp218p, 1 Cp214pp 1 Cp214g; + Cp 214p, (2.29)

Die PAEK kann auch durch die Aktivitatskonzentrationen der einzelnen Nuklide mit Beriick-
sichtigung ihrer jeweiligen potentielle Alphaenergie (€;) und Zerfallskonstanten (A) angegeben

werden: ‘.
(2
cp= Z 6. (2.30)
Die Radon-Zerfallsprodukte werden zusétzlich durch die Equilibrium Equivalent Concentration
(EEC) beschrieben, die einer fiktiven Radonaktivitdtskonzentration (ceq) mit der gleichen PAEK
wie die der vorhandene Mischung der Zerfallsprodukte entspricht.
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Bei der EEC wird allerdings davon ausgegangen, dass Radon mit seinen Zerfallsprodukten im
radioaktiven Gleichgewicht ist und die Aktivitdten sowie die Aktivitdtskonzentrationen gleich
sind:

Ceq = C222, = C218p, = C214p), = C214p; = C214p, (2.31)

Gleichsetzen der angenommen PAEK im radioaktiven Gleichgewicht mit der vorhandenen Mi-
schung im Ungleichgewicht und umstellen nach der fiktiven Radonaktivitdtskonzentration fiihrt
zu [47]:

&

A

Ceq = (232)

Die EEC hat dementsprechend die Einheit einer Aktivitdtskonzentration %.

Wie in Kapitel [2.3.2 beschrieben, kénnen die Zerfallsprodukte an Oberflachen anlagern, wodurch
ein Ungleichgewicht zu Radon in der Luft entsteht. Um dieses Ungleichgewicht zu quantifizieren,
wurde der F-Faktor eingefiihrt, der als Quotient der EEC zur tatsichlich vorhandenen Radon-
aktivitatskonzentration definiert ist:

Ceq
F= (R (2.33)
Er variiert abhingig von verschiedenen Faktoren wie beispielsweise der Temperatur, der relati-
ven Luftfeuchtigkeit [55] und der Ventilation [56|. Diese beeinflussen die Aerosolgrofenverteilung
der Luft und damit die Anlagerung der Zerfallsprodukte an das vorhandene Aerosol [57], sowie
zusitzlich die Ablagerung an Oberflichen, wodurch die Zerfallsprodukte in der Luft reduziert
werden [58|. Diese Faktoren konnen ebenfalls das Verhéltnis zwischen freien Zerfallsprodukten,
Clustern und angelagerten Zerfallsprodukten verdndern. Da die Grofenfraktionen unterschied-
liche Eigenschaften haben und insbesondere die kleinsten Zerfallsprodukte zum gréfsten Teil
der effektiven Dosis beitragen (siche Abbildung [2.7)), ist im Strahlenschutz der Anteil der frei-
en Zerfallsprodukte (fg.i) von Interesse. Dieser beschreibt das Verhéltnis der PAEK der freien
Zerfallsprodukte zur PAEK der insgesamt vorhandenen Zerfallsprodukte in der Luft:

ffrei = “pofrei (234:)
Cp

2.5. Inkorporation

Ist der Mensch Radon und seinen Zerfallsprodukten ausgesetzt, konnen diese abhingig vom
jeweiligen Expositionsszenario in den menschlichen Organismus aufgenommen werden. Hierbei
kénnen folgende Inkorporationswege unterschieden werden:

e Respirationstrakt — Aufnahme iiber die Atmung

e Haut — Ablagerung von Radon-Zerfallsprodukte oder Diffusion von Radon in die Haut-
schichten

e Gastrointestinaltrakt — Aufnahme iiber die Nahrung

Im Folgenden wird sich auf die Inkorporation durch das Einatmen von Radon und seinen Zerfalls-
produkten beschrinkt, da dies der héufigsten Art der Exposition entspricht [3]. Die Aufnahme
erfolgt {iber den Respirationstrakt, der sich vom Nasen-Mundbereich bis zu den Alveolen, den
kleinsten Strukturelementen der Lunge erstreckt. Die Luft kann iiber die Nase oder den Mund
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eingeatmet werden und stromt dann in den Rachen, wobei diese Bereiche als obere Atemwege zu-
sammengefasst werden . Die darauffolgenden unteren Atemwege bestehen aus Kehlkopf, Trachea
und der Lunge (siehe Abbildung [2.8).

Die Lunge besteht in erster Ndherung aus einem verzweigten System aus Hohlzylindern begin-
nend mit der Trachea, die sich an der ,Bifurcatio trachea® in den linken und rechten Hauptbron-
chus aufteilt [59]. Die dabei entstehenden Tochterzweige sind kiirzer und haben einen geringeren
Durchmesser als die Trachea. Dieses Gabelungsmuster setzt sich immer weiter fort und die ver-
schiedenen Zweige werden dann auf Grundlage der Abspaltungen (Bifurkationen) nummeriert
und in unterschiedliche Generationen eingeteilt, wobei die Trachea meist als 0. Generation in
der Literatur zu finden ist. Die meisten Aufspaltungen sind hierbei zweigeteilt, wenngleich auch
dreigeteilte Aufspaltungen in der Lunge vorhanden sind, wie dies in der Verzweigung des rechten
Hauptbronchus zu finden ist [60]. Diese entspricht dem Ubergang von der 1. zur 2. Generation.
Die Alveolen bilden die Endabschnitte der Lunge und dienen dem Gasaustausch zwischen der
Atemluft und dem Blut. Dies findet iiber die Blut-Luft-Schranke statt, die etwa 2,2 um dick
ist und sich aus einem Fliissigkeitsfilm mit biologisch aktiven Substanzen, Alveolarepithelzellen
(Pneumozyten des Typs I und II), der Basallamina, Kapillarendothelzellen sowie dem Blutplas-
ma und der Erythrozytenmembran zusammensetzt [59, 61]. Die Dicke dieser Abgrenzung ist
entscheidend, da der Gasaustausch ausschlielich tiber Diffusion (D) stattfindet und die notwen-
dige Zeit (t) mit dem Quadrat der mittleren Strecke (<x2>) ansteigt (sieche Formel [51].
Je diinner die entsprechende Grenzschicht ist, desto schneller ist der Gasaustausch.

t_<:v2>
- 2D

(2.35)

Im Strahlenschutz wird hdufig das Modell der ICRP verwendet, das sogenannte Human Respira-
tory Tract Model (HRTM), das den Respirationstrakt in vier Bereiche unterteilt: extrathorakaler
Bereich (ET), Bronchialbereich (BB), bronchioldrer Bereich (bb) und alveolar-interstitieller Be-
reich (Al) (siche Abbildung [2.8). Der extrathorakale Bereich umfasst die Nase, Mund, Rachen
und Kehlkopf. Dieser Bereich wird noch weiter unterteilt, wobei KT nur den #ufseren Bereich
der Nase umfasst, wihrend ET9 die Nasenhohle und den gesamten Rest des extrathorakalen Be-
reichs einschlieftt. Der Bronchialbereich beginnt mit der Trachea und inkludiert die Atemwege,
die durch mukozillidre Clearance gereinigt werden (Generationen 1-8). Anschliefend folgt der
bronchiolére Bereich mit den Atemwegsgenerationen 9-15. Der Respirationstrakt endet mit den
Alveolen, die fiir den Gasaustausch verantwortlich sind [60, [62].
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Abbildung 2.8. Respirationstrakt mit wichtigen Strukturen der Atemorgane und Einteilung ent-
sprechend des HRTM in extrathorakalen Bereich (ET), Bronchialbereich (BB), bronchioliren
Bereich (bb) und alveolar-interstitiellen Bereich (AI) nach [60], Grafik verindert nach [62]

Neben der Anatomie des Respirationstraktes ist der Atemzyklus ein weiterer Faktor, der bei der
Inkorporation von Radon und seinen Zerfallsprodukten beriicksichtigt werden muss. Der Atemzy-
klus setzt sich aus der Inspiration und der Exspiration zusammen, die sich periodisch abwechseln.
Das Luftvolumen, das bei der Inspiration eingeatmet und bei der Exspiration ausgeatmet wird,
wird als Atemzugvolumen (TV) oder auch Tidalvolumen bezeichnet und betrigt beim Menschen
in Ruhe etwa 500 ml [23|. Durch ein Reservevolumen beider Phasen ist die Steigerung des Atem-
zugvolumens moglich, wobei eine gewisse Menge an Luft auch nach vollstdndiger Exspiration
immer in der Lunge zuriickbleibt (Residualvolumen).

Das Atemzugvolumen zusammen mit der Atemfrequenz (RR) entspricht dem Atemzeitvolumen,
das bei gesteigerter physischer Aktivitdt durch Erhéhung beider Parameter (Atemzugvolumen,
Atemfrequenz) vergrofert wird. Die Atemfrequenz zeigt auch im Ruhezustand grofere interin-
dividuelle Schwankungen (10-18 Atemziige pro Minute) [23]|. Die ICRP unterscheidet zwischen
verschiedenen physischen Aktivitdten der exponierten Person und passt deren Atemzugvolumen
und -frequenz an. Diese sind in Tabelle 2.5] gezeigt.
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Tabelle 2.5. Aktivitdts- und geschlechtsspezifische Atemparameter des HRTM der ICRP [60] mit
Atemzugvolumen (TV), Atemfrequenz (RR) und Atemminutenvolumen

Aktivitédt Geschlecht | TV [I] | RR [-.-] | Atemminutenvolumen [-L-]
Mann 0,625 12 7,5
Ruhend Frau 0,444 12 5,28
Sitzend Mann 0,750 12 9,0
Haet Frau 0,464 14 5,57
. o Mann 20 1,25 25,0
Leichte Aktivitdt Frau 91 0.992 20,83
o Mann 26 1,923 50,0
Hohe Aktivitat Frau 33 1,364 45,01

2.5.1. Inkorporation von Radongas

Aufgrund der bereits beschriebenen unterschiedlichen Eigenschaften von Radon und seinen Zer-
fallsprodukten, miissen verschiedene Mechanismen nach der Inkorporation durch Inhalation be-
riicksichtigt werden. Wird Radon eingeatmet, konnen drei unterschiedliche Prozesse folgen:

1. Exspiration
2. Zerfall in der Lunge
3. Losung im Blut

Nach Inhalation ist die Aufenthaltsdauer von Radon im Respirationstrakt innerhalb eines Atem-
zuges (=5s) deutlich geringer als seine Halbwertszeit von 3,8d. Berechnungen basierend auf
einem biokinetischen Modell zeigten, dass der grofite Anteil von Radon (99 %) tiber die Atemluft
wieder aus dem Korper ausgeschieden wird [4].

Dennoch kann Radon in der Lunge zerfallen, wobei dies laut ICRP etwa % der Gesamtdosis
durch Radon selbst ausmacht. Die restlichen % der Gesamtdosis werden durch Radon verursacht,
das sich iiber das Blut im Organismus verteilt und in Gewebe akkumulieren kann (siehe Kapi-
tel . Hierbei diffundiert Radon in den Alveolen durch die Blut-Luft-Schranke in das Blut,
wobei die ICRP aufgrund des sehr groffen Oberflichen-Volumen-Verhéltnis und der geringen Dif-
fusionsbarriere davon ausgeht, dass die Sattigung von Radon im Blut schnell erreicht wird [10].
Aktuellere Messungen der Ausatemluft nach der Inhalation von Radon haben jedoch gezeigt,
dass signifikant weniger Radon direkt ausgeatmet wird, als bisher angenommen [63]. Auch die
Messung der Radon-Zerfallsprodukte in einem Patienten im Bereich des Thorax und des Abdo-
mens nach einstiindiger Radonexposition zeigte hohere Dosiswerte, als in bisherigen Modellen
angenommen [6]. Diese Diskrepanzen sind fehlenden experimentellen Daten geschuldet, die fiir
eine Verbesserung der berechneten Dosiswerte notwendig werden.

Die Aufnahme von Radon in das Blut ist der erste Schritt, um dann im Organismus verteilt
werden zu kénnen, wobei die Menge an gelostem Radon durch die Zusammensetzung des Blutes
beeinflusst wird. Blut setzt sich aus den zelluldren Bestandteilen sowie dem fliissigen Blutplasma
zusammen und kann durch Zentrifugation getrennt werden. Hierbei trennt sich das Plasma von
den Erythrozyten, die etwa 45 % des Vollblutes ausmachen, und von dem sogenannten Buffy Coat,
der nur etwa 1% ausmacht und aus Leukozyten sowie Thrombozyten besteht (siche Abbildung
23).

Das Plasma selbst besteht hauptséchlich aus Wasser (= 91 %). Zusétzlich enthélt es etwa 7%
Proteine, deren grokten Anteil die Albumine (60 %) ausmachen, gefolgt von den Globulinen. Im
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Vollblut liegt Albumin nativ im Bereich zwischen 35-45 ¢ vor. Den kleinsten Bestandteil bilden
niedermolekulare Substanzen wie Ionen (Bsp.: Na®, CI'), Lipide, Kohlenhydrate (Bsp.: Glukose)
und Aminoséuren.

Die Erythrozyten bilden den gréhten zelluliren Anteil des humanen Blutes und dienen dem
Sauerstoff-Transport. Durch Diffusion gelangt der Sauerstoff aus den Alveolen in das Blut und
wird dort an das in den Erythrozyten enthaltene Himoglobin gebunden. Himoglobin liegt nativ
mit einer Konzentration von 120-180 ¢ im Vollblut vor. Es macht etwa 300-360 ¢ der Erythro-
zyten aus [23]. Die Kontaktdauer zwischen den Erythrozyten mit dem Alveolarraum betréigt nur
etwa 0,75s [64], im Falle von Radon nimmt die ICRP in den biokinetischen Modellen an, dass
die Sattigung im Blut sofort erreicht wird [10].

Erythrozyten » . _
~459% 30-36 % Hamoglobin

Vollblut Buffyli/oat Leukozyten + Thrombozyten
= (4
Plasma 91 % Wasser
=54 %

7 % Proteine (60 % Albumine)

2 % Niedermolekulare Substanzen

Abbildung 2.9. Zusammensetzung des humanen Blutes

Welche Bestandteile des Blutes in welchem Make die Loslichkeit von Radon beeinflussen, ist
unbekannt, kann jedoch zu einem besseren Verstindnis des Transports von Radon im Kérper
beitragen. Lediglich in Tierversuchen wurde die Menge an geléstem Radon in dem Blut von
Ratten [8] und Mausen [9] bestimmt. Genauere Kenntnisse der Loslichkeit dienen nicht nur der
Verbesserung der etablierten Modelle, sondern kénnen eventuell zusétzlich Aufschluss dariiber
geben, welche zelluldren Bestandteile zu einer Steigerung oder Verringerung der Loslichkeit fiih-
ren.

2.5.2. Inkorporation der Zerfallsprodukte

Die Radon-Zerfallsprodukte, die iiber die Atmung inkorporiert werden, lagern aufgrund der Stré-
mung und der auf sie wirkenden Krifte im Respirationstrakt an. Aufgrund ihrer deutlich kiirzeren
Halbwertszeit im Vergleich zu Radon, zerfallen sie dort, bevor sie abtransportiert werden kénnen
[10]. Sie machen den groften Anteil an Zerfallsprodukten aus, der nach Inkorporation iiber die
Atmung im Organismus verbleibt. Die Lungendosis tragt daher mit 95% zur effektiven Dosis
der Zerfallsprodukte bei. Da Radon nur in einem geringen Mafte im Ko6rper gelost wird und dort
zerfillt, machen die dabei entstehenden Zerfallsprodukte nur einen geringen Teil der effektiven
Dosis aus.

Die Verteilung der Radon-Zerfallsprodukte innerhalb des Respirationstraktes ist inhomogen und
wird insbesondere durch zwei Faktoren beeinflusst. Einerseits ist die Groke der Zerfallsproduk-
te relevant, da die Depositionsmechanismen (Impaktion, Sedimentation, Diffusion) abhéngig von
der Partikelgrofe sind (sieche Kapitel [2.3.2). Andererseits wird dies zusétzlich durch die Geometrie
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der Lunge beeinflusst, die sich durch Verzweigungen und Verengung der Durchmesser kennzeich-
net. Wie in Abbildung zu erkennen ist, sind die berechneten Depositionen innerhalb des
HRTM der ICRP grofenabhingig und inhomogen. Es wird hierbei zwischen den Regionen des
extrathorakalen Bereichs (ET), des Bronchialbereichs (BB), des bronchioliren Bereichs (bb) und
dem alveolar-interstitiellen Bereich (AI) unterschieden.

Regionale Deposition [%]

0,01 NS PO BT PO B

1 10 100 1000
Mittlerer thermodynamischer

Durchmesser der Aktivitat [nm]

Abbildung 2.10. Grofenabhingige regionale Partikeldeposition in unterschiedlichen Bereichen des
Respirationstraktes (ET: extrathorakalen Bereich, BB: Bronchialbereich, bb: bronchioldren Be-
reich, AI: alveolar-interstitiellen Bereich), Grafik veréndert nach [60]

Weitere Berechnungen der ICRP zeigen, dass die effektive Dosis der freien Zerfallsprodukte
(< 5nm) am héchsten ist und ein Minimum fiir Partikel im Grofenbereich zwischen 100-1000 nm
vorliegt (sieche Abbildung . Simulationen von Sturm zeigten, dass im Bereich zwischen 1-
100 nm die Gesamtdeposition mit der Partikelgrofe sinkt. Die Gesamtdeposition setzt sich dabei
aus der Summe der Deposition in allen Bereichen zusammen. Die kleinsten Partikel (d — 1nm)
heften laut Simulationen zu 93,7 % an, wohingegen nur 23,9% der Partikel einer Grofe von
100 nm haften verbleiben [65].

Die ortsaufgeldste Simulation der Partikeldeposition innerhalb eines Modells beginnend mit der
Trachea zeigte zusétzlich, dass insbesondere kleinste Partikel (1 nm) im Grofenbereich der freien
Zerfallsprodukte in den oberen Bereiche der Atemwege (Trachea, 1. + 2. Generation) anlagern.
Mit einem Anstieg der Partikelgrofse verschiebt sich dies weiter in die Peripherie der Lunge.
Partikel einer Grofe von 10nm zeigen die grofste Deposition im bronchioldren und alveolar-
interstitiellen Bereich. Noch grofere Partikel im Grofenbereich der angelagerten Zerfallsprodukte
mit 100 nm Groke werden hauptséchlich im AI-Bereich deponiert [65, 66]. Der Vergleich mehrerer
Modelle zur Bestimmung der Lungendosis und Unterscheidung zwischen freien und angelagerten
Zerfallsprodukten zeigt konsistent, dass der hauptséichliche Teil der freien Zerfallsprodukte im
Bronchialbereich anlagert (> 75%) und die Ablagerung im AI-Bereich vernachldssighar gering
ist (< 0,01%) [67].
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Die Deposition der Zerfallsprodukte ist allerdings nicht nur in den verschiedenen Regionen des
Respirationstraktes unterschiedlich, sondern auch innerhalb dieser Bereiche kommt es in den Bi-
furkationen zu einer Hotspot-Bildung |12} 13,68, |69]. Die Zellen in der Bifurkation erhalten somit
eine deutlich hohere Dosis als andere, die laut Simulationen um bis zu zwei Gréfsenordnungen
grofer sein kann [70]. Die Differenzierung zwischen freien und angelagerten Zerfallsprodukten bei
gleichen Atemparametern zeigt den gleichen Trend. In beiden Groéfenfraktionen ist der grofste
Teil der Ablagerung in der Bifurkation. Absolut betrachtet, ist der Anteil freier Zerfallsprodukte,
die in Bifurkationen deponieren, mit 10,7 % deutlich grofer, als der der angelagerten Zerfallspro-
dukte (2,6 %) [12].

Da der dominierende Ablagerungsmechanismus der freien Zerfallsprodukte die stochastische
Brown’schen Teilchenbewegung ist (siehe Kapitel , fihrt dies dazu, dass auch das Depositi-
onsmuster bei gleichen Simulationsbedingungen eine gewisse Variabilitit zeigt. Die Ansammlung
an Bifurkationen bleibt jedoch existent |12].

Neben geometrischen Eigenschaften der Partikel und des Respirationstraktes, muss der Atemzy-
klus, der den Luftfluss bestimmt, ebenfalls beriicksichtigt werden. Durch den Wechsel aus Ein-
und Ausatmung kommt es periodisch zur Umkehr des Luftstroms und zusétzlich zu einem Still-
stand der Luft in den Phasen des Wechsels. Abbildung zeigt, dass dies zu unterschiedlichen
Depositionsmustern fiihrt, die bei der Risikobewertung beriicksichtigt werden miissen [68, [71].

Inspiration Exspiration

Abbildung 2.11. Simulation der Partikeldeposition in einer Bifurkation fiir Partikel mit einem
Durchmesser von d = 10nm und einer Luftdurchfluss von 4 —L—_ Grafik veréindert nach [68, 71]

Um die Ablagerung von Partikeln im Respirationstrakt zu verhindern, existieren im menschlichen
Organismus verschiedene Mechanismen, um diese zu filtern und abzutransportieren. Die erste
Filterung grober Partikel findet bereits im Nagseneingangsbereich statt. Darauffolgend wird in
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der Nasenhohle die laminare Atemluft aufgrund der Geometrie in eine turbulente Strémung
iiberfiihrt, um so den Kontakt zwischen der Atemluft und Schleimhaut zu verbessern und Partikel
filtern zu kénnen. Zur Abwehr von Bakterien und Viren, die mit den Schleimh&uten in Kontakt
kommen, dienen Lymphozyten, Makrophagen und Plasmazellen in der Nase [59]. Diese erste
mechanische Filterung entspricht der Deposition von Partikeln im extrathorakalen Bereich (siehe
Abbildung 2.10).

Wenn Partikel dennoch die Atemwege erreichen, kénnen diese durch mukozillidfren Transport
aus der Lunge entfernt werden. Hierfiir sezernieren Becherzellen und subepitheliale Driisenzellen
eine Schleimschicht, den sogenannten Mukus, der das Innere der Lunge bedeckt. Partikel, die
mit dem Mukus in Kontakt kommen, bleiben daran haften und werden mit Hilfe der Zillien
des Respirationsepithels durch eine gerichtete rhythmische Bewegung in den Rachen abtranspor-
tiert und anschliefend verschluckt [23]. Auch Radon-Zerfallsprodukte kénnen bereits vor Zerfall
durch diesen Mechanismus aus der Lunge abtransportiert werden, wobei dieser Prozess dann zu
einer Reduktion der Dosis fithren kann. Hierbei ist allerdings anzumerken, dass der mukozillidre
Transport in den Bifurkationen verlangsamt ist [66]. Die Region der héchsten Ablagerung hat
also gleichzeitig die langsamsten Abtransportraten.

Zusammenfassend sind folgende Punkte bei der Lungendosimetrie durch Radon-Zerfallsprodukte
zu beriicksichtigen:

Inhomogene Verteilung in den Abschnitten des Respirationstraktes

e Ausgeprigtere Anlagerung der freien Zerfallsprodukte im Vergleich zu grokeren Zerfalls-
produkten

Hotspot Regionen an den Bifurkationen

Verlangsamte mukozillidre Reinigung innerhalb von Bifurkationen

Die beschriebenen Phénomene zeigen, wie wichtig detaillierte Kenntnisse der Deposition ins-
besondere der freien Zerfallsprodukte sind, um eine zuverlidssige Bestimmung der Dosis nach
Exposition mit Radon-Zerfallsprodukten zu ermdglichen.
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3. Material und Methoden

3.1. Expositionssystem Radonkammer

Die Experimente wurden in einer bereits bestehenden Radonkammer durchgefiihrt (siehe
Abbildung [3.1}).

—a
> ‘ g ‘:

Abbildung 3.1. Expositionssystem Radonkammer; 1. Radium-Quelle, 2. Aktivkohlefilter, 3. Beat-
mungsbeutel in radondichtem Beutel, 4. Beamtungsgerdt, 5. Aerosolgenerator, 6. Edelstahlfass,
7. Wasserbad, 8. Messgerét zur Bestimmung der Radonaktivitdtskonzentration und der Zerfalls-
produkte

Diese besteht aus einem Edelstahlfass (501) in einem Wasserbad, das die Temperatureinstellung
ermoglicht. Zusatzlich konnen die Luftfeuchtigkeit, die COg-Konzentration und mit Hilfe eines
Ventilators mit einem Volumenstrom von V = 60 ﬁ (F30LMO012GK-9, Micronel AG, Tagels-
wangen, Deutschland) die Ventilation in der Kammer reguliert werden.

Zur Erzeugung von Radon wird eine Radon-Quelle mit einer Aktivitdt der Quelle von etwa 40
kBq/m? genutzt, die das Mutternuklid Radium (??°Ra) enthilt (RN-1025, Pylon Electronics,
Ottawa, Kanada). Mit einer definierten Luftmenge (11) wird Radon aus der Quelle in die Ra-
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donkammer gespiilt, wobei die Radon-Zerfallsprodukte durch einen Filter im Inneren der Quelle
zuriickgehalten werden. Das Zeitintervall zwischen zwei Spiilvorgdngen der Quelle mit Luft be-
stimmt die Radonaktivitiat und kann mit folgender Gleichung abgeschitzt werden [73|:

A(®2Rn) = AP®Ra)(1 — e ) (3.1)
wobei:

A(**2Rn) = Radonaktivitit [Bq]
A(??°Ra) = Aktivitit der Quelle [Bq] = 41864 4+ 1675 Bq
Arn = Zerfallskonstante 2??Rn = 2,097 - 107% !

e t = Zeit in Sekunden zwischen dem Spiilen der Quelle

Die theoretische Radonaktivitdtskonzentration (¢(Rn)) in der Kammer kann anschliefsend durch
Normierung auf das Kammervolumen (Vigammer) bestimmt werden:

222 n 222 n
() — ACEEn) _ AC2Rn)

= = 2
VKammer 07 05 m3 (3 )

Die Annahme, dass die Aktivitdt der Quelle konstant bleibt, ist aufgrund der langen Halbwerts-
zeit von ??°Ra (t% = 1600 a) gerechtfertigt. Seit Kalibrierung der Quelle (20.09.2012) bis zum
letzten Experiment dieser Arbeit ist die Abnahme der Aktivitat geringer als 0,7 %. Im Vergleich
dazu liegt der Messfehler der Kalibrierung bei 4 % und tibersteigt die Abnahme der Aktivitét
durch radioaktiven Zerfall somit deutlich. Ein grafischer Vergleich zwischen der Aktivitit zum
Zeitpunkt der Kalibrierung (A(*2%Ra, t=0) = 4184 4+ 1675 Bq) mit der berechneten Aktivitét
15 Jahre spéter (A(*?°Ra, t—15a) = 41592 Bq) verdeutlicht, dass diese Unterschiede nicht signi-
fikant sind (siehe Abbildung[3.2). Zur Abschitzung der Aktivititskonzentration kann daher die
vereinfachte Formel genutzt werden.

800
600
:ﬂg
o3
2 = R2=0,99417
—~ 400+
c
14
T
A(**Ra, t=0) = 41864 + 1675 Bq
200 - A(**Ra, t=15a) = 41592 Bq
B Messwert
Begrenztes Wachstum,
95% Konfidenzintervall

T T 1
0 100 200 300
Zeit [h]

Abbildung 3.2. Anstieg der theoretischen (schwarz: Verringerung der Aktivitat der Quelle nicht
beriicksichtigt, rot: Verringerung der Aktivitat der Quelle beriicksichtigt) und experimentell be-
stimmten (blau) Radonaktivititskonzentration in der Kammer {iber die Zeit zwischen dem Spiilen
(T:22,5+0,5°C, rH: 47,8 + 2,1 %)
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Diese theoretische Aktivitdtskonzentration konnte im Experiment jedoch nicht erreicht werden,
da es zu einem Verdiinnungseffekt kommt und zusétzlich nicht die gesamte Menge des Radons aus
der Quelle gespiilt werden kann |74]. Um die zu erwartenden Aktivitdtskonzentrationen trotzdem
abschitzen zu konnen, wurde diese nach unterschiedlicher Dauer der Quellaufsittigung gemessen
und die Daten gefittet. Der aus den experimentellen Daten bestimmte Zusammenhang wird dann
dazu genutzt, um die Dauer der Quellaufsdttigung fiir die bendtigte Radonaktivitdtskonzentra-
tion zu bestimmen.

¢(Rn) = 616.000Bq/m? - (1 — ¢~ 1994107° 1) (3.3)

Die Berechnung nach Formel [3.3]erméglicht durch Vergleich der Werte ebenfalls die Identifikation
fehlerhafter Messungen der Radonaktivitdtskonzentration. Dieses Vorgehen wurde genutzt, um
zu lberpriifen, ob das genutzte Messgerit auch bei hoheren Temperaturen (T > 23°C) oder
hoherer relativen Luftfeuchtigkeiten (rH > 60 %) korrekte Messdaten liefern kann.

3.2. Messung von Radon und alpha-strahlenden Zerfallsprodukten

Wie im vorangegangenen Kapitel bereits erwahnt, wurde die Radonaktivitdtskonzentration in
der Radonkammer gemessen, zusétzlich wurde die Equilibrium Equivalent Concentration (EEC)
der alpha-strahlenden Zerfallsprodukte (2'¥Po, 214Po) bestimmt. Hierfiir wurde der kommerziell
erhéltliche Radon- und Folgeproduktmonitor EQF 3220 (SARAD GmbH, Dresden, Deutschland)
inklusive der dazugehdorigen Software (dVision) genutzt, der die simultane Messung ermdglicht.
Die Messprinzipien werden im Folgenden separat betrachtet.

3.2.1. Radonmessung

Um die Radonaktivitdtskonzentration zu bestimmen, wird nicht der Zerfall des Radons detek-
tiert, sondern die Messung erfolgt indirekt durch Detektion der kurzlebigen alpha-strahlenden
Folgeprodukte (?'®Po, 2'Po). Es wird hierfiir Luft in eine Messkammer im Inneren des Geri-
tes gepumpt, wobei die Folgeprodukte durch ein Filtersystem zuriickgehalten werden. Zerfillt
Radon in dieser Messkammer, werden die entstehenden positiv geladenen Polonium-218 Atome
durch ein angelegtes elektrisches Feld auf der Oberfliche eines Alpha-Detektors abgeschieden und
detektiert (siehe Abbildung [3.3). Das durch weiteren Zerfall (siche Abbildung entstehende
alpha-strahlende 2'4Po wird ebenfalls detektiert und die beiden Nuklide werden anhand ihrer
spezifischen Zerfallsenergien mit zwei unterschiedlichen Peaks spektroskopisch getrennt. Die Zer-
fille sind proportional zur Radonaktivitdtskonzentration, welche daraus berechnet werden kann
[75]. Werden beide Nuklide zur Bestimmung der Radonaktivititskonzentration genutzt, dauert
es etwa 3 h, bis diese den korrekten Wert darstellen, da erst dann das radioaktive Gleichgewicht
erreicht ist. Zusétzlich kann der sogenannte ,Fast-Mode“ genutzt werden, die Radonaktivitats-
konzentration wird dann nur aus den Daten des Polonium-218 berechnet. In den durchgefiihrten
Experimenten wurden die Daten des Fast-Mode genutzt.

Die spektroskopische Aufldsung ermdglicht zusétzlich die simultane Bestimmung der Thoron-
aktivitiitskonzentration durch die Messung der Thoron-Zerfallsprodukte (2!Po, 212Po). In den
durchgefithrten Experimenten wird ausschlieflich 2?2Rn genutzt, somit kénnen die Daten fiir
Thoron und seine Zerfallsprodukte vernachléssigt werden.
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Filter zur
Abscheidung der
Zerfallsprodukte

!
B _

Luftfluss

— T

a-Detektor

Abbildung 3.3. Schemazeichnung der Messkammer zur Bestimmung der Radonaktivitdtskonzen-
tration

3.2.2. Messung der Radon-Zerfallsprodukte

Zur Bestimmung der EEC der Zerfallsprodukte befindet sich ein separater Detektorkopf an dem
Messgerdt, der sich vor der Messkammer zur Bestimmung der Radonaktivitdtskonzentration
befindet und in der Radonkammer platziert wird. Dessen wichtigste Komponenten sind zwei
Alpha-Detektoren, ein Edelstahl-Gitter und ein Filter (siehe Abbildung [3.4). Zusitzlich ist es
entscheidend, dass ein definierter Luftstrom durch das Gerédt gepumpt wird.

Die Zerfallsprodukte werden dann abhéngig von ihrer Grofe an unterschiedlichen Positionen des
Detektorkopfes abgeschieden und detektiert, wobei zwischen drei verschiedenen Grékenfraktionen
unterschieden werden kann:

o Freie Zerfallsprodukte: <5nm — Gitter
e Cluster: 20-100 nm — Tubus
e Angelagerte Zerfallsprodukte: > 100 nm — Filter

Tubus: Filter
‘ (Fter Angelagerte
Gitter (20- 100nm) Zerfallsprodukte
Freie ; (> 100nm)
Zerfallsprodukte
(0,5- 5nm)

XL ‘,

«—— a-Detektor

Luftfluss

Abbildung 3.4. Schemazeichnung des Detektorkopfes zur grofenabhéngigen Bestimmung der EEC
der Radon-Zerfallsprodukte

Die Maschenweite des Gitters am Lufteinlass des Detektorkopfes in Kombination mit der Durch-
stromungsgeschwindigkeit sind vom Hersteller so gewéhlt, dass die freien Zerfallsprodukte voll-
stdndig daran abgeschieden werden und die néchstgréfkere Fraktion der Cluster dahinter an der
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Innenwand des Tubus zuriickbleibt (siche Abbildung [3.4)). Beide GroRenfraktionen werden mit
dem gleichen Alpha-Detektor gemessen, wobei analog zur Messung der Radonaktivitdtskonzen-
tration 2'8Po und 2!*Po detektiert werden. Je nach Ort der Anlagerung und somit auch dem Ort
des Zerfalls legen die entstehenden Alpha-Teilchen unterschiedliche Strecken bis zum Auftreffen
am Detektor zuriick. Die entstehenden Peaks der weiter entfernt zerfallenden freien Zerfallspro-
dukte liegen energetisch unterhalb der Peaks der Cluster und eine spektroskopische Trennung
der beiden Fraktionen wird ermdglicht.

Die Durchstromungsgeschwindigkeit, die dem Luftfluss durch das Gerét entspricht, wird wihrend
eines Experiments konstant gehalten und geréteintern gemessen. Nur bei der vom Hersteller vor-
gegebenen Durchflussrate ist die Abscheidecharakteristik der freien Zerfallsprodukte und Cluster
gewdhrleistet. Eine Verdnderung des Luftflusses wiirde dazu fiithren, dass die beiden Grofenfrak-
tionen auch an anderen Positionen im Messgerdt anheften und die berechneten EEC, die das
Gerédt ausgibt, fehlerhaft waren.

Die angelagerten Zerfallsprodukte werden mit dem Luftstrom weiter durch den Detektorkopf
transportiert und auf einem Membranfilter mit 1 pm Porengrofe [76] abgeschieden. Ein separater
Alpha-Detektor bestimmt dann deren Aktivitét.

3.2.3. Darstellung der Daten

Das Messgerat ermoglicht die simultane Bestimmung der Radonaktivitétskonzentration und der
EEC der Radon-Zerfallsprodukte. Exemplarisch ist eine Messung der verschiedenen Grofen (Ra-
donaktivitatskonzentration, freie Zerfallsprodukte, Cluster, angelagerte Zerfallsprodukte) in der
Radonkammer (sieche Abbildung A) und der nach Formel berechnete F-Faktor (siehe

Abbildung B) gezeigt:
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Abbildung 3.5. A: Charakteristischer Verlauf der Radonaktivitatskonzentration (blau) und der
verschiedenen Grofenfraktionen (schwarz: freie Zerfallsprodukte, rot: Cluster, griin: angelagerte
Zerfallsprodukte), Messfehler der angelagerten Zerfallsprodukte sind so gering, dass diese hier
nicht sichtbar sind, B: Charakteristischer Verlauf des F-Faktors (T: 22,2 +0,1°C, rH: 34,3 + 3,6 %)

Abbildung A zeigt, dass die Radonaktivitdtskonzentration (blau) iiber den beobachteten
Zeitraum nahezu konstant ist und nicht stirker abnimmt, als dies durch den radioaktiven Zerfall
des Radons zu erwarten wére.
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Zusitzlich wird deutlich, dass die freien Zerfallsprodukte (schwarz) den groften Anteil an den
Radon-Zerfallsprodukten ausmachen. Sie steigen bis etwa t = 120min an und bleiben danach
auf einem anndhernd konstanten Wert. Analog dazu verhalten sich die Cluster (rot), wobei diese
Grofenfraktion um etwa den Faktor 4 geringer ist.

Der Verlauf der angelagerten Zerfallsprodukte wird hier zwar gezeigt, ist allerdings nicht repra-
sentativ fiir andere Experimente. Trotz gleicher Expositionsbedingungen in der Radonkammer
(T, rH, ¢(Rn)) konnten signifikante Unterschiede der EEC der angelagerten Zerfallsprodukte
gemessen werden, wobei auch der zeitliche Verlauf variierte. In diesem Beispiel ist die EEC der
angelagerten Zerfallsprodukte um etwa den Faktor 60 geringer als die freien Zerfallsprodukte. Die-
ses Verhiltnis war aufgrund der Variation der angelagerten Zerfallsprodukte je nach Experiment
unterschiedlich. Ohne die Nutzung des Aerosolgenerators waren sie immer die Grofenfraktion,
die am wenigsten in der Radonkammer vorhanden war.

Der F-Faktor zeigt einen dhnlichen Verlauf wie die freien Zerfallsprodukte (siehe Abbildung
B), da diese den groften Anteil der Zerfallsprodukte in der Radonkammer ausmachen und diesen
dementsprechend am stérksten beeinflussen (siehe Formel [2.33)).

Zur Charakterisierung der Radonkammer und des Aerosolgenerators wurde der Detektorkopf
ohne weitere Modifikationen in der Radonkammer platziert und ein Messintervall von 3 min
ausgewdahlt.

3.3. Charakterisierung der Radonkammer

Wie in den vorhergehenden Kapiteln beschrieben, kénnen verschiedene Bedingungen in der Ra-
donkammer variiert werden und deren Einfluss auf die Grofenverteilung der Radon-Zerfallsprodukte
soll experimentell bestimmt werden. Indem jeweils nur einer dieser Parameter variiert und die
anderen konstant gewéhlt werden, kénnen gemessene Verdnderungen der Grofenverteilung dem
verdnderten Expositionsparameter eindeutig zugeordnet werden.

Hierfiir wurden folgende Grundeinstellungen genutzt und die jeweilige Grofse im beschriebenen
Mafse variiert:

e Radonaktivitatskonzentration
— Grundeinstellung: ~ 95 %
— Variation: 95-530 221
e Ventilation
— Grundeinstellung: keine Ventilation
— Variation:
1. Ventilation nach 180 min einschalten
2. Ventilation von Beginn (t = 0 min) eingeschaltet
e Riumliche Verteilung — Position Detektorkopf
— Grundeinstellung: Mittig mit geringem Abstand zum Boden der Kammer
— Variation:
1. Abstand des Detektorkopfes zum Boden der Radonkammer
2. Abstand des Detektorkopfes zum Kammerrand
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¢ Relative Luftfeuchtigkeit
— Grundeinstellung: ~ 50 %
— Variation: 20-76 %

e Temperatur
— Grundeinstellung: ~ 22°C
— Variation: 22-37°C

Wenn nicht anders beschrieben, wurden jeweils die Grundeinstellungen fiir die Experimente zur
Charakterisierung der Radonkammer genutzt.

3.4. Aerosolgenerator

Um den Anteil der freien Zerfallsprodukte in der Radonkammer zu steigern, wurde ein Aero-
solgenerator (WOx-Generator Modell 7.860, Grimm Aerosol Technik Ainring GmbH, Ainring,
Deutschland) zur Erzeugung von Nanopartikeln angeschafft. Die erzeugten Primérpartikel ha-
ben laut Herstellerangaben eine Grofe von etwa 1,2nm und entstehen durch das Erhitzen von
metallischem Wolfram, das anschliefend mit trockener Luft zu Wolframoxiden reagiert.

Hierfiir befindet sich im Inneren des Geréts ein beheizbares Keramikrohr, in dem eine 8-10 mm
lange Wolframdrahtwendel positioniert und mit Luft durchstromt wird. Die dabei entstehenden
Primarpartikel werden wihrend des Betriebs mit Hilfe verschiedener Luftstréme aus dem Gerét
geleitet, wobei die Grékenverteilung und auch die Partikelkonzentration mit Hilfe der Heizspan-
nung und verschiedener Volumenstréme (Q) beeinflusst werden kann:

o Wolfram-Luft (Qwoy): 1,6-16 £ — 0,03-0,271

o Triger-Luft (Qrger): 50-500 £ —» 0,83-8,33-L
e Verdiinnungsluft (Qpa): 180-1800 + — 3-30-L

Durch Agglomerationsprozesse konnen die entstehenden Partikel laut Herstellerangaben bis auf
etwa 20 nm anwachsen und das erzeugte Aerosol liegt in einem Grofsenbereich von 1,2-20 nm. Um
diese Agglomeration der Partikel zu verringern, ist es notwendig, den Wolframpartikel-Luftstrom
(Qwoy) zu verdiinnen, was mit Hilfe der Trager-Luft (Qrysger) erfolgt. Sollten geringere Parti-
kelkonzentrationen bendtigt werden, kann dies durch die Erhchung der Verdiinnungsluft (Qpj)
umgesetzt werden.

Laut Hersteller sollte zur Erzeugung kleiner Partikel die Heizleistung gering gewahlt werden,
wihrend Qwoy und Qryager grob gewihlt werden sollten [77].

Zusitzlich ist darauf zu achten, dass der Wolframdraht durch die Experimente verbraucht wird
und erneuert werden muss, um die Generierung von Partikeln gewéhrleisten zu konnen.

Um das Anwachsen der Partikel durch Agglomeration in den Schliuchen zu minimieren, wurde
der Aerosolgenerator neben der Radonkammer platziert und mit einem méglichst kurzen Schlauch
angeschlossen (1 = 71 £ lcm). Hierbei ist festzuhalten, dass sich wihrend des Einleitens von
Aerosol kein Druck in der Kammer aufbaut, da diese zum Filter hin ge6ffnet ist.

Fiir ein Experiment mit Nutzung des Aerosolgenerators wurde zunéichst Aerosol in die Kammer
eingeleitet und erst anschliefend Radon, da das Einleiten von Radon nur etwa 12s dauert, wih-
rend je nach Experiment der Aerosolgenerator fiir bis zu 30 min in Betrieb war. Wahrend des
Einleitens des Aerosols wiirde bei anderer Reihenfolge die Radonaktivitdtskonzentration deut-
lich absinken und teilweise Werte unterhalb der Nachweisgrenze erreichen. Bei dem geringsten
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getesteten Luftdurchfluss von 3,42 mlm wiirde bereits nach weniger als 15 min mehr Luft neu in

die Kammer gespiilt werden, als diese an Volumen (501) fasst. Das Radon wird lediglich durch
11 Luft in die Kammer eingeleitet und sollte dementsprechend die Aerosolverteilung geringer
beeinflussen.

3.5. Lungenmodell

Mit dem Ziel experimentelle Daten iiber die Deposition von Radon-Zerfallsprodukten in der
humanen Lunge gewinnen zu kénnen, wurde ein Modellsystem zur Abbildung des Respirati-
onstraktes entwickelt. Dies besteht zum einen aus einer idealisierten Geometrie der humanen
Atemwege, wobei der Fokus auf der Trachea und der ersten Bifurkation lag. Zum anderen wurde
ein Beatmungsgeréit genutzt, um den Atemzyklus des Menschen darstellen zu kénnen. Zur Durch-
fiihrung der Experimente wurde das geometrische Modell der Atemwege in der Radonkammer
platziert und Luft in wechselnder Flussrichtung durch das Modell geleitet.

Der Luftfluss durch das Modell simuliert den humanen Atemzyklus mit den beiden sich ab-
wechselnden Phasen der Inspiration und Exspiration und dem damit verbundenen Richtungs-
wechsel des Luftstroms. Ein Beatmungsbeutel wird von zwei Kompressionsarmen kontrolliert
eingedriickt, wobei das Ausmaft der Kompression und der dadurch erzeugte Luftstrom durch
zwel Servomotoren gesteuert wird (siehe Abbildung |3.6)). Die unterschiedlich starke Auslenkung
der beiden Kompressionsarme ermdéglicht die Regelung des Luftvolumens, wobei das Volumen
in 50 ml Schritten in einem Bereich von 300-600 ml eingestellt werden kann. Zusédtzlich ist es
moglich, durch die Frequenz der Kompression verschiedene Atemfrequenzen in einem Bereich
zwischen 5-30 Atemziigen pro Minute zu simulieren [78].

il >

Abbildung 3.6. Beatmungsgerit; 1. Servomotor, 2. Beatmungsbeutel, 3. Kompressionsarm, 4. Dis-
play zur Einstellung der Beatmungsparameter, rote Pfeile zeigen Bewegung der Driicker zur Kom-
pression des Beutels

Basierend auf dem im Strahlenschutz genutzten Modell der Atemwege [60] wurde ein Modell der
Trachea und der 1. Bifurkation der Lunge erstellt. Hierfiir wurde mit Hilfe eines CAD-Programms
(FreeCAD) die jeweilige Geometrie erstellt und anschliefend aus Polyactiden (Polylactic Acid
(PLA)) bestehendem Material 3D gedruckt.
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Es wurde ein Modell des geraden Bereichs der Trachea erstellt und daraus zwei Modelle mit
unterschiedlicher Position fiir den Detektorkopf gedruckt. Die Aussparung fiir den Detektorkopf
befindet sich hierbei entweder 45,5 mm oder 91 mm von dem Beginn des Modells entfernt (siehe
Abbildung . Der Beginn des Modells ist als die Seite festgelegt, die zur Radonkammer hin
geofinet ist, das Ende des Modells ist durch einen Schlauch an das Beatmungsgerat angeschlossen.
Der Durchmesser wurde konstant gewdhlt und dem Durchmesser der Trachea des HRTM der
ICRP angepasst (d = 16,5 £ 0,1 mm) [60].

A Offnung B Offnung
Radonkammer Radonkammer

Ivitte = 45,5 mm
d=16,5mm<—>

Aussparung . ™ Ivite = 91 mm
Detektorkopf
d=16,5mme<——>
Aussparung ]
Detektorkopf

Anschluss Anschluss
Beatmungsgerat Beatmungsgerat

Abbildung 3.7. Schemazeichnung des Trachea-Modells zur Messung in der Mitte der Trachea (A)
und am Ende der Trachea (B)

Zusitzlich wurden zwei Bifurkationsmodelle mit einem Bifurkationswinkel von 70° und 180° ent-
wickelt und auch daraus je zwei Modelle mit unterschiedlicher Position der Aussparung fiir den
Detektorkopf gedruckt. Hierbei wurde die Aussparung entweder direkt vor dem Beginn der Bifur-
kation oder direkt dahinter positioniert. Als Beginn der Bifurkation wurde der Ort festgelegt, an
dem die beiden Tochterzweige aus dem Mutterzweig hervorgehen. Die Position nach der Bifurka-
tion wurde orthogonal zum Tochterzweig an dem Ort gewdhlt, an dem sich beide Tochterzweige
trennen (sieche Abbildung . Die Durchmesser wurden dem Trachea-Modell angepasst, um die
Vergleichbarkeit zu verbessern. Im Folgenden ist exemplarisch das Modell mit einem Bifurkati-
onswinkel von 70° gezeigt. Eine Skizze des Modells mit einem Winkel von 180° ist in Abbildung

dargestellt.
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A Offnung B Offnung
Radonkammer Radonkammer

d=16,5mm

Aussparung
Detektorkopf

o «®
'\«6‘ »\S)v
Anschluss Anschluss
Beatmungsgerat Beatmungsgerat

Abbildung 3.8. Schemazeichnung der Bifurkationsmodelle zur Messung vor der Bifurkation (A)
und nach der Bifurkation (B) bei einem Bifurkationswinkel ¢ = 70°; griine Linie entspricht Or-
thogonaler zur Abgrenzung der Bifurkation

Die Aussparung fiir den Detektorkopf wurde mit dem Ziel konstruiert, den Luftfluss durch das
Modell minimal zu beeinflussen. Gleichzeitig muss allerdings auch beachtet werden, dass die Mes-
sung der Zerfallsprodukte nicht beeinflusst wird. Hierfiir ist es notwendig, dass der Gitterbereich
des Detektorkopfes nicht durch Teile des Modells bedeckt ist, denn sonst wiirde der gerdteinter-
ne Luftfluss verdndert und dadurch die Abscheidecharakteristik der Zerfallsprodukte beeinflusst
werden (siehe Kapitel [3.2).

Um beides zu kombinieren, wurde der Detektorkopf, wie in Abbildung [3.9] gezeigt, am Modell
angesetzt. Der Messkopf ragt hierbei nicht ins Innere des Modells und der gesamte Gitterbereich
liegt frei.

Abbildung 3.9. Schemazeichnung der Positionierung der Detektorkopfes (rot) am Modell (grau)
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3.6. Filterung von Radon-Zerfallsprodukten durch
Gesichtsmasken

Wihrend der COVID-19-Pandemie gehérte das Tragen von Gesichtsmasken zum Alltag und es
dréngte sich die Frage auf, ob diese in der Lage sind, die Strahlenbelastung bei einer Exposition
von Radon zu verringern. Um dies bewerten zu kénnen, sollte die Filtereffizienz von FFP2 Masken
und II R/OP-Masken getestet werden. Dafiir wurden folgende Masken ausgewéhlt:

e FFP2 Maske mit CE Zertifizierung 224-21-01-R02 (IPOS-Medikal, Dig Ticaret A. S, Istan-
bul, Turkey) - 5-lagige Maske (d=0,9 4+ 0,1 mm), Teststandard: EN 149:2001 + A1:2009

e II R/OP-Maske (IPOS-Medikal, Dig Ticaret A. S, Istanbul, Turkey) - 3-lagige Maske
(d=0,5 + 0,1 mm), Teststandard: DIN EN 14683:2019-10

Zur Bestimmung der Radonaktivitdtskonzentration und der EEC der Radon-Zerfallsprodukte
wurde das in Kapitel [3.2] beschriebene Messgerit genutzt und mittig in der Radonkammer auf
einer Halterung positioniert (siehe Abbildung A). Die typische Experimentdauer betrug
5h und es wurden die Messwerte im Zeitraum 3h bis maximal 5h nach Einleiten von Radon
ausgewertet.

Um die Filtereffizienz der Masken zu bestimmen, wurden zuerst Hintergrundmessungen ohne
Maske durchgefiithrt. Dafiir wurde der Detektorkopf auf einer Halterung positioniert und die
Kontaktfliche mit Schlifffett abgedichtet (siehe Abbildung A). Radon wurde in die Kam-
mer eingeleitet und die Radonaktivitdtskonzentration sowie die EEC der Radon-Zerfallsprodukte
gemessen. Anschlieflend wurden analoge Experimente mit Maske durchgefiihrt, wobei ein Aus-
schnitt des jeweiligen Maskentyps (4,5 x 4,5 cm) mit Butyl-Kautschuk an der Halterung befestigt
wurde (siehe AbbildungB). Dadurch wurde sichergestellt, dass die Luft, die in das Messgerét
gepumpt wird, die Maske durchstrémt.

A

-
Abbildung 3.10. Aufbau zur Bestimmung der Filtereffizienz von Radon und Zerfallsprodukten
durch Gesichtsmasken, A: Hintergrundmessung, B: Messung mit Maske; 1. Detektorkopf in der

Radonkammer, 2. Halterung, 3. Gitter zur Abscheidung der freien Zerfallsprodukte, 4. Butyl-
Kautschuk zur Abdichtung, 5. FFP2 Maske

Die Filtereffizienz des jeweiligen Maskentyps wird dann durch die Differenz zwischen Hinter-
grundmessung und Maskenmessung bestimmt. Eine detaillierte Beschreibung der Messmethode
kann in [79] nachgelesen werden.
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3.7. Loslichkeit

Die Radon-Léslichkeit spielt, wie in Kapitel beschrieben eine essentielle Rolle in biokine-
tischen Modellen zur Bestimmung der Dosis nach Radonexposition, da sie zur Berechnung von
Verteilungskoeffizienten ben6tigt wird. In vorangegangenen Arbeiten zeigten sich Abweichungen
in weifem Knochenmark und Fettgewebe von bisherigen Annahmen der ICRP [10]. Bei dhnli-
cher Gewebezusammensetzung wird in aktuellen Modellen eine dhnliche Loslichkeit angenommen,
dennoch 16st sich deutlich mehr Radon in weifem Knochenmark als im Fettgewebe [7]. Ausge-
hend von dieser Diskrepanz sollte die Loslichkeit von Radon in verschiedenen Proben nach einer
Stunde Exposition bestimmt werden.

3.7.1. Probenauswahl und -vorbereitung

Die Léslichkeit von Radon in Blut ist relevant, da diese fiir die Bestimmung der Verteilungs-
koeffizienten genutzt wird. Um nicht nur die eingeschrinkte Datenlage zu verbessern, sondern
auch um zu iiberpriifen, ob die Berechnung der Loslichkeit in Blut als gewichteter Mittelwert
zutreffend ist, sollte die Loslichkeit in Blut und dessen Hauptbestandteilen bestimmt werden.
Hierfiir wurden humanes Vollblut, humanes Erythrozytenkonzentrat sowie humanes Blutplas-
ma vom Deutschen Roten Kreuz (DRK) Blutspendedienst erworben. Um die ohnehin knappen
Bestinde an Blutproben nicht zusétzlich zu belasten, wurden Vollblutspenden verwendet, die
bei gleichbleibender Qualitit nicht fiir Transfusionen zugelassen wurden, da bei der Blutspende
die Grenzwerte fiir die Dauer der Blutentnahme iiberschritten wurden. Zusétzlich wurde verfal-
lenes Erythrozytenkonzentrat verwendet, dass die garantierte Haltbarkeit des DRK (42d) um
einen Tag tiberschritten hatte. Die lingere Lagerung von Erythrozytenkonzentrat beeinflusst die
24 h-Uberlebenszeit der Erythrozyten in vivo [80]. Da diese in den durchgefiihrten Experimenten
allerdings nicht in den lebenden Organismus transfundiert werden, sondern nur die passive Dif-
fusion von Radon betrachtet wird, sollte dies die Ergebnisse nicht nennenswert beeinflussen. Da
die Lagerdauer der Erythrozyten bei allen Proben gleich war, kénnen die verschiedenen Erythro-
zytenkonzentrate miteinander verglichen werden. Beide Probentypen wurden beim Blutspende-
dienst bei 2-6 °C gelagert. Im Gegensatz dazu wurde das Blutplasma als gefrorenes Frischplasma
bezogen und jeweils bei Raumtemperatur aufgetaut, um es in fllissiger Form exponieren zu kon-
nen.

Bei der Herstellung einer Blutprobe durch das DRK wird einem Patienten 500 ml Blut abgenom-
men und in einem 4-fach Entnahmebeutel direkt mit 70 ml einer Stabilisator-Lésung gemischt.
Die wichtigsten Bestandteile sind Citrate, Phosphate sowie Glukose, um die Koagulation zu ver-
hindern, den pH-Wert zu stabilisieren und die Funktion der Erythrozyten zu erhalten [80]. Durch
Zentrifugation der Probe und anschliefender Separation werden die Erythrozyten, das Plasma
und der sogenannte Buffy Coat (Leukozyten, Thrombozyten) voneinander getrennt. Hierbei wird
dem Erythrozytenkonzentrat 110 ml Additivldsung zugesetzt, die der weiteren Stabilisation der
Probe dient und die Lebensdauer der Erythrozyten und somit auch die mdgliche Lagerdauer er-
hoht. Sie besteht aus Phosphaten, Adenin, Glukose, Guanosin und Mannitol in Kochsalzlésung.
Wihrend die Zusétze ein klar definiertes Volumen aufweisen, variiert der Anteil an Erythrozyten
und Plasma je Spender. Daraus ergeben sich die in Tabelle gezeigten Zusammensetzungen.
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Tabelle 3.1. Zusammensetzung der Blutproben mit dem Anteil der Zusétze

Probenanteil [%] | Stabilisator-Lésung [%] | Additivldsung [%]

Vollblut 87,7 12,3 -
Erythrozyten 50-70 1-10 29-40
Plasma 65—82 18-35 -

Um auf den Ergebnissen in den Blutproben aufbauend zu iiberpriifen, ob bestimmte Proteine
die Loslichkeit besonders beeinflussen, wurde diese in Himoglobin und Albumin in verschiedenen
Konzentrationen bestimmt. Wie in Kapitel 2.5.1] beschrieben, ist Himoglobin der Hauptbestand-
teil der Erythrozyten und liegt in Vollblut mit einer nativen Konzentration von 120-180 ¢ vor.
Albumin ist mit einer Konzentration von etwa 35-45 ¢ in Vollblut [23] das am héufigsten vor-
kommende Protein im Blutplasma.

Der native Bereich des jeweiligen Proteins sollte abgebildet und ein Vergleich der beiden Proteine
ermoglicht werden. Auferdem sollte eine Konzentrationsabhéingigkeit im Hamoglobin untersucht
werden. Da die 3D-Strukturen von humanem und bovinem Hdmoglobin und Albumin nur mi-
nimale Abweichungen zeigen (siche Anhang[A.1.1), kénnen Erkenntnisse aus den Experimenten
auf die humanen Proteine {ibertragen werden. Die bovinen Proteine wurden in vollentsalztem
(VE)-Wasser gelost, um folgende Konzentrationen herzustellen:

e Himoglobin: 5%, 12%, 18%, 25%
e Albumin: 2%, 5%, 12%

Des Weiteren wurde eine 12 %ige Hamoglobin-Losung hitzedenaturiert, indem diese fiir 40 min
bei 80°C in einem Heizschrank erhitzt wurde [81]. Die Probe wurde vor Expositionsbeginn auf
Raumtemperatur heruntergekiihlt.

Zusitzlich zu den Blutproben sollte die in biokinetischen Modellen der ICRP genutzte additive
Berechnung der Loslichkeit in einem Fliissigkeitsgemisch tiberpriift werden. Um sicherzustellen,
dass sich geniigend Radon in der Probe 16st, wurde zum einen Olséure ausgewihlt, dessen erhhte
Radon-Loslichkeit im Vergleich zu Wasser aus vorangegangenen Experimenten bekannt war [82].
Als zweite Fliissigkeit diente 1-Pentanol, das gut mit Olsiiure mischbar ist [83] und im Vergleich
zu kiirzerkettigen Alkoholen weniger fliichtig ist. Die beiden Fliissigkeiten wurden separat sowie
in einer 1:1 Mischung exponiert und die Radon-Loslichkeit bestimmt.

3.7.2. Exposition

Die verschiedenen Proben wurden in einen aus PLA gedruckten Zylinder (rppen = 3,5 £ 0,1 cm;
hprobe = 1,0 4 0,05 cm) gefiillt. Um eine vollsténdige Fiillung des Gefifes sicherzustellen, wurde
ein Fiillstandspriifer genutzt, dessen untere Kante mit der Fiillkante der Probe abschlieft (siehe

Abbildung [3.11])).
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Abbildung 3.11. Schemazeichnung eines Gefifles (hellgrau) zur Bestimmung der Loslichkeit inklu-
sive Fiillstandspriifer (dunkel grau) zur Sicherstellung der vollstdndigen Befiillung mit der Probe
(orange)

Die Geféfe wurden entsprechend bis dorthin befiillt und offen in der Radonkammer positioniert.
Da die Diffusion von Radon in die Proben lediglich an der oberen Fliche der Probe stattfindet,
ergibt sich das Oberflichen-Volumen-Verhéltnis (é) zu é = 1L [84]. Radon wurde eingeleitet
und die Proben wurden fiir eine Stunde exponiert, wobei Proben mit einer gering zu erwarten-
den Loslichkeit bei hoheren Radonaktivitdtskonzentration exponiert wurden. Dadurch kann die
Qualitdt der Auswertung gesteigert werden, ohne dass die Loslichkeit davon beeinflusst wird [7].
Dies wird im nachfolgenden Kapitel genauer erklart.

Anschliefend wurden die Proben innerhalb der Kammer mit einem etablierten System verschlos-
sen. Die Gefife wurden automatisch innerhalb der Kammer verschlossen, wobei durch das Design
der Gefilse sichergestellt wurde, dass keine radonhaltige Luft im Gefafs eingeschlossen wurde. Dies
wiirde die Ergebnisse verfilschen und zu einer erhdhten gemessenen Léslichkeit fiihren. Bevor
die Kammer geéffnet wurde, wurde sie fiir 5min mit Luft gespiilt, um eine Kontamination des
Labors zu vermeiden und den Strahlenschutz zu gewihrleisten. Nach dem Spiilen wurden die
Proben gesichert und die erste Messung frithstens 12 h nach Exposition begonnen, um sicherzu-
stellen, dass die Oberflichenkontamination unterhalb der Detektionsgrenze liegt und somit nicht

mehr die Ergebnisse beeinflusst. Weitere Details zur Messmethode finden sich in [7].

3.7.3. Gammaspektroskopie

Die Aktivitdt der Probe nach Exposition wird zur Berechnung der Léslichkeit benétigt. Hierfiir
wird nicht Radon selbst detektiert, sondern die gamma-strahlenden Zerfallsprodukte 2'*Pb und
214Bi. Wie in Abbildung gezeigt, befindet sich Radon nach etwa 3h mit diesen Zerfallspro-
dukten im radioaktiven Gleichgewicht, sodass ihre Aktivitdten identisch sind.

Zur Detektion wird ein hochreiner Germaniumdetektor (Typ BE3825, Mirion Technologies (Can-
berra) Inc., Atlanta (GA), USA) genutzt, dessen Germaniumkristall wie eine pin-Diode aufge-
baut ist. Hierbei sind die p- und n-dotierte Schicht durch eine ladungsverarmte Zone voneinander
getrennt und die angelegte Spannung (U = 3500 V) in Sperrrichtung vergrokert diese Zone zu-
sdtzlich. Um das Rauschen zu verringern und das Signal zu verbessern, wird der Detektor mit
fliissigem Stickstoff gekiihlt [85].

Trifft ein Gammagquant auf diese Sperrschicht, kommt es zur Wechselwirkung mit der Mate-
rie, die abhéngig von der Energie des Photons ist. Wie ein Kapitel beschrieben, wird ein
Spannungspuls proportional zur Energie des Photons erzeugt, der anschlielend die Zuordnung
zu einem speziellen Nuklid ermoglicht.

Die Nettopeakflache (Anetto) in dem entstehenden Spektrum wird bestimmt, anhand der spezifi-
schen Zerfallsenergie dem jeweiligen Nuklid zugeordnet (siehe Abbildung und im Anschluss
die Aktivitdt berechnet. Die Anetto ergibt sich aus der gemessenen Fliche unterhalb des Peaks,
von der die Flidche des Untergrundrauschens abgezogen wird.
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Abbildung 3.12. Gammaspektrum einer 1:1 Mischung aus 1-Pentanol und Olsiure nach Radonex-
position zur Bestimmung der Loslichkeit, rot: Peaks von 2'*Pb und ?'*Bi

Die Aktivitdt kann anschliefend mit folgender Formel berechnet werden [86):

A
A — Netto (3‘4)
€Det * P * tmeas fZerfall - fKoin

Neben Anetto miissen die Detektoreffizienz (€pet), die Zerfallswahrscheinlichkeit (py), die Mess-
zeit (tmeas) des Spektrums, die Zerfallskorrektur (fzerfan) sowie die Koinzidenzkorrektur (fkoin)
beriicksichtigt werden. € pet beschreibt die Wahrscheinlichkeit, dass ein einfallendes Photon de-
tektiert wird. Sie ist von der Energie des Photons abhingig und wird fiir jede Probe mit Hilfe des
Programms GENIE 2000 bestimmt. Bei geringen Energien werden eintreffende Photonen teil-
weise oder komplett in der zum Schutz des Kristalls vorhandenen Detektorendkappe absorbiert
und dementsprechend nicht detektiert. Dies fiihrt zu einem Anstieg der Detektionseffizienz bis zu
einem Maximum bei etwa 80 keV. Anschliefsend sinkt diese wieder, da mit steigender Energie des
Photons der lineare Schwichungskoeffizient sinkt (siehe Abschnitt und somit wird auch
die Wahrscheinlichkeit der Detektion geringer (sieche Abbildung . Zusatzlich wird die Geo-
metrie der Probe mit Hilfe des Programms ISOCS/LabSOCS in der Berechnung beriicksichtigt.
Bei einer unendlich diinnen, punktférmigen Quelle direkt am Detektor kdnnte Gammastrahlung
in einem Raumwinkel von 27 detektiert werden. Dieser Wert ist fiir die durchgefiihrten Expe-
rimente wegen der Ausdehnung der Probe allerdings geringer und muss daher beachtet werden.
Zusitzlich wird die Selbstschwichung und Selbstabsorption innerhalb der Probe beriicksichtigt.
Exemplarisch ist eine Energiekalibrierung in einer 1:1 Mischung aus 1-Pentanol und Olsiure
gezeigt.
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Abbildung 3.13. Effizienz des Gammadetektors in Abhéngigkeit des Photonenenergie eines Spek-
trums von einer 1:1 Mischung aus 1-Pentanol und Olsdure bestimmt mit GENIE 2000, griin:
gemessene Detektoreffizienz, blau: berechnete Detektoreffizienz

Die Zerfallswahrscheinlichkeit (py) gibt an, wie wahrscheinlich ein spezieller Ubergang zwischen
dem angeregten und dem energetisch niedrigeren Zustand ist, bei dem ein Gammaquant emit-
tiert wird. Diese Grofe variiert fiir die verschiedenen Uberginge innerhalb eines Nuklids, wobei

folgende Ubergiinge mit ihren jeweiligen py in den aufgenommen Spektren detektiert werden
konnten (siehe Abbildung |3.12)):

Tabelle 3.2. Zerfallsenergien und Zerfallswahrscheinlichkeiten von 2!4Pb und 2'*Bi, Daten aus [28|

Nuklid | Zerfallsenergie [keV] | px [%]
242.0 7,251
214pp 295,2 18,42
351,9 35,6
609,3 45,49
214 1120,3 14,92
17645 15,3

Zusétzlich wird die Messzeit (tmeas) des Spektrums bendtigt. Diese wird je nach Aktivitat der Pro-
be angepasst, wobei sie mit sinkender Aktivitit erhoht werden muss, damit die Peaks eindeutig
vom Hintergrundrauschen abgegrenzt werden kénnen. Die Messzeit variierte zwischen 5-560 min.

Die Zerfallskorrektur (fzepgy1) beriicksichtigt den radioaktiven Zerfall eines Nuklids wéihrend der
Spektrenaufnahme und eine damit verbundene Verringerung der Aktivitét. Dies ist insbesondere
dann entscheidend, wenn die Messzeit grofer ist als die Halbwertszeiten der zu detektierenden
Nuklide. Die physikalische Halbwertszeit der beiden Nuklide 21*Pb und 2!4Bi (siche Abbildung
ist zwar bei langen Messzeiten geringer, da sie sich allerdings mit Radon im radioaktiven
Gleichgewicht befinden, entsprechen ihre effektiven Halbwertszeiten der des Radons und iiber-
steigen die Messzeiten mit 3,8 d deutlich.
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Die Koinzidenzkorrektur (fkoin) ist insbesondere bei hohen Aktivitéten einer Probe von Relevanz.
Treffen bei hohen Aktivitdten zwei Photonen zeitlich sehr kurz hintereinander auf den Detek-
tor, werden sie zeitgleich detektiert und kénnen dabei nicht separiert aufgelost werden. Dies
fiihrt zu einer falschen Energiezuordnung und somit wird die tatsichliche Anzahl an Zerféllen
unterschitzt. Um dies auszugleichen, wird fiei, fiir die Berechnung der Aktivitit beriicksichtigt.

3.7.4. Extrapolation der Daten und Berechnung der Loslichkeit

Es werden in einem Zeitraum von bis zu zwei Wochen mehrere Gammaspektren aufgenommen
und die jeweilige Aktivitit nach Formel berechnet und logarithmisch gegen die Zeit nach
Expositionsende aufgetragen. Die Proben sind wie in Kapitel beschrieben radondicht ver-
schlossen und nach etwa 3h stellt sich das radioaktive Gleichgewicht zwischen Radon und den
gamma-strahlenden Zerfallsprodukten ein. Zur Bestimmung der Loslichkeit kann durch Extrapo-
lation der Daten mit einer linearen Funktion die Aktivitdt direkt nach der Exposition bestimmt
werden (siehe Abbildung . Der berechnete Schnittpunkt mit der y-Achse entspricht hierbei
der Aktivitdt zum Zeitpunkt direkt nach Exposition (t = 0h).

_ = 214Pb
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Abbildung 3.14. Bestimmung der Aktivitit in einem Gemisch aus Olsiure und 1-Pentanol zum
Zeitpunkt direkt nach Exposition (t = 0h) durch halblogarithmische Auftragung der durch Gam-
maspektroskopie bestimmten Aktivititen (Grau: 214Pb, rot: 21Bi) gegen die Zeit und Extrapo-
lation

Im Verlauf der Arbeit zeigten sich Abweichungen der gemessenen Aktivititen des 2Pb und
des 2" Bi. Diese sind auf einen Fehler in der Einstellung des Detektors zuriickzufithren, die nach
Riicksprache mit dem Hersteller fiir zukiinftige Experimente behoben werden konnte. Fiir die
Experimente, bei den dieser Fehler auftrat, wurden lediglich die Ergebnisse der 2'4Pb Messun-
gen genutzt, da diese nicht fehlerbehaftet waren.

Aus der bestimmten Aktivitdt direkt nach Exposition (Aprepet=0) kann anschliefend die Los-
lichkeit (S) berechnet werden, indem diese auf die Probenmasse (mpyope) und die Radonaktivi-
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tétskonzentration (c(Rn)) normiert wird (siehe Formel [3.5). Da die Léslichkeit nach einer Stunde
Exposition unabhéngig von der c¢(Rn) ist |7], ermdglicht dieses Vorgehen auch den Vergleich von
Proben, die bei unterschiedlichen ¢(Rn) exponiert wurden.

AProbe,t:O
S — M Pprobe 35
¢(Rn) (3:5)
Zusitzlich 13sst sich iiberpriifen, ob die Probe nach Exposition radondicht verschlossen wurde,
indem aus der Steigung die effektive IHalbwertszeit der Nuklide bestimmt wird. Bei erfolgrei-
cher Abdichtung der Probe entspricht diese dann aufgrund des radioaktiven Gleichgewichts der
Halbwertszeit von Radon.
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4. Ergebnisse

4.1. Charakterisierung der Radonkammer

Wie in Kapitel beschrieben, wurde der Einfluss verschiedener Parameter auf die Gréfen-
verteilung der Radon-Zerfallsprodukte in der Radonkammer bestimmt, um daraus Riickschliisse
auf den Einfluss verschiedener Umweltparameter zichen zu koénnen. Um die Vergleichbarkeit
zwischen verschiedenen Experimenten und Expositionsbedingungen zu gewahrleisten, wurde pro
Experiment nur ein Parameter variiert, wahrend die anderen beibehalten wurden. Durch dieses
Vorgehen ist die eindeutige Zuordnung von potentiellen Messunterschieden zur Ursache moglich.
Fiir die Auswertung wurden die Messdaten des Experiments zwischen 180-240 min nach Einleiten
von Radon genutzt, da sich ab diesem Zeitpunkt ein radioaktives Gleichgewicht zwischen Radon
und seinen Zerfallsprodukten eingestellt hat (sieche Abbildung . Wie nachfolgend gezeigt
wird, erreichten die freien Zerfallsprodukte in diesem Messzeitraum einen konstanten Wert (siehe
Abbildung , wodurch die Mittelung iiber diese Bereich berechtigt scheint. Wenn nicht anders
beschrieben, sind Mittelwert und Standardabweichung angegeben, Signifikanzen wurden mit Hilfe
des Welch-Tests berechnet.

4.1.1. Reproduzierbarkeit der Daten

In den ersten Experimenten wurde iiberpriift, ob es mit dem genutzten Expositionssystem mog-
lich ist, reproduzierbare Ergebnisse bei gleichen Parametern zu erhalten. Dies ist notwendig,
um potentielle Unterschiede bei variierenden Expositionsbedingungen der jeweiligen Verdnde-
rung zuordnen zu konnen. Die freien Zerfallsprodukte sowie die Cluster zeigten reproduzierba-
re Ergebnisse. Im Gegensatz dazu schwankten die angelagerten Zerfallsprodukte trotz gleicher
Bedingungen und es wurden interexperimentelle Unterschiede deutlich. Exemplarisch sind die
Messwerte der drei verschiedenen Grofenfraktionen gezeigt (siehe Abbildung und Tabelle
, wobei die Experimente unter vergleichbaren Bedingungen durchgefiithrt wurden.
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Abbildung 4.1. EEC der freien Zerfallsprodukte (A), Cluster (B) und angelagerten Zerfallsprodukte
(C) bei Experimenten mit vergleichbaren Expositionsbedingungen nach Erreichen des radioakti-
ven Gleichgewichts (T: 22,3 & 0,1°C, rH: 28,5 + 5,9%, c¢(Rn): 85,1 & 0,9 £54)

m3

Tabelle 4.1. Vergleich der Mittelwerte und Standardabweichung der EEC der Grofenfraktionen bei
gleichen Expositionsbedingungen (T: 22,3 + 0,1°C, rH: 28,5 + 5,9%, c¢(Rn): 85,1 & 0,9 £54)

v . Experiment 1 Experiment 2
Grokenraktion EEC Radon [%] EEC Radon [%]
Freie Zerfallsprodukte 1409 + 61 1345 + 60
Cluster 331 + 74 331 + 81
Angelagerte Zerfallsprodukte 225 +34 39,0 £ 4,9

Der Vergleich zeigte einen minimalen Unterschied der freien Zerfallsprodukte (siehe Abbildung
4.1]A), wobei in Tabelle deutlich wird, dass die Daten innerhalb ihrer Standardabweichung
iiberlappen. Auch wenn ein schwach signifikanter Unterschied (p < 0,05) berechnet werden konn-
te, zeigten weitere Experimente (nicht dargestellt), dass die freien Zerfallsprodukte zwischen
Experimenten gleicher Bedingungen nur minimal innerhalb der jeweiligen Standardabweichung
voneinander abwichen.
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Der Vergleich der Cluster zeigte keine signifikanten Unterschiede (siehe Abbildung )7 auch
dies konnte in weiteren Experimenten bestétigt werden.

Im Gegensatz dazu wurden signifikante Schwankungen bei den angelagerten Zerfallsprodukten
beobachtet (siehe Abbildung ) Die eindeutige Zuordnung zwischen Messergebnissen und
der Variation eines Expositionsparameters ist nicht eindeutig moglich, da gemessene Variationen
nicht zwangsldufig durch die verinderten Bedingungen hervorgerufen werden miissen.

Wie in Kapitel beschrieben, kénnen die Radon-Zerfallsprodukte durch Anlagerung an Ae-
rosolpartikel in ihrer Grofie zunehmen. Dies hiitte zur Folge, dass die Messwerte der EEC der
freien Zerfallsprodukte und Cluster absinken, wéhrend zeitgleich die EEC angelagerten Zerfalls-
produkte ansteigt. Um dies zu {iberpriifen, wurden die Daten der angelagerten Zerfallsprodukte
bei jedem Experiment ausgewertet. Hierbei konnte kein Zusammenhang festgestellt werden. Ei-
ne beobachtete Reduktion der freien Zerfallsprodukte und der Cluster verdnderte die EEC der
angelagerten Zerfallsprodukte nicht und ldsst darauf schliefen, dass es nicht zur Agglomeration
der Partikel kam, sondern diese an die Wande der Radonkammer anlagerten.

4.1.2. Radonaktivitatskonzentration

Als néchstes wurde die Abhéngigkeit der Grofenverteilung der Zerfallsprodukte von der Ra-
donaktivitdtskonzentration untersucht, wobei diese zwischen 70-550 % variiert und anschlie-
fend die gemessene EEC der jeweiligen Groéfsenfraktion gegen die Radonaktivititskonzentration

(c(Rn)) aufgetragen wurde (4.2]).

10000 m  Freie Zerfallsprodukte e Cluster
Linear Fit . ) 2000 - Linearer Fit P
- -
o 8000 e — %
5 E 7t
> s & 1500 ; !
&, 6000+ s o, P
c 7 c p
2 “R2=0,99596 2 1000 . R
=0, p  R2=
g 40004 - g ¥ R?=0,98098
O O
w - H [ %
H 2000 /’ 500+ P
e N=1 o =1
n=20 A e n=20
0+ T T T T T 1 0+— T T T T T 1
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¢(Rn) [kBa/m?] ¢(Rn) [kBg/m?]

Abbildung 4.2. Linearer Zusammenhang der EEC der freien Zerfallsprodukte (A) sowie der Cluster
(B) mit der Radonaktivitdtskonzentration (c¢(Rn)), Fehlerbalken teilweise nicht erkennbar durch
Darstellung des Datenpunkts, (T: 22,4 £ 0,5°C, rH: 47,7 &+ 2,2%)

Sowohl die freien Zerfallsprodukte als auch die Cluster zeigten einen linearen Anstieg mit der
Radonaktivitdtskonzentration in dem gemessenen Bereich, wobei zusétzlich deutlich wurde, dass
die freien Zerfallsprodukte den héchsten Anteil an Radon-Zerfallsprodukten in der Kammer

ausmachten (siehe Skala Abbildung [4.2)).
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Das Verhiltnis der jeweiligen EEC der Grofenfraktion zur Radonaktivitdtskonzentration kann
durch eine Konstante beschrieben werden. Diese einheitenlose Grofe wird im Weiteren mit
sR__EEC“ bezeichnet.

EECpye;
Freie Zerfallsprodukte: R_EECFreiczer fallsprodukte = (TF)E = konst. (4.1)
c¢(Rn
EEC
Cluster: R EECcuuster = T Cluster _ ponst. (4.2)
- ¢(Rn)

Fiir nachfolgende Experimente ermdoglicht dies den Vergleich von Experimenten bei unterschied-
lichen Radonaktivititskonzentrationen durch Normierung und der Angabe des ,R._EEC*.

Das Verhiltnis der angelagerten Zerfallsprodukte zur Radonaktivitdtskonzentration zeigte keinen
charakteristischen Zusammenhang (siche Abbildung und wird dementsprechend nicht durch
eine Konstante beschrieben (siehe Formel [£.3)). Da bereits Schwankungen bei gleichen Exposi-
tionsbedingungen beobachtet wurden, war zu erwarten, dass diese Schwankungen ebenfalls bei
hoheren Radonaktivitdtskonzentrationen auftreten wiirden.

500 -
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—— Linearer Fit -
— 400 | -~ +
0
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£
o
0,300
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Abbildung 4.3. R EEC der angelagerten Zerfallsprodukte gegen die Radonaktivitdtskonzentration
(¢(Rn)) mit linearem Fit, Fehlerbalken teilweise nicht erkennbar durch Darstellung des Daten-
punkts, (T: 224 + 0,5°C, rH: 47,7 + 2,2 %)

EECAngelagert
¢(Rn)
Die angelagerten Zerfallsprodukte waren bei gleichen Expositionsbedingungen nicht vergleichbar

und zeigten keinen linearen Anstieg mit der Radonaktivitatskonzentration. Sie werden daher im
weiteren Verlauf dieser Arbeit nicht gezeigt.

Angelagerte Zerfallsprodukte: R_EEC angelagert = # konst. (4.3)

4.1.3. Ventilation

Der Einfluss der Ventilation der Radonkammer wurde {iberpriift, da als Mafsnahme zur Reduzie-
rung der Strahlenbelastung in Gebduden diese beliiftet oder aktive Filtersysteme genutzt werden.
Um zu bestimmen, ob durch die Bewegung der Luft mit Hilfe eines Ventilators im Inneren der
Kammer eine Reduktion der Zerfallsprodukte erreicht werden kann, wurden Experimente mit und
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ohne Ventilation durchgefithrt. Um zusétzlich herauszufinden, ob das Anschalten des Ventilators
auch nach Erreichen des radioaktiven Gleichgewichts einen Effekt hat, wurde ein Experiment
durchgefiihrt, bei dem erst nach t = 180 min der Ventilator eingeschaltet wurde.

Die Ergebnisse zeigten, dass sich mit und ohne Ventilation nach etwa 120 min ein konstanter
R_EEC der freien Zerfallsprodukte einstellte, wobei die Ventilation zu einer deutlichen Re-
duktion der freien Zerfallsprodukte fiihrte. Die Daten koénnen durch ein nach oben begrenztes
Wachstum beschrieben werden.

Wird der Ventilator nach 180 min angeschaltet, dann sank der R__EEC auf das gleiche Niveau ab,
wie es bei dauerhaft eingeschaltetem Ventilator der Fall war (siehe Abbildung und konnte
durch ein nach unten begrenztes Wachstum beschrieben werden. Die jeweiligen Fitparameter
sind in Tabelle [4.2] gezeigt.

Ventilation ein

0,02 Ventilation aus
Ventilation nach t=180 min ein
Q T .
s00t5, Sty ——— [
g /- = N
N 0,014 af
0 s
S
LL Nach oben begrenztes Wachstum: f, f,, 7.
", 0,005 1 0= S * (1 - %Y
e
1 Nach unten begrenztes Wachstum: f:.
0 ‘ () S- ((S B) e
0 100 200 300 400

Zeit [min]

Abbildung 4.4. R_EEC der freien Zerfallsprodukte bei Variation der Ventilation, Fehlerbalken
entsprechen dem Messfehler des Geréts, (T: 22,4 + 0,2°C, rH: 42,2 + 6,2 %)

Tabelle 4.2. Fitparameter des begrenzten Wachstums der R_EEC der freien Zerfallsprodukte bei
unterschiedlicher Ventilation (T: 22,4 4+ 0,2°C, rH: 42,2 4+ 6,2 %)

Experiment ‘ S ‘ k [-] ‘ Bo
Ventilation ein (f;) 0,00946 + 8-10° | 0,0312 4 0,0013 -
Ventilation aus (f3) 0,01476 4+ 1,4-10* | 0,0325 £ 0,0013 -

Ventilation nach t=180min ein (f3) | 0,0155 + 3,910 | 0,0198 + 0,0012
Ventilation nach t=180min ein (f;) | 0,0085 & 1,5-104 | 0,0158 = 0,0017 | 0,126 = 0,004

Die graphisch bestimmte anniihernde Ubereinstimmung der freien Zerfallsprodukte sollte zusitz-
lich rechnerisch quantifiziert werden. Die S-Werte der Funktionen lagen fiir gleiche Einstellungen
der Ventilation in der gleichen Gréfsenordnung (siehe Tabelle Ventilation ein: f1, fs; Ventila-
tion aus: fa, f3). Um die Daten besser auswerten zu konnen, wurden die Funktionswerte fiir zwei
verschiedene Zeitpunkte (t; = 180 min, to = 360 min) verglichen.
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Fiir die ausgeschaltete Ventilation wurden zum einen die Daten des Experiments ,Ventilation
aus mit den Daten ,Ventilation nach t=180min ein* zum Zeitpunkt t; verglichen. Zum anderen
wurden die Experimente mit eingeschalteter Ventilation zum Zeitpunkt te betrachtet und dafiir
die Experimente ,Ventilation ein“ und ,Ventilation nach t=180min ein“ gegeniibergestellt (siehe

Tabelle .

Tabelle 4.3. Vergleich der Funktionswerte des R EEC der freien Zerfallsprodukte zum Zeitpunkt
t=180min bei ausgeschaltetem Ventilator und zum Zeitpunkt t = 360 min bei angeschaltetem

Ventilator
Ventilation Experiment Zeitpunkt | Berechneter R EEC
Aus Ventilation aus 180 min 0,01471 4+ 0,0004
Ventilation nach t=180min ein 0,01434 4+ 0,0006
Ein Ventilation nach t = 180min ein 360 min 0,0089 + 0,0007
Ventilation an 0,0095 £+ 0,0005

Hierbei konnte bestitigt werden, dass sich die Ergebnisse bei ausgeschaltetem Ventilator
(t =180 min) nicht signifikant unterschieden (sieche Tabelle [4.3)), da es gleiche Expositionsbedin-
gungen waren und die Reproduzierbarkeit der freien Zerfallsprodukte bereits iiberpriift wurde
(siehe Abschnitt [{.1.1)).

Der zweite Vergleich (t = 360 min) zeigte, dass sich der Endwert nicht signifikant unterschied,
unabhéngig davon ob der Ventilator bereits von Beginn an angeschaltet war oder erst nach Er-
reichen des Maximums eingeschaltet wurde. Ist die Dauer der Ventilation lang genug, in diesem
Fall 180 min, dann wird in etwa der gleiche Endwert erreicht (siehe Tabelle [1.3).

Einen &hnlichen Trend zeigten die Cluster, wobei die deutlich hoheren Messfehler des Geréts zu
einer erhéhten Ungenauigkeit der Daten fithrten, diese sind in Abschnitt gezeigt.

Die Ergebnisse zeigen, dass die Bewegung der Luft im Kammerinneren ohne zuséitzliche Nutzung
von Filtersystemen und ohne die Zufuhr von radonfreier Luft zu einer Reduktion der freien
Zerfallsprodukte und Cluster fiihrt.

4.1.4. Riumliche Verteilung

Im néchsten Schritt wurde die rdumliche Verteilung von Radon und seinen Zerfallsprodukten
innerhalb der Kammer untersucht. Da Radon als Gas eine hohere Dichte als Luft hat, kann es
zu einer ungleichméfigen Verteilung in grofen Volumen kommen. Im Gegensatz dazu lagern die
Zerfallsprodukte, die Schwermetalle sind, aufgrund verschiedener auf sie wirkender Krifte (siehe
Kapitel unterschiedlich an Oberflichen an oder sinken zu Boden. Diese Effekte kénnen
ebenfalls zu Unterschieden in der rdumlichen Verteilung fiihren.

Um zu iiberpriifen, ob diese Effekte in der genutzten Radonkammer zum Tragen kommen, wurde
der Detektorkopf an verschiedenen Positionen innerhalb der Kammer platziert (siche Abbildung
und die Radonaktivitdtskonzentration sowie die EEC der Zerfallsprodukte gemessen.

Annika Hinrichs Seite: 51



4. Ergebnisse

Abbildung 4.5. Positionen des Detektorkopfes in der Radonkammer zur Bestimmung der rdumli-
chen Verteilung der Zerfallsprodukte, rot = Detektorkopf-Offnung und Position des Gitters, an
der die Luft in das Messgerit gesogen wird

Die Messung der Radonaktivitdtskonzentration bei unterschiedlichen Positionen des Detektor-
kopfs zeigte nur erwartbare statistische Abweichungen im Bereich des 95 % Konfidenzintervalls
(siehe Abbildung im Vergleich zur berechneten Radonaktivitdtskonzentration (siehe Abbil-
dung . Eine potentielle Akkumulation von Radon bei geringerem Abstand zum Kammer-
boden konnte somit nicht festgestellt werden und es wird von einer gleichméfigen Verteilung
ausgegangen.

Die freien Zerfallsprodukte sanken mit absteigendem Abstand zum Kammerboden. Sie wurden
signifikant um 5 4+ 7% zwischen Messungen mit dem groften Abstand zum Boden (Deckel)
verglichen mit Messungen in der Mitte der Kammer verringert. Der Vergleich zwischen Messungen
mit dem grofiten und kleinsten Abstand zum Kammerboden (Boden) zeigte eine Reduktion um
12 £5%.

Wurde der Detektorkopf in 0,5cm Entfernung zur Kammerwand platziert, wurden die freien
Zerfallsprodukte um 33 + 4 % im Vergleich zur Messung bei gleicher Hohe in der Mitte reduziert.
Einen &hnlichen Trend der Reduktion mit sinkendem Abstand zum Kammerboden zeigten die
Cluster, wobei die Unterschiede deutlich geringer waren. Hier wurden signifikant geringere Werte
an der Seite der Kammer gemessen (siche Abbildung .
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Abbildung 4.6. R_EEC der freien Zerfallsprodukte (schwarz) und Cluster (rot) bei verschiedenen
Positionen des Detektorkopfes, (T: 22,6 + 0,5°C, rH: 43,9 + 7,6 %), Unterschiede der freien
Zerfallsprodukte untereinander p < 0,001

4.1.5. Relative Luftfeuchtigkeit

Die Variation der Luftfeuchtigkeit hat direkten Einfluss auf die vorhandene Menge des gasformi-
gen Wasserdampfes in der Luft und beeinflusst somit die Partikelgréfsenverteilung der Luft. Wie
in Kapitel 2.4 und erklart, konnen die Zerfallsprodukte an Wasserdampf anlagern und somit
stellte sich die Frage, wie groft dieser Effekt im genutzten Expositionssystem ist. Ein moglicher
Effekt ist nicht nur in geschlossenen Rdumen sondern ebenfalls in der Umwelt von Relevanz.
Hierbei werden Messungen in der Umwelt meist durch mehrere Umweltparameter gleichzeitig
beeinflusst (Bsp.: Temperatur und Luftfeuchtigkeit; Luftfeuchtigkeit und Niederschlag) und kon-
nen somit nur den kombinierten Effekt auf die Grofenverteilung der Radon-Zerfallsprodukte
bestimmen.

Um isoliert den Einfluss der relativen Luftfeuchtigkeit zu iiberpriifen, wurde die relative Luft-
feuchtigkeit variiert und die Temperatur je Messreihe konstant gehalten (Ti: 22,5 + 0,6°C;
Ty: 37,0 + 0,2°C). Die Ergebnisse bei unterschiedlichen Temperaturen werden im Folgenden
separat betrachtet.

Bei Raumtemperatur (T;: 22,5 + 0,6 °C) sanken die freien Zerfallsprodukte linear mit der re-
lativen Luftfeuchtigkeit ab, wohingegen bei den Clustern kein Trend zu erkennen war (siehe
Abbildung . Lediglich bei einer Luftfeuchtigkeit von ~ 50 % zeigten sich leicht erhhte Wer-
te. Eine Darstellung der Einzelwerte ist in Anhang gezeigt.
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Abbildung 4.7. R_EEC der freien Zerfallsprodukte mit linearem Fit (schwarz) und Cluster (rot)
bei unterschiedlicher relativer Luftfeuchtigkeit (T: 22,5 + 0,6 °C), wenn nicht anders angegeben
entspricht p<0,001

Es wurde eine weitere Messreihe bei hoherer Temperatur (Ty: 37,0 + 0,2 °C) durchgefiihrt. Hierbei
war aufgrund fehlerhafter Messwerte der Radonaktivitdtskonzentration keine verléssliche Aus-

wertung moglich.

Der Vergleich zwischen gemessener und der nach Formel [3.3|berechneten Radonaktivitatskonzen-
tration zeigte deutliche Abweichungen, die mit steigender relativer Luftfeuchtigkeit zunahmen
und bis zu 60 % erreichten (sieche Abbildung [4.8)).
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Abbildung 4.8. Gemessene Radonaktivitdtskonzentration bei unterschiedlicher relativer Luft-

feuchtigkeit (blau) und nach Formel berechneter Wert mit 95 % Konfidenzintervall (rot)
(T: 37,0 £ 0,2°C)

Die fehlerhafte Messung der Radonaktivitétskonzentration und die Daten der Radon-Zerfallsprodukte
werden in der Diskussion genauer betrachtet.

4.1.6. Temperatur

Die Temperatur beeinflusst direkt den Diffusionskoeffizienten und kann somit ebenfalls einen
Einfluss auf die Partikelgrofenverteilung in der Kammer haben (siehe Formel 2.27)). Es wurde
iiberpriift, ob eine Temperaturerhdhung einen Einfluss auf die Deposition oder Agglomeration der
Zerfallsprodukte in der Kammer hat. Analog zur relativen Luftfeuchtigkeit ist die Temperatur
ebenfalls ein Parameter der Umwelt, dessen Einfluss nur unter Laborbedingungen separat von
anderen Verdnderungen betrachtet werden kann.

Technisch bedingt ist die niedrigste Temperatur, die stabil in der Radonkammer eingestellt wer-
den kann, die Raumtemperatur, da eine Verringerung die wiederholte Zugabe von kithlem Wasser
oder Eis voraussetzen wiirde. Dies wiirde immer wieder zu Temperaturspriingen fithren und eine
konstante Temperatureinstellung verhindern. Als héchste Expositionstemperatur wurden ~ 37°C
als physiologische Kérpertemperatur des Menschen gewahlt.

Um sicherzustellen, dass auftretende Effekte durch Temperaturunterschiede und nicht durch die
Luftfeuchtigkeit hervorgerufen werden, wurde die absolute Luftfeuchtigkeit wihrend der Expe-
rimente vergleichbar eingestellt (siehe Tabelle . Die absolute Luftfeuchtigkeit wurde gering
genug eingestellt, um Effekte der fehlerhaften Messung der Radonaktivitdtskonzentration zu ver-
meiden (siehe Kapitel . Da technisch die relative Luftfeuchtigkeit nicht iiber die gesamte
Experimentdauer konstant < 20 % gehalten werden konnte, wurde dies bei der Auswahl zusétz-
lich beriicksichtigt und folgende Finstellungen getestet:
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Tabelle 4.4. Temperatur, relative Luftfeuchtigkeit (rH) und absolute Luftfeuchtigkeit (aH) wih-
rend der Experimente zur Bestimmung des Temperatureinflusses auf die Verteilung der Radon-

Zerfallsprodukte
Temperatur [°C] | rH [%] | aH [
224 4+ 0,1 452 £26 | 9,0 £ 0,6
29,0 £ 0,1 340+£031]98+£0,1
36,8 £ 0,1 223 +£091]97+£04

Wie in Abschnitt beschrieben, wurden bei hoher Temperatur (T = 37,0°C) deutliche Ab-
weichungen der gemessenen mit der berechneten Radonaktivitdtskonzentration festgestellt. Um
die Qualitdt der Daten sicherzustellen, wurde diese auch bei den Experimenten zur Bestimmung
des Temperatureffekts verglichen und ein &hnlicher Trend beobachtet (siehe Abbildung .
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Abbildung 4.9. Gemessene Radonaktivitdtskonzentration bei unterschiedlichen Temperaturen

(blau) und berechneter Wert mit 95 % Konfidenzintervall (rot) bei einer Quellaufséttigungszeit
von t = 24h

Die Radonaktivitdtskonzentration geht nach Formel [1.1]direkt in die Groke der R_EEC ein. Um
den Einfluss einer potentiell fehlerbehafteten Messung der Radonaktivitdtskonzentration zu ver-
meiden und da die Experimente bei gleicher Dauer der Quellaufsattigung (t = 24,000 4+ 0,007 h)
durchgefiihrt wurden, wird im Folgenden nicht der R_EEC sondern die EEC der freien Zerfalls-
produkte und Cluster gezeigt.

Abbildung [£.10| zeigt, dass die freien Zerfallsprodukte signifikant absanken, wenn die Temperatur
anstieg, wobei sie bei einem Temperaturanstieg von 22,4 + 0,1°C auf 36,8 + 0,1°C um 30 + 4%
verringert wurden. Im Gegensatz dazu konnten keine signifikanten Unterschiede bei den Clustern
bei unterschiedlichen Temperaturen gemessen werden.
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Abbildung 4.10. EEC der freien Zerfallsprodukte (schwarz) und Cluster (rot) bei unterschiedlichen
Temperaturen

Es konnte gezeigt werden, dass die Temperatur lediglich einen Einfluss auf die EEC der freien
Zerfallsprodukte und nicht auf die der Cluster hat.

4.1.7. Zusammenfassung Charakterisierung Radonkammer

Zusammenfassend konnten folgende Effekte in der Radonkammer festgestellt werden:
e Reproduzierbarkeit: Freie Zerfallsprodukte und Cluster im Gegensatz zu angelagerten
Zerfallsprodukten reproduzierbar bei gleichen Expositionsparametern

¢ Radonaktivititskonzentration: Freie Zerfallsprodukte und Cluster steigen linear mit
der Radonaktivitdtskonzentration

e Ventilation: Ventilation verringert die freien Zerfallsprodukte auf einen stabilen Wert
(R_EEChtreie Zerfallsprodukte > 0), Cluster zeigen &hnlichen Trend

¢ Riumliche Verteilung: Leichtes Absinken der freien Zerfallsprodukte mittig mit abneh-
mendem Abstand zum Kammerboden; am Kammerrand befinden sich signifikant weniger
freie Zerfallsprodukte und Cluster

¢ Relative Luftfeuchtigkeit: Absinken der freien Zerfallsprodukte mit steigender relativer
Luftfeuchtigkeit (T: 22,5 £+ 0,6 °C); Messfehler der Radonaktivititskonzentration bei hoher
Temperatur (T: 37,0 + 0,2°C)

e Temperatur: Absinken der freien Zerfallsprodukte bei hoherer Temperatur

4.2. Aerosolgenerator

Der Aerosolgenerator (WOx-Generator Modell 7.860) erzeugt laut Herstellerangaben 1,2nm
grofse Primérpartikel und sollte dazu genutzt werden, den Anteil der freien Zerfallsprodukte in
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der Radonkammer zu erhéhen, indem eine grofsere Menge an Nanopartikeln in der Luft vorhanden
ist und die Zerfallsprodukte an diese anlagern. Hierfiir wurden die in Kapitel beschriebenen
folgenden Einstellungen variiert:

1. Wolfram-Luft (Qwoy)
2. Triiger—Luft (QTrager)

3. Verdiinnungsluft (Qpi)
4.

Betriebsdauer des Aerosolgenerators

Eine Auflistung der verschiedenen getesteten Einstellungen ist in Anhang gezeigt. Die ein-
gestellten Parameter entsprechen im weiteren Verlauf der oben gezeigten Reihenfolge.
Zusétzlich wurden Experimente mit einem Kéfig in der Radonkammer durchgefiihrt, um den
Effekt der zusétzlichen Oberflichen in der Kammer zu iiberpriifen.

Es zeigte sich, dass der Wolframdraht bereits nach einmaliger Nutzung verbraucht war und aus-
schliefslich mit einem neuen Draht eine Veranderung in der Partikelgrofenverteilung der Zerfalls-
produkte erreicht werden konnten. Im Folgenden werden aus Griinden der Ubersichtlichkeit nur
diejenigen Einstellungen gezeigt, bei denen eine Anderung in der GréRenverteilung der Radon-
Zerfallsprodukte gemessen wurde. Hierbei konnte allerdings keine reproduzierbare Zunahme der
freien Zerfallsprodukte und der Cluster erzielt werden (siehe Abbildung [4.11)).
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Abbildung 4.11. R_EEC der freien Zerfallsprodukte (A) und Cluster (B) ohne Aerosolgenerator
(ohne Aero.) im Vergleich mit unterschiedlich eingestellten Luftstromen des Aerosolgenerators
(T: 22,1 + 0,4°C, rH: 25,1 + 5,6 %), wenn nicht anders angegeben entspricht p<0,001

Ausschlieflich bei der Einstellung (Qwoy = 12 %, Qriger = 35 %, Qpn =0 %, Dauer: 20 min) war
bei einem Experiment eine Zunahme der freien Zerfallsprodukte messbar, wobei sie unter glei-
chen Bedingungen nicht reproduzierbar war. Auffillig in diesem Experiment war die signifikante
Verringerung der Cluster im Vergleich zur Exposition ohne Aerosol.

Bei Experimenten mit Kéfig in der Radonkammer und der damit verbundenen Oberflichen-
steigerung verringerten sich die freien Zerfallsprodukte und die Cluster signifikant (siehe Abbil-

dung [I11).
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Im Gegensatz zu den kleineren Grofenfraktionen (Freie Zerfallsprodukte, Cluster) waren signifi-
kante Verinderungen der angelagerten Zerfallsprodukte messbar (siehe Abbildung [4.12), die im
Gegensatz zu Experimenten ohne die Nutzung des Aerosolgenerators auch reproduzierbar wa-
ren. Es zeigte sich ein Anstieg zu Beginn der Exposition mit dem Maximum innerhalb der ersten
2h, gefolgt von einem stetigen Absinken. Die hochste Ausbeute wurde bei der Einstellung (5 %,
200 %, 35 %, 10 min) erreicht. Bei diesen Einstellungen des Aerosolgenerator, unabhéngig ob der
Kifig in der Radonkammer platziert wurde oder nicht, waren mehr angelagerte Zerfallsprodukte
als Cluster und freie Zerfallsprodukte vorhanden. Diese Art der Verteilung konnte ausschlieflich
mit Aerosolgenerator erreicht werden (blaue und griine Datenpunkte Abbildung .
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Abbildung 4.12. R_EEC der angelagerten Zerfallsprodukte wéhrend einer Exposition bei unter-
schiedlichen eingestellten Luftstromen des Aerosolgenerators (T: 22,1 + 0,4 °C, rH: 25,1 + 25,7 %)

4.3. Depositionsmessungen im Lungenmodell

Die Bestimmung des Einflusses verschiedener Expositionsparameter auf die Grofenverteilung der
Radon-Zerfallsprodukte ist nur der erste Schritt zur Risikobewertung der Radon-Exposition. Im
néchsten Schritt sollte die Deposition der freien Zerfallsprodukte in einem idealisierten Lungen-
modell experimentell bestimmt werden, da diese fiir den grofiten Teil der Lungendosis verantwort-
lich sind (siehe Abbildung . Auferdem sorgt die beschriebene Inhomogenitit der Deposition
im Bereich der Bifurkationen (siche Abbildung fiir eine lokal erhdhte Dosis, die einen enor-
men Einfluss auf die Risikobewertung hat.

Die Experimente wurden ohne die Nutzung des Aerosolgenerators durchgefiihrt. Aufferdem wur-
de, wenn nicht anders beschrieben, ein Luftstrom durch das jeweilige Modell mit einer Atemfre-
quenz (RR) von 12 Atemziigen pro Minute (BPM) und einem Atemzugvolumen (TV) von 500 ml
gewihlt und mit Hilfe des in Kapitel [3.5] beschriebenen Beatmungsgerits umgesetzt. Diese Atem-
parameter entsprechen der Atmung im Ruhezustand (siehe Kapitel .
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4.3.1. Deposition in Bifurkationen im Vergleich zu einem Hohlzylinder

Zur Validierung des neuen Messaufbaus wurde die Deposition in einer Bifurkation mit der im
geraden Bereich der Luftréhre verglichen, um zu iiberpriifen, ob eine erhéhte Deposition in den
Bifurkationen gemessen werden kann. Hierfiir wurden die in Kapitel beschriebenen Modelle
der Luftréhre, die nur durch einen Hohlzylinder abgebildet wurde, und das Modell einer Bifur-
kation mit ¢ =70° genutzt.

Im Modell der Luftréohre wurde in einem Abstand von 45,5+ 0,5mm und 91 +0,5mm von der
zur Radonkammer gerichteten Offnung (Offnung Radonkammer) gemessen. In dem Bifurkations-
modell wurde vor und nach der Bifurkation gemessen (siche Abschnitt [3.5)).

Im Folgenden sind die Ergebnisse grafisch (siehe Abbildung und tabellarisch (siehe Tabel-
le dargestellt:
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Abbildung 4.13. R__EEC der freien Zerfallsprodukte gemessen in einem Modell der Luftrohre im
Abstand von 45,5 mm zur Offnung (blau) und in einem Abstand von 91 mm (rot) sowie Messung
in einem Bifurkationsmodell vor (blau) und nach der Bifurkation (rot) mit einer Atemfrequenz
(RR): 12BPM und einem Atemzugvolumen (TV): 500 ml, hellblau: Anschluss Beatmungsgerét,
(T: 22,6 + 0,5 °C, rH: 47,7 &+ 2,8 %), wenn nicht anders angegeben entspricht p<0,001

Tabelle 4.5. Ergebnisse der Messung des R_EEC der freien Zerfallsprodukte in einem Modell der
Luftréhre und in einem Bifurkationsmodell mit der berechneten Deposition

R EEC Freie

Modell Messposition Zer?allsprodukte Deposition
. 1=455mm 0,0137 40,0009
Luftrohre | — 91 mm 0.0145 % 0.0009 -0,00081 £0,0018 (-5,9+12,3 %)
. . Vor Bifurkation 0,0146 £+0,0009
Bifurkation

Nach Bifurkation

0,0121 + 0,0005

0,0025 +0,0014 (17,3 +8,8%)
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In dem Modell der Luftrohre wurde ein Anstieg des R__EEC der freien Zerfallsprodukte um
5,9 +12,3% gemessen, hierauf wird in der Diskussion genauer eingegangen.

Im Gegensatz dazu konnte in der Bifurkation eine eindeutige Reduktion des R__EEC der freien
Zerfallsprodukte um 17,3 +8,8% gemessen werden, wobei hier die Deposition den Fehler des
R_EECs der freien Zerfallsprodukte deutlich iiberstieg.

Insgesamt zeigten die Daten, dass das entwickelte Modell dazu in der Lage ist, die erhdhte De-
position freier Zerfallsprodukte in Bifurkationen im Vergleich zu geraden Geometrien wie der
Luftréhre abzubilden. Dies ermoglicht anschliefsend die Bestimmung der Deposition in Abhén-
gigkeit des Bifurkationswinkels sowie der Atemfrequenz.

4.3.2. Bifurkationswinkel

Nach Etablierung des Modells sollte der Einfluss des Bifurkationswinkels (¢) auf die Deposition
untersucht werden. Dafiir wurde das Modell mit einem nativen Bifurkationswinkel (¢1=70°)
mit einem Modell mit einem sehr grofen Bifurkationswinkel (@9 = 180°) verglichen. Dies lieferte
folgende Ergebnisse:
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Abbildung 4.14. R_EEC der freien Zerfallsprodukte gemessen vor (blau) und nach der Bifurka-
tion (rot) mit unterschiedlichen Bifurkationswinkeln mit einer Atemfrequenz (RR): 12 BPM und
einem Atemzugvolumen (TV): 500 ml, hellblau: Anschluss Beatmungsgerdt, (T: 22,3 £ 0,2°C,
rH: 46,4 + 2,2 %), wenn nicht anders angegeben entspricht p<0,001

Tabelle 4.6. Ergebnisse der Messung des R EEC der freien Zerfallsprodukte in zwei Bifurkations-
modellen mit unterschiedlichen Bifurkationswinkeln (¢) mit der berechneten Deposition

R _EEC Freie
Zerfallsprodukte
Vor Bifurkation 0,0146 £ 0,0009
Nach Bifurkation 0,0120 £+ 0,0005
Vor Bifurkation 0,0143 +0,0011
Nach Bifurkation 0,0111 £0,0007

Modell Messposition Deposition

o1 = T70° 0,0025+0,0014 (17,3,£8,8%)

o = 180° 0,0032 +0,0018 (22,3+£11,8%)
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Unabhéngig vom Bifurkationswinkel wurde eine signifikante Verringerung des R__EEC der freien
Zerfallsprodukte gemessen, die 17,3 £ 8,8% bei ¢1 = 70° und 22,3 £ 11,8% bei o = 180°
entsprach.

Die Messwerte vor der Bifurkation zeigten keine signifikant Unterschiede, im Gegensatz dazu
war der R EEC nach der Bifurkation bei einem Bifurkationswinkel von 180° signifikant geringer
als bei 70°. Der Unterschied der Reduktion entsprach somit zwar 5%, da die Ungenauigkeit
der Einzelwerte diesen Wert jedoch iiberstieg, kann die héhere Deposition bei einem hoheren
Bifurkationswinkel nur als Trend angesehen werden.

4.3.3. Atemfrequenz

Zusitzlich zum Bifurkationswinkel wurde die Abh#&ngigkeit der Deposition von der Atemfrequenz
(RR) bestimmt. Hierbei wurde das Modell mit einem Bifurkationswinkel von ¢ = 70° genutzt.
Die Ergebnisse sind nachfolgend gezeigt:

T Mittelwert + Standardabweichung || n.s. = nicht signifikant
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Abbildung 4.15. R_EEC der freien Zerfallsprodukte gemessen vor (blau) und nach der Bifurkation
(rot) bei unterschiedlichen Beatmungsfrequenzen (T: 22,4 £+ 0,3°C, rH: 47,8 &+ 0,8 %), wenn nicht
anders angegeben entspricht p<0,001

Tabelle 4.7. Ergebnisse der Messung des R EEC der freien Zerfallsprodukte in einem Bifurkati-
onsmodell mit unterschiedlichen Atemfrequenzen mit der berechneten Deposition

R _EEC Freie
Zerfallsprodukte
Vor Bifurkation 0,0146 + 0,0009
Nach Bifurkation 0,0120 £ 0,005
Vor Bifurkation 0,0139 40,0013
Nach Bifurkation 0,0113 +0,0008

Atemfrequenz | Messposition Deposition

12BPM 0,0025 40,0014 (17,3,£8,8%)

30 BPM 0,0026 +0,0021 (17,3 £ 14,5 %)
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Analog zu den Messungen bei unterschiedlichen Bifurkationswinkeln wurde auch bei den zwei
getesteten Atemfrequenzen eine signifikant Deposition in der Bifurkation gemessen. Die Messda-
ten nach der Bifurkation bei unterschiedlicher Atemfrequenz unterschieden sich zwar signifikant
(rote Datenpunkte Abbildung , die berechnete Differenz, die der Deposition entspricht, war
jedoch prozentual betrachtet gleich.

Es konnte mit dem hier genutzten Modell keine Abhéngigkeit der Deposition in Bifurkationen
von der Atemfrequenz festgestellt werden.

4.4. Filterung von Radon-Zerfallsprodukten durch Masken

Im Strahlenschutz ist es nicht nur essentiell das Risiko zu kennen, sondern auch Mafnahmen
zu treffen, um die Strahlenbelastung zu reduzieren (§ 8 (2) StrlSchG). Im Rahmen der COVID-
19-Pandemie gehorten Gesichtsmasken zum alltdglichen Schutz und es sollte {iberpriift werden,
ob diese einfache und kostengiinstige Methode auch dazu in der Lage ist, die Strahlenbelastung
durch Radon und seine Zerfallsprodukte zu verringern. Hierfiir wurden die zu dem Experiment-
Zeitpunkt in Deutschland erlaubten Maskentypen (FFP2 Maske, II R Maske/OP-Maske) getes-
tet.

Die Experimente zur Bestimmung der Filterfunktion der Masken wurden wie beschrieben durch-
gefiihrt (siehe Kapitel und anschliefend die Radonaktivitdtskonzentration, der R__EEC der
freien Zerfallsprodukte und der R__EEC der Cluster miteinander verglichen.

Die Ergebnisse der Experimente wurden in ,Radon Progeny Adsorption on Facial Masks® im
International Journal of Environmental Research and Public Health [79] verdffentlicht.

Um die Qualitit der Ergebnisse sicherstellen zu kénnen, musste {iberpriift werden, ob der Luft-
strom des Messgeréts durch die Maske reduziert wird. Dies héitte eine verinderte Abscheidecha-
rakteristik zur Folge, die nicht mit der kalibrierten Charakteristik des Messgerites {ibereinstim-
men wiirde und die Messdaten wiren nicht nutzbar.

Da keiner der beiden Maskentypen zu einer Verinderung des Luftstroms fiihrte, konnte die fil-
ternde Wirkung gegeniiber Radon und seinen Zerfallsprodukten mit dem Aufbau untersucht
werden.

Um die Radon-Filterung zu testen, wurde der gemessene Wert der Radonaktivitdtskonzentrati-
on jedes Experiments (mit und ohne Maske) mit der erwartbaren Radonaktivititskonzentration
(siehe Abbildung verglichen, wobei keine Abweichungen auferhalb des Konfidenzintervalls
festgestellt wurden. Die Masken sind dementsprechend nicht dazu in der Lage, Radon zu filtern.

Im néchsten Schritt wurden der R__EEC der freien Zerfallsprodukte und der Cluster ausgewer-
tet und auch hier die Ergebnisse mit und ohne Maske verglichen (siche Abbildung [£.16]A). Die
Messungen zeigten eine deutliche Reduktion beider Grofenfraktionen durch die Masken. Zusitz-
lich wurde die Filtereffizienz des jeweiligen Maskentyps bestimmt, wobei beide Masken eine fast
vollstandige Filterung der freien Zerfallsprodukte ermoglichten (> 98 %) und eine Filterung von
etwa 80 % der Cluster erzielten (siehe Abbildung [£.16]B).
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Abbildung 4.16. Messung des R EEC der freien Zerfallsprodukte und Cluster mit und ohne Maske
(A) und Filtereffizienz des jeweiligen Maskentyps (B), modifiziert nach [79], (T: 22,2 + 0,2°C,
rH: 65,9 + 2,1%)

Die Ergebnisse zeigten, dass eine Maske zwar nicht dazu in der Lage ist, Radon zu filtern, aller-
dings kénnen sie durch die fast vollstindige Reduktion der Zerfallsprodukte die Strahlenbelastung
trotzdem deutlich reduzieren. Hierbei ist es entscheidend, dass insbesondere im Bereich der Lun-
ge die Dosis zu 95% durch eingeatmete Zerfallsprodukte bestimmt wird [10], die effektiv von
Masgken gefiltert werden kénnen.

4.5. Loslichkeit von Radon in Blut und Blutkomponenten

Im Gegensatz zu den Radon-Zerfallsprodukten, die im Bereich der Lunge fiir den Hauptteil
der Dosis verantwortlich sind, kann Radon selbst nach Inhalation iiber das Blut im gesamten
Organismus verteilt werden.

Hierbei ist die Loslichkeit in Blut entscheidend, da diese bestimmt, wie viel Radon iiberhaupt im
Korper verteilt werden kann. Zusétzlich wird diese zur Bestimmung von Verteilungskoeffizienten
zwischen Blut und Gewebe bendtigt, die wiederum essentiell zur Dosisberechnung mit Hilfe von
biokinetischen Modellen sind (siche Kapitel [2.2.2).

Zusitzlich sollten potentielle Bestandteile des Blutes identifiziert werden, die das Losungsverhal-
ten von Radon beeinflussen. Dafiir wurden neben humanem Vollblut ebenfalls humanes Erythro-
zytenkonzentrat und humanes Blutplasma untersucht (siehe Abbildung {.17). Wie in Kapitel
beschrieben, handelt es sich nicht um die reinen Blutbestandteile, da diese Zusétze zur
Stabilisierung, Antikoagulation und Steigerung der Haltbarkeit enthalten.

Die Experimente der gezeigten Ergebnisse wurden zum Teil im Rahmen einer Bachelorarbeit von
Oliver Palkowski durchgefiihrt und verdffentlicht [87].
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Abbildung 4.17. Loslichkeit von Radon in Vollblut, Erythrozyten und Plasma (T: 22,1+ 0,5°C,
rH: 76,5 + 2,8 %, c(Rn): 415 + 48 *51)

Tabelle 4.8. Mittelwert und Standardabweichung der Loslichkeit von Radon in Vollblut, Erythro-
zyten und Plasma (T: 22,1+ 0,5°C, rH: 76,5 + 2,8%, c¢(Rn): 415 + 48 ~B2)

Probe Loslichkeit [22/29)

Vollblut 0,17 £+ 0,04
Erythrozyten 0,19 £ 0,07
Plasma 0,26 + 0,09

Die Messungen zeigten keine signifikanten Unterschiede der Loslichkeit von Radon in Vollblut
und Erythrozytenkonzentrat. Ausschliefslich in Plasma wurde eine signifikant héhere Loslichkeit
gemessen, wobei insbesondere die Experimente mit Erythrozytenkonzentrat und Plasma eine ho-
he Streuung der Werte zeigten.

Zusitzlich zu den humanen Blutproben wurde der Einfluss von den Blutproteinen Hamoglobin
und Albumin, die jeweils den Hauptbestandteil der Erythrozyten beziehungsweise des Plasmas
ausmachen, untersucht. Hierfiir wurden verschiedene Konzentrationen des jeweiligen bovinen
Proteins in VE-Wasser gelost. Zusitzlich wurde eine 12 %-Hémoglobin-Losung hitzedenaturiert
und exponiert. Die Ergebnisse sind in Abbildung gezeigt und die Experimente wurden
zum Teil im Rahmen der Bachelorarbeit von Marie-Luise Heddrich durchgefithrt und bereits
veroffentlicht [81].
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Abbildung 4.18. Loslichkeit von Radon in Himoglobin-Lésungen verschiedener Konzentrationen
sowie einer hitzedenaturierten 12 %-Losung (A) und Loslichkeit in Albumin-Losungen verschie-
dener Konzentrationen (B), wenn nicht anders angegeben sind die Unterschiede nicht signifikant

(p=>0,05) (T: 21,7 + 0,5°C, rH: 71,8 + 3,4%, ¢(Rn): 377 + 39 ~B¢)

Tabelle 4.9. Mittelwert und Standardabweichung der Loslichkeit von Radon in Himoglobin-
Losungen verschiedener Konzentrationen sowie einer hitzedenaturierten 12 %-Losung und Los-
lichkeit in Albumin-Lésungen verschiedener Konzentrationen (T: 21,7 + 0,5°C, rH: 71,8 &+ 3,4 %,

c(Rn): 377 + 39 51

Protein | Konzentration | Loslichkeit [Bq/ 1

5% 0,37 + 0,05

12% 0,31 + 0,11

Hiamoglobin 18% 0,35 £ 0,09

25 % 0,37 + 0,04

12 % denaturiert 0,22 + 0,04

2% 0,30 = 0,07

Albumin 5% 0,31 + 0,05

12% 0,32 £ 0,03

Weder in Hamoglobin noch in Albumin konnte eine Konzentrationsabhingigkeit der Radonlos-
lichkeit gemessen werden, auferdem bestanden keine Unterschiede zwischen den beiden Proteinen
bei gleicher Konzentration. Lediglich die Hitzedenaturierung der Hamoglobin-Lésung fiihrte zu
einer signifikanten Verringerung der Loslichkeit von Radon.

Um die in Kapitel beschriebene Additivitdat der Loslichkeit, die in den Blutproben nicht
bestétigt werden konnte, in einem einfacherer System zu iiberpriifen, wurde abschliefsend die Los-
lichkeit von Radon in Olséure, 1-Pentanol, sowie einer 1:1 Mischung aus den beiden Fliissigkeiten
bestimmt.

Die Ergebnisse zeigten, dass die Loslichkeit in der Mischung aus den beiden Fliissigkeiten etwa
genauso hoch war wie in reinem 1-Pentanol (siche Abbildung und Tabelle . Wurde der
Wert unter Annahme der Additivitit der Loslichkeit (S) nach Formel berechnet, wie dies in
Modellen der ICRP zur Dosisbestimmung durchgefiihrt wird (siehe Abschnitt [2.2.2), zeigte sich
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ein deutlicher Unterschied. Der experimentell bestimmte Wert war etwa doppelt so grof wie der
berechnete Wert unter Annahme der additiven Loslichkeit.

SRechnung = 07 5- SOlsdure + 07 5- Sl—Pentanol (44)

25% - 75%
n.s T Minimum - Maximum
12 1 — Median
= Mittelwert
T 104 Messwert
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Q ‘ *+% 2 0,001
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Olsdure 1-Pentanol Experiment Rechnung

Abbildung 4.19. Loslichkeit von Radon in Olsiure, 1-Pentanol und einer 1:1 Mischung aus beiden
Stoffen sowie die nach Formel berechneten Loslichkeit (T: 22,0 + 0,5°C, rH: 50,9 + 8,4 %,
c¢(Rn): 352+ 91 kBg 3 Experimente Olsdure in kleiner Kammer: T: 22,2 & 0,4°C, rH: 59,2 + 3,2 %,

m3 )

¢(Rn): 2920 + 670 %£54)

m3

Tabelle 4.10. Mittelwert und Standardabweichung der Loslichkeit von Radon in Olséure, 1-Pentanol
und einer 1:1 Mischung aus Olsdure und 1-Pentanol sowie die nach Formel berechneten

Loslichkeit
Art der Daten Probe Loslichkeit [%/%]
Olséure 1,65 + 0,16
Experiment 1-Pentanol 9,13 + 0,33
1:1 Mischung Olsiure:1-Pentanol 10,13 + 1,58
Rechnung 1:1 Mischung Olsiure:1-Pentanol 2,39

In der hier untersuchten Mischung aus zwei Fliissigkeiten konnte die Additivitat der Loslichkeiten
der Einzelstoffe experimentell nicht bestétigt werden, mégliche Ursachen fiir diese Beobachtung
werden in der Diskussion detaillierter betrachtet.
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Im Rahmen dieser Arbeit konnten folgende Ergebnisse zur Loslichkeit von Radon experimentell
gemessen werden:
e Humane Blutkomponenten (Vollblut, Erythrozytenkonzentrat, Plasma):
— Signifikant hohere Loslichkeit in Plasma als in Vollblut und Erythrozytenkonzentrat
— Keine signifikanten Unterschiede zwischen Vollblut und Erythrozytenkonzentrat
e Protein-Losungen (Hamoglobin, Albumin):
— Keine Konzentrationsabhéngigkeit der Loslichkeit unabhidngig vom Protein

— Keine signifikanten Unterschiede der Loslichkeit zwischen den beiden Proteinen bei
gleicher Konzentration

— Signifikant geringere Loslichkeit in hitzedenaturierter Hamoglobin-Losung (12 %)
e 1-Pentanol und Olsiure:

— Experimentell gemessene Loslichkeit fast doppelt so groff wie die berechnete Loslich-
keit unter Annahme der Additivitit
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5. Diskussion

Die vorgestellten Ergebnisse wurden in Experimenten in einer zylinderformigen Radonkammer
mit einem Volumen von 501 erzielt, die konstruiert wurde, um die Exposition von biologischen
Proben (Gewebe, Zellen, Tiere) unter vergleichbaren Bedingungen wie wihrend der Radonthe-
rapie nachzustellen [74]. Die Parameter Radonaktivitdtskonzentration, Temperatur, Luftfeuch-
tigkeit und COq9-Konzentration sind hierbei einstellbar. Im Gegensatz dazu kann die Grofenver-
teilung der Radon-Zerfallsprodukte nur indirekt durch Verdnderung der nachfolgend genannten
Parameter reguliert werden. Es sollte zum einen der Einfluss verschiedener Expositionsparameter
bestimmt werden, zum anderen wurde mit Hilfe eines Aerosolgenerators versucht, die Grofen-
verteilung der Zerfallsprodukte zu manipulieren. Nachfolgend werden die Ergebnisse diskutiert,
um zum einen die beobachteten Effekte zu erkldren und um zum anderen potentielle Starken
und Schwichen des Expositionssystems herauszuarbeiten.

5.1. Charakterisierung der Radonkammer

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Einfluss verschiedener Parameter auf die Grofenverteilung
der Radon-Zerfallsprodukte in einer Radonkammer untersucht. Dies bietet im Vergleich zu Mes-
sungen in der Umwelt oder in Gebduden den Vorteil, dass einzelne Parameter in definiertem
Mafse variiert werden kénnen und somit eine eindeutige Zuordnung zwischen dem Parameter
und potentiellen Effekten moglich ist.

Messungen in der Umwelt sind offensichtlich von den dufseren Witterungsbedingungen wie bei-
spielsweise Niederschlag, Temperatur, relativer Luftfeuchtigkeit und Wind abhéngig, wobei sich
diese hdufig auch gegenseitig beeinflussen. Beispielsweise ist die relative Luftfeuchtigkeit von der
Temperatur und dem Druck in dem System abhingig, da sie dem Verhéltnis zwischen tatséchli-
chem Wasserdampf in der Luft und dem maximal moglichen Wasserdampf in der Luft entspricht.
Bei hoherer Temperatur kann die Luft mehr Wasser aufnehmen, dies fiihrt bei gleichbleibender
Wassermenge in der Luft dann zu einer geringeren relativen Luftfeuchtigkeit [88]. Diese Abhén-
gigkeiten erschweren die Zuordnung beobachteter Phinomene zu einem bestimmten Parameter
und erfordern aufferdem die Messung verschiedenster Umweltparameter. Yu et al. fanden zusétz-
lich in Wohnraumen [89] und Biiros [90] eine Abhéngigkeit der PAEK der Radon-Zerfallsprodukte
vom Niederschlag in der unmittelbaren Umgebung der Gebdude und der baulichen Umgebung
wie beispielsweise Kindergérten, Parks oder Strafen, die an die Gebdude angrenzen. Dies zeigt,
dass die Einflussfaktoren vielschichtig sind und nicht so offensichtlich wie dies beispielsweise bei
Witterungsbedingungen der Fall ist. Zusétzlich ist die Radonaktivitdtskonzentration in der Um-
welt ebenfalls von verschiedenen Faktoren wie der Tageszeit, Jahreszeit und der Emanation von
Radon aus dem Boden abhéngig, wobei letztere von vielen weiteren Parametern beeinflusst wird.
Zu den Einflussfaktoren zidhlen unter anderem die Temperatur der Erde und der Umgebungsluft,
der Luftdruck und auch der Wind [91].

Die Experimente in der Radonkammer konnten unter kontrollierten Bedingungen durchgefiihrt
werden und erméglichen daher die eindeutige Zuordnung von beobachteten Effekte zu dem va-
rilerten Parameter. Es muss allerdings auch festgehalten werden, dass die Dimensionen der Ra-
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donkammer deutlich geringer sind, als Wohn- oder Arbeitsriume und die Geometrie Einfluss auf
die Ablagerung der Zerfallsprodukte haben kann. Dies zeigt sich deutlich im F-Faktor. Wahrend
dieser von der ICRP im Bereich von F = 0,2-0,4 [10] angenommen wird, liegt er in der Radonkam-
mer im radioaktiven Gleichgewicht um den Faktor 10-20 niedriger (Fradonkammer =~ 0,02). Au-
Ferdem wurden die Experimente mit einer héheren Radonaktivitatskonzentration durchgefiihrt
verglichen mit den durchschnittlichen Werten in der Umwelt (Vergleich Abbildung [2.3). Dies
verbessert allerdings die Zahlraten des Messgerits. Es ist dennoch anzunehmen, dass die Ergeb-
nisse bei der Radonaktivitdtskonzentration, die als Grundeinstellung genutzt wurde (= 95 %),
reprisentativ sind. Es kann angenommen werden, dass beobachtete Effekte auch bei niedrige-
ren oder hdheren Radonaktivitatskonzentrationen das gleiche Verhalten zeigen. Um dies jedoch
sicherzustellen, wurde das Verhalten der Radon-Zerfallsprodukte in Abhingigkeit der Radonak-
tivitdtskonzentration gemessen.

5.1.1. Reproduzierbarkeit

Die Reproduzierbarkeit der Verteilung der Radon-Zerfallsprodukte unter gleichbleibenden Be-
dingungen ist essentiell fiir die weiteren Experimente, denn nur so kénnen Verdnderungen in
der Grofenverteilung mit den Expositionsparametern korreliert werden. Wihrend die freien Zer-
fallsprodukte und Cluster reproduzierbar waren, zeigten die angelagerten trotz gleicher Bedin-
gungen unterschiedliche EEC (siehe Kapitel [£.1.1)). Diese GroRenfraktion umfasst alle Zerfalls-
produkte im Bereich von 100 nm-20 ym und erstreckt sich somit {iber drei Gréfsenordnungen.
Sie entstehen durch die Anlagerung an die in der Luft vorhandenen Aerosolpartikel und ihre
Depositionsgeschwindigkeit durch Sedimentation ist von ihrem Radius abhéngig (siche Formel
. Verénderungen in der Grofkenverteilung der vorhandenen Aerosolpartikel in der Luft koén-
nen dementsprechend zu einer Variation der angelagerten Zerfallsprodukte fithren. Die Luft in
der Radonkammer entspricht der Laborluft und der Druckluft, die zur Einstellung der relativen
Luftfeuchtigkeit genutzt wird. Beide kénnen dementsprechend zu einer Verédnderung der Aero-
solgrofenverteilung in der Radonkammer beitragen und damit auch die Grokenverteilung der
angelagerten Zerfallsprodukte beeinflussen. Die Laborluft wird mindestens acht mal stiindlich
komplett getauscht, wobei die relative Luftfeuchtigkeit von den duferen Bedingungen abhingt
und zwischen 40-60 % liegt. Auferdem wird diese doppelt gefiltert und mindestens 80 % der Par-
tikel im Gréfenbereich 0,3-1 ym dadurch entfernt. Dennoch kann die Laborluft durch das Offnen
der Tiiren beeinflusst werden. Die verwendete Druckluft enthélt lediglich 0,01 74 Reststaub ei-
ner Grofe < 0,01 um sowie einen minimalen Anteil an Restol < 0,015 %. Dennoch kann sie
durch Agglomeration der Reststaubpartikel zu einer Steigerung der Aerosolpartikel im Bereich
der angelagerten Zerfallsprodukte beitragen.

Um die gleiche relative Luftfeuchtigkeit in der Radonkammer einzustellen, musste diese fiir die
verschiedenen Experimente in unterschiedlichem Mafe reguliert werden, da der Ausgangswert
der relativen Luftfeuchtigkeit nach Verschluss der Kammer nicht immer gleich war. Sie wurde
teilweise erhoht, wobei dies mit Hilfe von Druckluft und Wasser, das durch einen Verdampfer
in die Gasphase gebracht wird, umgesetzt wurde. Bei einigen Experimenten musste die relative
Luftfeuchtigkeit durch Spiilen der Kammer mit reiner Druckluft abgesenkt werden. Des Weiteren
variierte die jeweilige Dauer der unterschiedlichen Spiilvorgénge. Diese beiden interexperimetellen
Unterschiede kénnen zu einer variierenden Aerosolgréfenverteilung zwischen den Experimenten
fiihren, die dann einen direkten Einfluss auf die angelagerten Zerfallsprodukte hat.

Den Effekt einer variierenden Gréfsenverteilung der Radon-Zerfallsprodukte wurde von Moraw-
ska und Jamriska in Experimenten in einer grofseren Radonkammer ebenfalls beobachtet. Trotz
Einleiten von Tabakrauch mit einer relativ konstanten Partikelgréfte, wurde die Verteilung der
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Radon-Zerfallsprodukte durch andere Aerosole in der Testkammer beeinflusst und die Groken-
verteilung war zwischen den Experimenten sehr unterschiedlich [57].

5.1.2. Radonaktivitatskonzentration

Die Messung der freien Zerfallsprodukte und Cluster zeigte jeweils einen linearen Anstieg mit
der Radonaktivititskonzentration in dem gemessenen Bereich (¢(Rn) ~ 70 — 530 %). Die an-
gelagerten Zerfallsprodukte variierten ohne erkennbares Muster, wobei dieser Effekt, wie bereits
beschrieben, auch bei gleicher Radonaktivitatskonzentration zu beobachten war (siehe Kapitel
. Insgesamt ist der Anteil der angelagerten Zerfallsprodukte an den gesamten Zerfallspro-
dukten sehr gering und ihre EEC ist mindestens eine Gréfkenordnung kleiner als die der freien
Zerfallsprodukte. Die Messfehler der freien Zerfallsprodukte und Cluster sind zusammen gro-
Ber als die Messwerte der angelagerten Zerfallsprodukte. Dies fiihrt dazu, dass die angelagerten
Zerfallsprodukte die Berechnung des F-Faktors (siche Formel so gering beeinflussen, dass
ein konstanter F-Faktor berechnet werden kann (F = (190 & 8) - 10~%). Die Gesamtmenge an
Radon-Zerfallsprodukten in der Radonkammer steigt linear mit der Radonaktivitdtskonzentrati-
on an, wobei der Anteil der angelagerten Zerfallsprodukte vernachlassigbar gering ist. Chu und
Liu bestimmten die Depositionsgeschwindigkeit der freien Zerfallsprodukte in einem Radonraum
(V = 23m?) und stellten hierbei eine Abhingigkeit von der Radonaktivititskonzentration fest,
die allerdings nur im Bereich von ¢(Rn) < 10 % messbar war. Dieser Anstieg ist auf die hohe-
re lonisationsrate durch den Zerfall von Radon zuriickzufiihren, die wiederum zu einer hoheren
Neutralisation der Radon-Zerfallsprodukte und damit zu einem hoheren Diffusionskoeffizienten
fiihrt. Erreicht die Radonaktivitdtskonzentration jedoch einen Schwellenwert, dann sind alle Zer-
fallsprodukte neutralisiert und die Depositionsgeschwindigkeit steigt nicht mehr an. Dies sorgte
fiir einen konstanten F-Faktor im Bereich von c(Rn) > 10 % [92]. Dieser Anstieg im Bereich ge-
ringerer Radonaktivitdtskonzentration wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter untersucht,
da hier auch zu beachten ist, dass aufgrund des niedrigeren F-Faktors in den hier durchgefiihrten
Experimenten die Zahlraten deutlich geringer wiren und die Auswertung erschweren wiirden. Der
Einfluss der angelagerten Zerfallsprodukte kann aufgrund ihres geringen Anteils vernachléssigt
werden. In fritheren Experimenten in der gleichen Radonkammer wurde die deponierte Aktivitét
der Zerfallsprodukte in einem luftdurchstromten Filtersystem gemessen, wobei hier davon auszu-
gehen war, dass alle Grofenfraktionen im Filter zurtickbleiben. Abgesehen von Schwankungen bei
niedriger relativer Luftfeuchtigkeit, wurde auch hier ein linearer Zusammenhang gemessen [29].
Messungen in Biirordumen und Wohnungen in Hongkong zeigten ebenfalls einen linearen Zu-
sammenhang zwischen Radonaktivitdtskonzentration und der EEC der Zerfallsprodukte [89} 90].
Die ICRP nimmt bei der Unterscheidung von Expositionsszenarien jeweils einen festen F-Faktor
an und geht dementsprechend ebenfalls davon aus, dass die Gesamtmenge an Zerfallsprodukten
linear mit der Radonaktivitétskonzentration ansteigt [10].

Insgesamt stimmen die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Daten mit beschriebenen Beobach-
tungen in der Literatur iiberein. Der genutzte experimentelle Aufbau bietet daher gute Voraus-
setzungen fiir die Untersuchung weiterer Einflussfaktoren auf die Grofsenverteilung der Radon-
Zerfallsprodukte.

5.1.3. Ventilation

Das Einschalten des Ventilators sorgt fiir eine Luftzirkulation innerhalb der Radonkammer. Diese
fiihrt zu einer Reduktion der freien Zerfallsprodukte, wobei sich ein stabiler Wert einstellt und
die freien Zerfallsprodukte nicht komplett eliminiert werden. Der gleiche Trend ist fiir die Cluster
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erkennbar, wobei die Fehler der einzelnen Messwerte deutlich héher sind und daher ungenauere
Ergebnisse liefern (siehe Kapitel [4.1.3)).

Leung et al. haben in einer kleineren Radonkammer (281) im radioaktiven Gleichgewicht ebenfalls
eine Reduktion der freien Zerfallsprodukte durch Ventilation gemessen und begriinden dies mit
einer hoheren Depositionsgeschwindigkeit. Im Gegensatz dazu konnten sie keinen Effekt auf die
angelagerten Zerfallsprodukte durch Ventilation feststellen [93].

In einer gréferen Radonkammer (1611) stellte Cheng eine hhere Partikeldeposition im Gro-
Fenbereich von ~ 1-100 nm fest und auch er konnte keinen Effekt auf die Deposition groferer
Partikel messen [94]. Er begriindet die htheren Depositionsraten mit der zusétzlichen turbulenten
Diffusion, die auf die Partikel wirkt. Auch Porstendoérfer beschreibt die turbulente Diffusion als
zusétzlichen Einflussfaktor auf das Verhalten der freien Zerfallsprodukte innerhalb turbulenter
Stromungen. Er geht davon aus, dass diese ab einem gewissen Grad der Turbulenz dominant
gegeniiber der Brown’schen Diffusion ist [44].

Die hier gezeigten Messungen zeigen den gleichen Trend, wobei keine Aussagen iiber gréfsere
Partikel (> 100nm) moglich sind. Ubertrigt man diese Ergebnisse auf die Nutzung von Ven-
tilatoren zur Reduktion der Strahlenbelastung durch Radon-Zerfallsprodukte, kann diese zwar
verringert werden, da die freien Zerfallsprodukte allerdings nicht vollstdndig eliminiert werden,
besteht dennoch ein Restrisiko. Basierend auf den Messungen von Leung et al. und Cheng ist
jedoch davon auszugehen, dass eine hohere Ventilation auch zu einer geringeren EEC der freien
Zerfallsprodukte fiihrt. Da die Ventilation in der genutzten Radonkammer nicht variiert werden
kann, sondern lediglich zwischen den Zustédnden ,Ventilation ein‘ und ,Ventilation aus”“ gewechselt
werden kann, war eine Uberpriifung dieser Hypothese nicht méoglich.

5.1.4. Raumliche Verteilung

Die Radonaktivitatskonzentration zeigte an unterschiedlichen Positionen innerhalb der Radon-
kammer keine signifikanten Abweichungen von den erwarteten Werten (siehe Kapitel 4.1.4)). Da
Luft eine geringere Dichte als Radon (prus = 1,204 ¢ < pradon = 9,73 ¢ [95]) hat, hétte dies
zu einer ungleichméfigen Verteilung, hinsichtlich des Abstand des Detektorkopfes zum Kam-
merboden, fithren konnen. Allerdings fithrt die Nutzung des Messgeréites im kontinuierlichen
Messmodus zu einer dauerhaften Luftzirkulation innerhalb der Radonkammer. Die Luft wird
mit einem Volumenstrom von 1,50 + 0,05 ﬁ an der Vorderseite des Detektorkopfes angesaugt,
durch das Gerit gepumpt und durch einen Schlauch, der im oberen Bereich der Radonkammer
angeschlossen ist, wieder in die Kammer zuriickgeleitet. Diese dauerhafte Bewegung fiihrt zu
einer dauerhaften Luftzirkulation und zu einer gleichméfigen Verteilung von Radon innerhalb
der Kammer (siche Abbildung [5.1)).
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Einlass
Messluft
/ Detektorkopf

-----

Vom Messgerat
erzeugter Luftstrom

Position: Deckel Position: Mitte Position: Boden

Abbildung 5.1. Luftstrom in der Radonkammer, der je nach Positionierung des Detektorkopfes
(Deckel, Mitte, Boden) durch das Messgerit erzeugt wird; die Messluft wird am Detektorkopf (rot)
angesaugt, durch das Messgerdt gepumpt und am Lufteinlass (hellblau) zuriick in Radonkammer
geleitet

Zusitzlich kann es durch Konvektion zur weiteren Vermischung kommen, wobei dieser Effekt
im Vergleich zur Luftstrémung durch das Messgerdt zu vernachlidssigen ist. Die Temperatur im
Inneren der Radonkammer entsprach wihrend der Versuchsreihe zur Bestimmung der rdumli-
chen Verteilung der Raumtemperatur und wurde zusétzlich durch das umliegende Wasserbad
stabilisiert. Es sind daher keine grofen Temperaturunterschiede zu erwarten, wobei diese nicht
komplett ausgeschlossen werden kdnnen.

Die freien Zerfallsprodukte sinken mit abnehmendem Abstand zum Kammerboden ab und auch
die Cluster zeigen einen &hnlichen Trend, wobei hier die Messwerte nicht alle signifikant unter-
schiedlich sind (siehe Kapitel.1.4). Eine mégliche Ursache fiir das Absinken der Zerfallsprodukte
mit abnehmendem Abstand zum Kammerboden kann die beschriebene Luftzirkulation durch das
Messgerit sein. Je niedriger der Detektorkopf positioniert wird, desto groker ist der Abstand zwi-
schen eingesaugter Luft an der Vorderseite des Detektorkopfes und der Position an der die Luft
zuriick in die Radonkammer gefiihrt wird. Dies sorgt fiir einen Luftstrom, der in Richtung des
Kammerbodens gerichtet ist und am stérksten ist, wenn der Detektorkopf direkt am Boden plat-
ziert wird. Dies konnte dafiir sorgen, dass es analog zu den Beobachtungen bei Ventilation zu
einer Reduktion insbesondere der freien Zerfallsprodukte kommt. Knutsen et al. beobachteten
im Gegensatz dazu in einem Raum eine hohere Deposition der Zerfallsprodukte an der Decke
als am Boden. Ihre Erkldrung dafiir sind unterschiedliche Geschwindigkeiten der Luft [96]. In
den hier durchgefiihrten Experimenten ist die gréfste Verwirbelung vermeintlich bei niedrigster
Detektorkopfposition, somit schliefsen sich die beiden beobachteten Phinomene nicht aus.

Beide Grokenfraktionen sind an der Seite der Kammer in einem Abstand von 0,5 cm zur Kam-
merwand signifikant verringert. Analog zur Reduktion bei abnehmender Hohe kann dies durch
verstiarkte Turbulenzen der Luft verursacht werden. Rudnick und Maher haben zusétzlich an-
genommen, dass es zu einer Reduktion der Radon-Zerfallsprodukte ohne dufkere Einfliisse wie
Ventilation in einer Grenzschicht zu Winden kommt. Zwar liegt diese Grenzschicht in deren
Experimenten im Grofenbereich von weniger als einem Millimeter, ihre Dicke wird jedoch von
der Geometrie der Probenkammer, der Anlagerungsrate, dem Anteil der freien Zerfallsproduk-
te und der Diffusionskonstanten beeinflusst [56|. Unterschiede in den Parametern kénnen dazu
beitragen, dass in den hier durchgefithrten Experimenten die Grenzschicht grofer ist und somit
weniger Zerfallsprodukte am Kammerrand vorhanden sind. Die Schichtdicke steigt mit dem An-
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teil an freien Zerfallsprodukten, welcher in den hier durchgefiihrten Experimenten deutlich héher
ist als bei den Experimenten von Rudnick und Maher.

5.1.5. Relative Luftfeuchtigkeit

Die freien Zerfallsprodukte sanken linear mit steigender relativer Luftfeuchtigkeit ab, wihrend die
Cluster keinen eindeutigen Trend zeigten (siehe Kapitel . Es waren keine Zusammenhinge
zwischen einer hoheren relativen Luftfeuchtigkeit und einem Anstieg der angelagerten Zerfalls-
produkte erkennbar. Die Reduktion der EEC der anderen Gréfenfraktionen entsteht also durch
eine erhohte Ablagerung an Oberflichen und nicht durch die Anlagerung der Zerfallsprodukte
an dem zusitzlich vorhandenen Wasserdampf in der Radonkammer. Die relative Luftfeuchtigkeit
entspricht dem Verhéltnis des Wasserdampfes in der Luft im Vergleich zum maximal mogli-
chen Wasserdampf, den die Luft ohne Kondensation aufnehmen kann. Dieser maximale Wert
und dementsprechend auch die relative Luftfeuchtigkeit sind abhingig von der Umgebungstem-
peratur. Da die Experimente in dieser Arbeit bei gleicher Temperatur durchgefiihrt wurden
(T =225 £ 0,6°C), kann ein Temperatureffekt auf die Werte der relativen Luftfeuchtigkeit
ausgeschlossen werden.

Yu et al. beobachteten eine Reduktion der gesamten Radon-Zerfallsprodukte in Gebduden. Sie
gehen davon aus, dass der erhdhte Wassergehalt in der Luft zu einer Reduktion der Aerosole
in der Luft fithrt und somit auch die Radon-Zerfallsprodukte reduziert [89]. Diese Beobachtung
scheint jedoch eher auf eine Reduktion der angelagerten Zerfallsprodukte zuriickzufiithren zu
sein, wohingegen die hier durchgefiihrten Experimente die Reduktion der freien Zerfallsproduk-
te zeigen. Ein gegensitzlicher Trend wurde von Singh et al. [55] gemessen, die einen Anstieg
der Zerfallsprodukte mit steigender relativer Luftfeuchtigkeit in der Umwelt feststellten. Hierbei
stellten sie ebenfalls eine Korrelation zwischen relativer Luftfeuchtigkeit und Temperatur fest und
schlussfolgerten, dass der beobachtete Effekt aufgrund der Temperaturvariation entsteht. Dies
zeigt deutlich, wie wichtig eine unabhéngige Variation einzelner Parameter ist, da sonst eine Zu-
ordnung zwischen Parametervariation und Effekt erschwert wird. Die im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Experimente bieten den Vorteil, dass die relative Luftfeuchtigkeit variiert werden
konnte und die Temperatur konstant war. Die gemessene Reduktion der freien Zerfallsprodukte
ist dementsprechend durch den Anstieg der relativen Luftfeuchtigkeit bedingt.

In Experimenten von Chu und Lui wurde ein steigender F-Faktor mit steigender relativer Luft-
feuchtigkeit gemessen. Gleichzeitig sinkt die Depositionsgeschwindigkeit fiir freie Zerfallsprodukte
mit Feuchtigkeitsanstieg. Sie begriinden dies damit, dass der héhere Anteil an Wassermolekii-
len in der Luft eine hthere Ansammlung der Wassermolekiile in der direkten Umgebung des
geladenen Tochternuklids bewirkt. Durch diese Vergréferung sinkt der Diffusionskoeffizient und
die Ablagerung wird geringer [92|. Hierbei muss jedoch festgehalten werden, dass sie die genaue
Grofse der freien Zerfallsprodukte nicht quantifizieren. Wenn auch Zerfallsprodukte > 10 nm zu
den freien Zerfallsprodukten gezdhlt wurden, dann sind die Daten nicht mehr vergleichbar und
unterschiedliche Tendenzen méoglich.

Im Gegensatz dazu gehen Goldstein und Hopke jedoch davon aus, dass neutralisierte Zerfallspro-
dukte einen héheren Diffusionskoeffizienten haben und der hohere Wassergehalt zu einer schnel-
leren Neutralisation und dementsprechend zu einer schnelleren Deposition der Partikel beitragt
[43]. Dies wiirde die hier beobachteten Effekte der Reduktion der freien Zerfallsprodukte erkléren.
Insgesamt sind in der Literatur unterschiedliche Ergebnisse zu finden, die teilweise einen Anstieg
und teilweise eine Reduktion der Radon-Zerfallsprodukte mit héheren relativen Luftfeuchtigkei-
ten zeigen. Es fillt dabei allerdings auf, dass keine Unterscheidung der Grofenverteilung der
Radon-Zerfallsprodukte stattfindet. Im Rahmen dieser Arbeit wurden diese unterschieden und
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geringere Werte der freien Zerfallsprodukte bei Anstieg der relativen Luftfeuchtigkeit gemes-
sen und keine Veridnderungen im Gréfenbereich der Cluster (siehe Kapitel [£.1.5). Der Vergleich
mit Literaturdaten ist allerdings aufgrund der unbekannten Grofenverteilung in der Literatur
nur eingeschriankt mdéglich. Wurde der Anstieg der Zerfallsprodukte mit der relativen Luftfeuch-
tigkeit gemessen, konnte dies auf einem Anstieg im Bereich der angelagerten Zerfallsprodukte
zuriickzufiihren sein.

Um zu iiberpriifen, ob der gleiche Effekt auch bei einer hdheren Temperatur beobachtet werden
kann, wurde eine Messreihe bei hoherer Temperatur (T = 37,0 £ 0,2°C) durchgefiihrt. Diese
zeigte allerdings einen linearen Anstieg der Radonaktivitdtskonzentration mit steigender relati-
ver Luftfeuchtigkeit (siche Abbildung . Die Messwerte bei niedrigeren Werten der relativen
Luftfeuchtigkeit liegen zwar teilweise noch innerhalb des 95 % Konfidenzintervalls, der Anstieg
der Radonaktivitdtskonzentration ist dennoch erkennbar. In dem genutzten experimentellen Auf-
bau wird die Radonaktivitdtskonzentration ausschlieflich durch die Dauer der Quellaufsittigung
bestimmt [72], weshalb davon auszugehen ist, dass die Messwerte fiir die Radonaktivitétskon-
zentrationen fehlerbehaftet sind, obwohl der Hersteller des Gerdts angibt, dass Messungen bei
den gewihlten Bedingungen moglich sind [76).

Porstendorfer und Mercer [38] konnten die Abh#ngigkeit des Diffusionskoeffizienten von positiv
geladenem 2'2Pb, einem Zerfallsprodukt von ?20Rn, von der relativen Luftfeuchtigkeit zeigen.
Bei einer sehr geringen relativen Luftfeuchtigkeit (< 2 %) ist dieser fiir das geladene 2!2Pb nicht
mal halb so grofs wie bei hheren Werten der Luftfeuchtigkeit. Allerdings fiihrten sie ihre Expe-
rimente bei 20°C durch und es ist unklar, ob dieser Effekt bei hoheren Temperaturen auch fiir
andere Werte der relativen Luftfeuchtigkeit auftreten kdnnte. Tritt ein solcher Effekt innerhalb
des Messgerites fiir die Polonium-Nuklide auf, fithrt dies zu einer Verdnderung der Abschei-
dung und damit der Effizienz, die dann bei der Berechnung der Radonaktivitdtskonzentration
beriicksichtigt werden muss. Die Erhéhung der Temperatur fithrt ebenfalls zu einer Verdnderung
des Diffusionskoeffizienten (siche Formel und muss beriicksichtigt werden. Da diese beiden
Effekte die Abscheidecharakteristik beeinflussen, wére eine Korrektur des jeweiligen Kalibrierfak-
tors des Messgerédts notwendig, um die tatséchlichen Werte messen zu kénnen. Diese Korrektur
kann nicht durchgefiithrt werden, da dafiir die tatsichlichen Werte oder das Ausmak der Verin-
derung der Abscheidung bekannt sein miissten. Der Einfluss der relativen Luftfeuchtigkeit auf
die Messung von Radon und seinen Zerfallsprodukten ist daher auch fiir die Herstellung von
Messgeriten von entscheidender Bedeutung.

Eine detaillierte Betrachtung der Daten bei hoherer Temperatur ist aufgrund der fehlerhaften
Messung der Radonaktivitatskonzentration allerdings nicht zielfiihrend. Es wire zwar moglich,
die Radonaktivitdtskonzentration in der Kammer mit Hilfe von Formel B.3] und der Dauer der
Quellaufsittigung zu berechnen, ein weiterer Messfehler im Bereich der Radon-Zerfallsprodukte
kann allerdings weder ausgeschlossen noch quantifiziert werden. Hierfiir wére es notwendig, die
EEC der Radon-Zerfallsprodukte mit einer anderen Methode oder einem anderen Messgerét zu
bestimmen, um dadurch die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Werte zu verifizieren oder zu
falsifizieren.

5.1.6. Temperatur

Der Anstieg der Temperatur bei gleicher Radonaktivitatskonzentration fithrte zu einem signi-
fikanten Absinken der freien Zerfallsprodukte, wohingegen im Grofenbereich der Cluster keine
signifikanten Abweichungen erkennbar waren (siche Kapitel [4.1.6]).
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Ein Grund dafiir ist der steigende Diffusionskoeffizient mit steigender Temperatur (siche Formel
, wodurch die Deposition erhoht wird.

Zusétzlich kann ein méglicher Temperaturgradient innerhalb der Radonkammer die Verteilung
beeinflussen. Die Radonkammer ist in einem Wasserbad positioniert, das dauerhaft beheizt wer-
den kann. Die Oberseite der Kammer ist jedoch durch den Deckel aus Edelstahl in Kontakt mit
der Laborluft (=~ 22°C). Je stiarker die Radonkammer durch das Wasserbad geheizt wird, desto
hoher ist der Gradient zwischen dem Boden und den Aufenseiten der Kammer im Vergleich
zum Deckel. Dieser Gradient kann zur thermisch bedingten Konvektion und damit zu einem
zusitzlichen Luftfluss in der Kammer fiihren.

Analog zu den hier gemessenen Ergebnissen, konnten Abdalla und Al-Hajry in Experimenten
unter Laborbedingungen einen geringeren F-Faktor mit steigender Temperatur messen, wobei
sie keine Unterscheidung der Grofenfraktionen machen [97]. Sie verwenden allerdings in ihrem
Aufbau 226Ra-haltige Erde als Radonquelle und fithren die beobachteten Unterschiede auf die
verinderte Emanation von Radon, bedingt durch die Temperatur, zuriick. In den Experimen-
ten, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, ist die Radonaktivitdtskonzentration
unabhingig von der Temperatur und dieser Einfluss kann fiir diese Experimente ausgeschlossen
werden. Zusidtzlich gehen Abdalla und Al-Hajry von einer temperaturbedingten Verdnderung der
Aerosolzusammensetzung aus, ohne dies genauer zu erkléren [97].

Auch Singh et al. beobachteten bei der Messung von Radon und seinen Zerfallsprodukten das
Absinken des F-Faktors mit steigender Temperatur. Sie fiihren diese Variation allerdings auf
unterschiedliche Temperaturgradienten der Luft im Verlauf eines Tages und die damit einherge-
hende unterschiedliche ausgepréigte Konvektion zuriick [55].

Die gemessenen Daten zeigen den gleichen Trend wie die Literaturdaten. Letztere wurden jedoch
nicht unter vollstdndig kontrollierten Bedingungen durchgefiihrt und die Ergebnisse werden von
anderen Faktoren wie verdnderter Radonemanation beeinflusst. Die hier durchgefiihrten Experi-
mente kénnen andere Finfliisse ausschliefsen und die Reduktion der freien Zerfallsprodukte kann
eindeutig auf eine Erhéhung der Temperatur zuriickgefithrt werden.

5.1.7. Aerosolgenerator

Um die Aerosolgrofhenverteilung kontrollieren zu kénnen, sollte ein Aerosolgenerator genutzt wer-
den. Damit sollte die Gesamtmenge der Radon-Zerfallsprodukte, die in der Luft zuriickbleiben,
erhoht werden, um dadurch den Gleichgewichtsfaktor (F-Faktor) auf den von der ICRP ange-
nommenen Wert von 0,2-0,4 zu steigern. Dies wiirde gleichzeitig die Zahlrate des Messgerdtes
erh6hen und konnte eine detaillierte Quantifizierung von Effekten ermdéglichen wie beispiels-
weise die Untersuchung der angelagerten Zerfallsprodukte, die ohne Aerosolgenerator nicht re-
produzierbar waren. Zusétzlich sollte durch die gezielte Manipulation der Grofsenverteilung der
Radon-Zerfallsprodukte die Moglichkeit geschaffen werden, die grofenabhéngige Anlagerung in
Bifurkationen zu untersuchen. Ein weiteres Ziel war die maximale Steigerung der freien Zerfalls-
produkte, da diese wie bereits beschrieben (siehe Abbildung fiir den grofsten Teil der Dosis
verantwortlich sind. Diese Steigerung sollte dann fiir zukiinftige Experimente die Untersuchung
von DNA-Schiden im Respirationstrakt in einem Mausmodell abhingig vom Anteil der freien
Zerfallsprodukte ermoglichen.

Obwohl der Aerosolgenerator laut Herstellerangaben Primérpartikel einer Grofse von etwa 1,2 nm
erzeugt, konnte keine reproduzierbare Steigerung der EEC der freien Zerfallsprodukte oder Clus-
ter erreicht werden, lediglich die EEC der angelagerten Zerfallsprodukte konnten reproduzierbar
gesteigert werden. Wihrend bei sonstigen Experimenten die freien Zerfallsprodukte den grof-
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ten Anteil an Zerfallsprodukten ausmachten, stellten bei einer Einstellung des Aerosolgenerators
(5 %, 200 %, 35 %, 10 min) die angelagerten Zerfallsprodukte die grofste Fraktion (siehe Kapitel
13).

Wie in Kapitel[2.3.T|beschrieben, ist die entstehende Grofenverteilung der Radon-Zerfallsprodukte
von der Verteilung des vorhandenen Aerosols abhingig. Die Ergebnisse bestitigen, dass eine
Anlagerung der Radon-Zerfallsprodukte an das vorhandene Aerosol stattfindet. Die erzeugten
Partikel scheinen allerdings durch Agglomeration in ihrer Grofe anzuwachsen, da ausschlieflich
die EEC der angelagerten Zerfallsprodukte erh6ht werden konnten. Die Agglomeration kann zum
einen bereits in den Schlduchen zwischen Aerosolgenerator und Radonkammer stattfinden, zum
anderen kann es auch innerhalb der Kammer durch die lange Aufenthaltszeit (> 4h) zur Vergro-
Kerung der Partikel durch Anlagerungen aneinander kommen. Die Aerosolgréhenverteilung selbst
kann mit dem genutzten Messgerdt nicht bestimmt werden. Da sich allerdings die Grofenver-
teilung der Zerfallsprodukte &ndert, ist die Annahme, dass es zur Agglomeration der erzeugten
Primé#rpartikel kommt, gerechtfertigt. Auch Tu und Knutson konnten in ihren Experimenten
zeigen, dass die Anlagerung der Zerfallsprodukte an vorhandenes Aerosol stattfindet und sich
dieser Grokenverteilung anpasst [98|. Biermann und Sawyer konnten einen ahnlichen Trend in
Kombination mit Zigarettenrauch feststellen. Wenn sie zusétzliches Aerosol in ihrem Expositi-
onssystem bereitstellten, konnten sie eine bimodale Verteilung beobachten, wobei ein Peak im
Bereich des erzeugten Aerosols lag und der andere Peak im Bereich der freien Zerfallsprodukte
[99].

Wihrend die angelagerten Zerfallsprodukte deutlich erh6ht werden konnten, wurden die freien
Zerfallsprodukte und Cluster nicht reduziert. In einigen Experimenten kam es allerdings zu einem
Anstieg der Cluster, wobei dieser nicht reproduzierbar war. Diese Beobachtung zeigt, dass durch
die Erhohung des Aerosols in der Radonkammer insgesamt mehr Radon-Zerfallsprodukte in der
Luft verbleiben, ohne an den Oberflichen anzulagern. Da die Aerosolgréfenverteilung unbekannt
ist, bleibt nicht auszuschlieken, dass auch Partikel im Bereich der freien Zerfallsprodukte und
Cluster durch den Aerosolgenerator erzeugt werden. Diese scheinen jedoch den kleineren Anteil
am Aerosol in der Kammer zu haben. Aufgrund der unbekannten Aerosolgréfsenverteilung in der
Radonkammer konnen zwar keine Anlagerungskonstanten an das vorhandene Aerosol bestimmt
werden, die fiir die Dosimetrie entscheidenden Gréfsen, die EEC der verschiedenen Grokenfraktio-
nen, kénnen jedoch bestimmt werden. Fiir die durchgefiihrten Experimente und auch zukiinftige
Experimente ist lediglich die Gréfsenverteilung der radioaktiven Partikel von Interesse, die wih-
rend der Experimente dauerhaft gemessen wird. Andere Aerosolpartikel in der Kammer tragen
nicht zur Dosis bei und es ist nicht davon auszugehen, dass sie die Deposition der radioaktiven
Partikel beeinflusst.

Die Nutzung des Aerosolgenerators bietet durch Steigerung der angelagerten Zerfallsprodukte die
Méglichkeit zu untersuchen, ob deren Effekt auf die Lungendosis so gering ist wie aktuell ange-
nommen (siehe Abbildung oder ob es Abweichungen gibt. Aufserdem konnte gezeigt werden,
dass es durch Manipulation der Aerosolgréfsenverteilung méglich ist, die Grofenverteilung der
Radon-Zerfallsprodukte zu verdndern. Die Kombination aus dem bestehenden Versuchsaufbau
mit anderen Aerosolquellen kann also unterschiedliche Groéfsenverteilungen erzeugen, wodurch
insbesondere die synergistischen Effekte von Radon im Kombination mit Zigarettenrauch [26]
untersucht werden konnten.
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5.2. Depositionsmessungen im Lungenmodell

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neuer Messautbau entwickelt, der dazu beitragen kann,
die experimentelle Datenlage zur Deposition von Radon-Zerfallsprodukten in einem idealisierten
Lungenmodell zu verbessern. Der Luftfluss durch das Modell sollte die menschliche Atmung mit
den Phasen der Inspiration und Exspiration abbilden. Insbesondere Daten zur Deposition von
Nanopartikeln, zu denen auch die freien Zerfallsprodukte gehoren, sind begrenzt. Hinzu kommt,
dass die meisten Studien ausschliefilich einen einseitig gerichteten Luftfluss beachten, der in den
meisten Féllen die Phase der Inhalation abbilden soll [100]. Um experimentell die Deposition
in den Modellen bestimmen zu kénnen, wurde der Detektorkopf je an zwel unterschiedlichen
Positionen angesetzt. Aus der Differenz der gemessenen R EEC kann danach die Deposition
der Zerfallsprodukte berechnet werden (siche Kapitel . Die Positionierung des Detektorkop-
fes wurde hierbei so gewéhlt, dass sie die Ergebnisse mdéglichst minimal beeinflusst. Dennoch
kann dieser Einfluss mit dem genutzten Messgerdt nicht vollsténdig eliminiert werden. Der erste
Einflussfaktor ist, dass Kanten am Modell entstehen, wenn der Detektorkopf daran angesetzt
wird (siehe Abbildung [3.9)). Die gerade Fliche des Gitters am Detektorkopf, die vollstindig frei
liegen muss (siehe Kapitel , trifft auf den kreisférmigen Querschnitt des Zylinders des Mo-
dells. Diese entstehenden Kanten veréindern das Stromungsverhalten der Luft, die mit Hilfe des
Beatmungsgerites durch das Modell gepumpt wird. Zusétzlich limitiert die Notwendigkeit des
freiliegenden Gitters des Messgerits die Modellgrofe. Der Messkopf kann nur an die Bereiche in
dem Modell angesetzt werden, in denen der innere Radius des dargestellten Atemweges den Ra-
dius des Gitters (rgitter = 6,5 mm) {ibersteigt. Im Modell der ICRP ist bereits die 2. Generation
mit einem Radius von ra Generation = 4,25 mm [60] deutlich geringer. Der dritte Einflussfaktor ist
der Luftstrom, der durch das Messgerét erzeugt wird mit einem Volumenstrom von etwa 1,5 mlm
Dieser steht senkrecht zum Luftfluss, der von dem Beatmungsgerdt durch das Modell gepumpt
wird. Der Beatmungsluftfluss ist zwar deutlich grofker als der des Messgerites, dennoch wird
er durch den Messgerét-Luftstrom beeinflusst. Bei niedrigerer Atemfrequenz von 12 Atemziigen
pro Minute (BPM) erzeugt das Beatmungsgerét einen Volumenstrom von 12 mlmv bei héherer
Atemfrequenz (RR = 30 BPM) steigt dieser auf 30 —L.

Der entwickelte experimentelle Aufbau bietet jedoch durch das genutzte Beatmungsgerdt den
groken Vorteil, dass der oszillatorische Atemzyklus nachgestellt werden kann. Es kann somit nicht
nur isoliert der Einfluss der Inspiration und Exspiration gemessen werden, sondern auch poten-
tielle Effekte, die durch die Kombination aus beiden Luftstromrichtungen hervorgerufen werden.
Die meisten Modelle nutzen einen kontinuierlichen Luftfluss, der weder die unterschiedliche Ge-
schwindigkeit des Luftstroms mit einem Stillstand bei der Umkehr des Luftstroms abbildet, noch
die unterschiedlichen Flussrichtungen beachtet [100].

5.2.1. Deposition in Bifurkationen im Vergleich zu einem Hohlzylinder

Die ersten Messungen dienten der Validierung des neuen Aufbaus. Hierfiir wurde die Deposition
in einem Modell der Trachea mit der in Bifurkation verglichen. Es konnte die aus Simulationen
bekannte erhdhten Deposition in Bifurkationen gemessen werden (siehe Kapitel [£.3.1). Dies zeigt,
dass das neu entwickelte System fiir die Untersuchung weiterer Parameter wie die Variation des
Bifurkationswinkels oder der Atemfrequenz geeignet ist.

Unerwarteterweise wurden mehr freie Zerfallsprodukte im hinteren Bereich des Hohlzylinders
detektiert als vorne, obwohl dieser Bereich weiter von der zur Radonkammer zeigenden Offnung
entfernt ist (siehe Kapitel . Dies wiirde bedeuten, dass die Zerfallsprodukte in diesem Bereich
zunehmen, je mehr Strecke sie in dem Trachea-Modell zuriicklegen. Hierbei zeigt die statische
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Auswertung zwar einen signifikanten Unterschied des R__EEC (p < 0,001) zwischen den Werten
in der Mitte und am Ende des Modells, der Fehler der Messung iibersteigt jedoch den gemessenen
Anstieg (5,9 + 12,3 %). Eine mogliche Ursache hierfiir kann der Anschluss des Beatmungsgeréts
an das Modell sein. Der Schlauch wird mit Hilfe eines kegelformigen Anschlussstiicks mit dem
Modell verbunden, ohne dass diese Verbindung zusétzlich abgedichtet wird. Es kann daher nicht
ausgeschlossen werden, dass bei Ausdehnung des Beatmungsbeutels und dem dadurch entstehen-
den Unterdruck in dem Modell ein geringer Anteil an Luft direkt aus der Kammer eingesaugt
wird, ohne vorher das Trachea-Modell durchlaufen zu haben. Um diesen Einfluss bei Messungen
am Bifurkationsmodell zu minimieren, wurde der Abstand zwischen Schlauchanschluss und der
Position des Detektorkopfes vergréfert.
Dennoch zeigt der Vergleich eine deutlich héhere Deposition der freien Zerfallsprodukte in dem
Modell der Bifurkation (siehe Kapitel [£.3). Dieser Trend ist aus Simulationen bekannt [12} [13]
68, 69, |101]. Da der hauptsichliche Depositionsmechanismus fiir die freien Zerfallsprodukte die
stochastische Brown’sche Molekularbewegung ist, wére ein homogenes Depositionsmuster zu er-
warten. Sekundéarstromungen, die quer zur hauptsichlichen Luftflussrichtung sind, kénnen die
Ablagerung von Partikeln in diesem Grofenbereich jedoch zusétzlich beeinflussen und tragen
dadurch zu einer inhomogenen Verteilung bei [102]. Diese sind im Bereich der Trachea geringer
als im Bereich von Bifurkationen, wodurch die Hotspot-Regionen entstehen. Da die Sekundér-
stréomungen von einer Kombination aus der Geometrie des durchstromten Kérpers und den Ei-
genschaften des Luftflusses selbst abhdngen, wurde der Einfluss des Bifurkationswinkels und der
Einfluss der Atemfrequenz anschliefend untersucht.
In vielen Studien, die einen einseitigen Luftfluss nutzen, wird die Reynolds-Zahl (Re) angegeben,
um den Grad an Turbulenzen in der Strémung zu beschreiben. Da im Rahmen dieser Arbeit
der gesamte Atemzyklus inklusive Inspiration, Exspiration und der damit verbundenen Umkehr
der Luftstromung abgebildet wird, verdndert sich die Reynolds-Zahl ebenfalls stark. Sie hangt
von der Stromungsgeschwindigkeit der Luft (viyug), dem Durchmesser des jeweiligen Atemwegs
(datemweg) und der kinematischen Viskositét der Luft (v7,s;) ab und kann wie folgt berechnet
werden [103]:

VLuft - dAtemweg

Re = 5.1
VLuft ( )

Unter Beachtung des Verhiltnisses zwischen der Dauer der Inspiration und Exspiration (1:3), liegt
das Maximum der Reynolds-Zahl bei einer Atemfrequenz von 12 BPM bei Rerygspiration =~ 1800
und Regxspiration ~ 600. Fiir die héhere Atemfrequenz mit 30 BPM liegen die Werte der Reynolds-
Zahl bei Repgpiration ~ 4900 und Repxspiration ~ 1500. Zum Zeitpunkt des Richtungswechsels der
Luftstromung beim Wechsel von Inspiration und Exspiration und andersherum, ist die Reynolds-
Zahl kurzzeitig Rewechsel = 0. Zusétzlich werden durch die Umkehr der Luftstrémung zuséatzliche
Effekte hervorgerufen, die durch eine reine Betrachtung der Reynolds-Zahl nicht beriicksichtigt
werden wiirden. Es kommt beispielsweise in den Phasen des reduzierten Luftflusses kurz vor
dem Phasenwechsel dazu, dass in einigen Bereichen die Luftstromung entgegen der eigentlichen
Richtung stromt [104]. Der Luftstrom kann aufgrund seiner Trigheit nicht sofort vollstindig seine
Richtung dndern. Die Betrachtung einer Querschnittsfliche orthogonal zur Achse des jeweiligen
Zylinders zeigte einerseits Bereiche, wo die Luft in Richtung Inspiration strémt und andererseits
bereits Bereiche, wo die Luft in Richtung der Exspiration fliefft. Dieser Trend, dass Stromungen
in beide Richtungen auftreten, wurde sowohl beim Wechsel zwischen Ingpiration zur Exspiration
als auch andersherum beobachtet [105].

Der neu entwickelte Aufbau kann dies abbilden und bietet dementsprechend einen groften Vorteil
gegeniiber Studien, die mit einem einseitigen Luftstrom arbeiten.
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5.2.2. Bifurkationswinkel

Nach Inbetriebnahme und Validierung des Aufbaus wurde der Einfluss des Bifurkationswinkels
(p) auf die Deposition untersucht. Hierfiir wurde ein symmetrisches Modell mit einem nativen
Bifurkationswinkel (¢ = 70°) und ein Modell mit einem sehr grofen Winkel (¢ = 180°) vergli-
chen. Hiermit sollte iiberpriift werden, ob interindividuelle Unterschiede |[106]| einen messbaren
Einfluss auf die Deposition der freien Zerfallsprodukte haben. Die Ergebnisse (siehe Kapitel
zeigen eine tendenziell hohere Deposition bei einem groferen Bifurkationswinkel mit einem An-
stieg von 5% (siehe Kapitel . Hierbei muss jedoch beachtet werden, dass die Fehler der
Depositionsberechnung mit + 8,8 % und 4+ 11,8 % grofker sind als dieser Unterschied.

Die beschriebenen Inhomogenitéten im Luftstrom fiihren nicht nur zu der Entstehung von Hots-
pots im Bereich der Bifurkationen, sondern konnen ebenfalls die Deposition bei unterschiedlichen
Bifurkationswinkeln beeinflussen. Hofmann et al. untersuchten den Einfluss des Winkels auf die
Luftstromung sowie auf die Deposition in Bifurkationen wihrend der Inspiration und Exspirati-
on. Zusdtzlich analysierten sie die Depositionsdichte von Partikeln, also die Anzahl an Partikeln
die auf einer bestimmten Fliche anlagern [107]. In ihrem idealisierten Modell der 3. Lungengene-
ration konnten sie hierbei in der Phase der Inspiration eine erh6hte Gesamtdeposition simulieren,
wobei sich die maximale Depositionsdichte nicht unterschied. Fiir die Dosimetrie bedeutet dies,
dass durch entstehende Inhomogenititen des Luftflusses mehr Zellen bestrahlt werden, ihre Dosis
jedoch unabhéngig vom Bifurkationswinkel ist. Anders stellte sich dies in der Phase der Exspi-
ration dar, hier wurde ebenfalls eine héhere Gesamtdeposition in ihrem theoretischen Modell
simuliert, allerdings stieg mit dem Bifurkationswinkel auch die maximale Depositionsdichte an.
Dies fithrt dazu, dass etwa gleich viele Zellen bestrahlt werden, diese jedoch eine héhere Dosis
bei groferem Winkel erhalten [107]. Pradhan und Guha untersuchten die Luftstromungen in ver-
schiedenen idealisierten Bifurkationen und konnten hierbei bereits bei einem Bifurkationswinkel
von 5° feststellen, dass es zur Ausbildung sekundérer Stromungen kommt. Diese sind bei einem
Bifurkationswinkel von 35° deutlich ausgeprégter [108]. Es ist unklar, ob und inwieweit ein noch
grokerer Bifurkationswinkel als der hier getestete (¢ = 180°) diesen Effekt noch weiter verindert.
Wird dieser Effekt durch die weitere Vergroferung des Winkels weiter verstdrkt, dann konnte
dies eine Erklirung fiir die gemessene Tendenz der hdheren Deposition sein.

Neben dem Bifurkationswinkel selbst spielen fiir die Verteilung der Luftstromungen in humanen
Respirationstrakt noch viele weitere geometrische Faktoren eine Rolle. Insbesondere durch den
Nasen-Rachen-Raum entstehen Turbulenzen und Sekundérstrémungen [109} |110], die sich bis in
die Trachea und tieferliegende Lungenregionen fortsetzen [111]. In einem System bestehend aus
einer Aneinanderreihung von Bifurkationen trigt nicht nur der Bifurkationswinkel zur Erzeu-
gung von Sekunddrstrémungen bei, sondern ebenfalls die Planaritdt des Systems. Liegen zwei
aufeinander folgende Bifurkationen planar zueinander, also in einer Ebene, dann entsteht ein
anderes Stromungsmuster als wenn eine Bifurkation aus der Ebene hinaus ragt [L11]. Der im
Rahmen dieser Arbeit entwickelte Autbau kann durch Erginzung weiterer Bifurkationen auch
diese Einfliisse messen. Der Einfluss eines turbulenten Luftstroms am Beginn der Bifurkation
kann hierbei beispielsweise durch das Hinzufiigen eines Nasopharynx-Modells vor der Trachea
umgesetzt werden. Auch das Ergénzen weiterer Bifurkationen ist leicht mdoglich. In Kombina-
tion mit dem oszillatorischen Luftfluss bietet das System eine Vielzahl an Moglichkeiten, um
die unterschiedlichen geometrischen Einfliisse des Respirationstraktes auf die Deposition freier
Zerfallsprodukte zu untersuchen und zu charakterisieren.
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5.2.3. Atemfrequenz

Neben den geometrischen Eigenschaften des Respirationstraktes, sollte zusitzlich der Einfluss der
physiologischen Parameter der Atmung gemessen werden. Dafiir wurde die Deposition bei einer
Atemfrequenz von 12 Atemziigen pro Minute (BPM) mit der von 30 BPM verglichen. Die Aus-
wirkung der Atemfrequenz ist von besonderem Interesse, da diese bei physischer Aktivitat stark
variieren kann (siche Tabelle . Die durchgefiihrten Experimente zeigten keine Unterschiede
in der Deposition bei den beiden getesteten Atemfrequenzen (siehe Kapitel .

Bei der Variation der Atemfrequenz treten zwei gegensitzliche Effekte auf, die die Deposition
beeinflussen. Einerseits werden durch den héheren Luftfluss absolut betrachtet mehr freie Zer-
fallsprodukte durch das genutzte Modell gepumpt. Bei gleichbleibender prozentualen Deposition
wiirde dies die Ablagerung deutlich steigern. Durch die hohere Geschwindigkeit der Luft entstehen
zusitzlich vermehrt sekundére Stromungen, die die Deposition erhdhen kénnen [12]. Andererseits
sinkt mit der Erh6hung der Atemfrequenz die Aufenthaltsdauer der einzelnen Partikel in dem
hier genutzten Modell. Da sich die freien Zerfallsprodukte durch die Brown’sche Molekularbewe-
gung ablagern, sinkt ihre Depositionswahrscheinlichkeit mit der verringerten Aufenthaltsdauer
[67].

Die Simulationen von Hofmann et al. zeigten im Gegensatz zu den hier gemessenen Ergebnis-
sen allerdings dennoch einen Anstieg der Deposition bei einer Erhthung der Atemfrequenz [67].
Diese Ergebnisse bezogen sich jedoch auf alle Grofenfraktionen der Zerfallsprodukte, wihrend
in den gezeigten Messungen lediglich die freien Zerfallsprodukte ausgewertet wurden. Ein sol-
cher Anstieg der Gesamtdeposition ist aufgrund unterschiedlicher Depositionsmechanismen fiir
die verschiedenen Grdéfsenfraktionen nicht iiberraschend. Insbesondere grofe Zerfallsprodukte,
die durch Sedimentation und Impaktion anlagern, werden stirker durch die Geschwindigkeit des
Luftstroms beeinflusst. Im Gegensatz zu den Ergebnissen von Hofmann et al. fanden George et
al. in Probanden keine Abhéngigkeit der Deposition der Radon-Zerfallsprodukte von der Atem-
frequenz. Die Probanden atmeten dabei radonhaltige Luft aus Minen ein. Ihre Auswertung zeigte
hingegen, dass die Deposition mit der Zunahme des Atemzugvolumens anstieg. Allerdings wurde
die Grofhenverteilung der Radon-Zerfallsprodukte in ihren Experimenten nicht detaillierter doku-
mentiert, wodurch unklar ist, ob die unterschiedlichen Grofenfraktionen in verschiedenem Mafe
in der Lunge der Probanden zuriickbleiben [112].

In experimentellen Untersuchungen in einem anatomischen Lungenmodell fanden Li et al. eine
deutliche Reduktion der Deposition mit dem Anstieg der Atemfrequenz von 5 BPM auf 30 BPM.
Sie nutzten hierbei gasférmiges Iod, das einen &hnlichen Diffusionskoeffizienten hat wie 2!8Po.
Sie variierten in ihren Experimenten zwar zyklisch den Luftfluss, allerdings ohne den Luftstrom
umzukehren und die Phase der Exspiration abzubilden. Zusétzlich bestimmten sie lediglich die
Gesamtdeposition, ohne dabei zwischen speziellen Abschnitten zu differenzieren [113]. Einen
dhnlichen Trend fanden auch Shi et al., die den Luftfluss in einem idealisierten Modell der 3.-5.
Lungengeneration simulierten. Sie analysierten jedoch zusdtzlich die Orte der Deposition in dem
Modell und reproduzierten die bekannten Hotspot-Regionen in den Bifurkationen. Fiir Partikel
mit einem Durchmesser von d = 1 nm konnten sie zusétzlich feststellen, dass bei einem Anstieg
der Reynolds-Zahl verbunden mit einem Anstieg der Atemfrequenz die Deposition verringert
wurde [114]. Balashézy und Hofmann simulierten die Deposition von Partikeln verschiedener
Durchmesser (d = 1nm, d = 10nm) in Bifurkationsmodellen. Sie konnten hier gegensitzliche
Trends fiir die beiden Grofen identifizieren. Wahrend kleinste Partikel (d = 1nm) bei hoheren
Durchflussraten eine geringe Deposition aufwiesen, war dieser Effekt fiir die groferen Partikel
(d = 10nm) andersherum und die Deposition stieg an [115]. Im Rahmen dieser Arbeit wer-
den Radon-Zerfallsprodukte mit d = 1nm und d = 10nm beide zur Groékenfraktion der freien
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Zerfallsprodukte gezéhlt und keine weitere Unterscheidung gemacht. Da diese Partikel laut der
Simulationen von Baldshazy und Hofmann allerdings gegensétzliches Verhalten zeigen, kann dies
dazu beitragen, dass keine Unterschiede mit dem genutzten Gerét messbar sind.

Der Vergleich mit Literaturdaten zeigt die grofe Variabilitét an gemessenen Einfliissen. Das neu
entwickelte Modellsystem bietet drei groke Vorteile, die auch fiir zukiinftige Messungen relevant
sein konnen.

Erstens wird mit dem genutzten Modell nicht nur eine Atemphase abgebildet, sondern der ge-
samte Atemzyklus inklusive unterschiedlicher Geschwindigkeiten sowie der Umkehr der Luftfluss-
richtung kann simuliert werden. Zusétzlich ist mit dem genutzten Beatmungsgerét eine Variation
der Atemparameter moglich.

Zweitens kann das Modell leicht modifiziert werden, indem Ergénzungen oder Verdnderungen der
Struktur entworfen und anschliefend 3D gedruckt werden. Hierbei konnen nicht nur Verdnde-
rungen einer einzelnen Bifurkation wie die Variation des Bifurkationswinkels oder die Erstellung
einer asymmetrischen Bifurkation vorgenommen werden. Es kdnnen ebenfalls der Nasen-Rachen-
Raum oder weitere Bifurkationen an dem hier genutzten Modell ergénzt werden. Wird das Modell
stiickweise erginzt oder modifiziert, erméglicht dies die eindeutige Zuordnung von beobachteten
Verdnderungen der Deposition zur jeweiligen Modellanpassung.

Drittens werden die Radon-Zerfallsprodukte gemessen und keine anderen Stoffe genutzt. In an-
dere Studien wurden Stoffe verwendet die einen dhnlichen Diffusionskoeffizienten haben wie die
Radon-Zerfallsprodukte, um diese nachzuahmen [113|. Es miissen hier dementsprechend keine
Annahmen beziiglich des Verhaltens der Radon-Zerfallsprodukte getroffen werden, die fehlerbe-
haftet sein kénnen.

Dennoch gibt es auch die bereits beschriebenen limitierenden Faktoren des Modells. Hierzu zéhlen
die erzeugten Turbulenzen durch den Luftstrom des Messgerétes, die Kanten in dem Modell, um
den Messkopf ansetzen zu konnen und die Notwendigkeit, dass der Atemwegsdurchmesser grofier
ist als der Durchmesser des Gitters am Detektorkopf.

Insgesamt konnten mit dem neu entwickelten Modell bereits erste Messungen durchgefiithrt wer-
den, die keinen Einfluss der Atemfrequenz auf die Deposition der freien Zerfallsprodukte zeigte.
Die Steigerung des Bifurkationswinkels zeigte die Tendenz der steigenden Deposition mit Ver-
groferung des Winkels, wobei die hohen Fehlerwerte zu beachten sind.

5.3. Filterung von Radon-Zerfallsprodukten durch Masken

Die Experimente zur Bestimmung der Filtereffizienz von Gesichtsmasken zeigten eine fast voll-
stdndige Filterung der freien Zerfallsprodukte und eine sehr gute Filterung der Cluster fiir beide
Maskentypen (siehe Kapitel . Die Porengrofen der Masken sind grofer als die Durchmesser
der freien Zerfallsprodukte und Cluster, welche dementsprechend nicht dadurch zuriickgehal-
ten werden, dass sie zu grof sind. Partikel in diesem Gréfenbereich (d < 200 nm) kénnen jedoch
durch die Brown’sche Molekularbewegung an Oberflichen, in diesem Fall an der Magke, anlagern
(siehe Kapitel 2.3.2). Ihre Diffusionsgeschwindigkeit (vp;ss) kann dabei mit Hilfe der kinetischen
Gastheorie berechnet werden [116]:

3kpT
m

(5.2)

VDiff =
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Hierbei entspricht kg der Boltzmann-Konstanten (kg — 1,380650-10723 % [18]), T der Temperatur
und m der Masse des Partikels. Mit der Annahme, dass es sich um sphérische Partikel (V' = %77‘7”2)
mit einer Dichte von p = 1 %3 handelt, kann die jeweilige Diffusionsgeschwindigkeit bestimmt

werden:
3kpT 3kgT
= UDiff = = 5.3
=\ v p- 57 (3d)? o3

Sie steigt mit sinkender Partikelgrofe deutlich an (siehe Abbildung .
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Abbildung 5.2. Diffusionsgeschwindigkeit in Abhingigkeit der Partikelgrofe fiir die freien Zerfalls-
produkte (A) und die Cluster (B)

Die Geschwindigkeit der Partikel durch die Maske ist durch den Luftstrom des Messgerits be-
stimmt. Mit einem Volumenstrom von 1,49 ﬁ und einer Offnungsfliiche des Detektorkopfes von
1,33 cm? entspricht sie vy fistrom = 0,19 2.

Die Diffusionsgeschwindigkeit {ibersteigt diese im gesamten Grofenbereich der freien Zerfallspro-
dukte um mindestens eine Grofsenordnung und liegt fiir Partikel mit einem Durchmesser zwischen
0,5-10nm im Bereich von 4,83-432,18 7%, wobei die kleinsten Partikel die héchste Diffusionsge-
schwindigkeit haben (siehe Abbildung [5.2]A).

Im Bereich der Cluster iibersteigt die Diffusionsgeschwindigkeit die des Luftstroms nicht mehr
so deutlich, wobei sie fiir die grokten Zerfallsprodukte, die noch den Clustern zuzuordnen sind
(d = 100nm), sogar geringer ist (vp;sy = 0,157%). Es ist jedoch festzuhalten, dass auch im
Bereich der Cluster fiir die meisten Partikelgréken die Diffusionsgeschwindigkeit deutlich gréfer
ist (siche Abbildung[5.2B).

Insgesamt zeigt sich, dass je kleiner die Partikel sind, desto wahrscheinlicher ist die Anheftung
durch Diffusion an die Maske. Lediglich fiir grofsere Zerfallsprodukte im Bereich der Cluster ist
anzunehmen, dass ein gewisser Anteil die Maske durchstromen kann. Mit dem genutzten Messge-
rat ist es nicht moglich, die genaue Partikelgrofsenverteilung zu bestimmen, da lediglich zwischen
freien Zerfallsprodukten (< 10nm), Clustern (20-100nm) und angelagerten Zerfallsprodukten
(> 100nm) unterschieden wird (siehe Kapitel [3.2.2). Die Rechnungen geben allerdings einen
Hinweis darauf, fiir welche Partikelgréfsen die Filterung am wahrscheinlichsten ist.

Annika Hinrichs Seite: 83



5. Diskussion

Die experimentell bestimmte fast vollstindige Filterung der Radon-Zerfallsprodukte ist fiir das
tatséchliche Tragen von Masken jedoch nicht zu erwarten. Ein Grund dafiir ist, dass Menschen,
die eine Maske tragen, keine perfekte Abdichtung zwischen der Maske und ihrem Gesicht errei-
chen. Dementsprechend kann Luft an der Maske vorbei stromen ohne gefiltert zu werden [117].
Auferdem kann die Feuchtigkeit der Maske einen Einfluss auf die Filtereffizienz haben. Die Ex-
perimente wurden bei einer relativen Luftfeuchtigkeit von etwa 65 % durchgefiihrt und kénnen
somit Umweltbedingungen abbilden. Die Ausatemluft des Menschen hat allerdings eine deutliche
hohere relative Luftfeuchtigkeit, wodurch die Feuchtigkeit der Magke und auch die Filtereffizienz
beeinflusst werden kdnnte. Dies miisste separat untersucht werden, wobei das Ziel der durchge-
fiihrten Messungen die Beantwortung der grundlegenden Frage war, ob und in welchem Mafe
Gesichtsmasken die Filterung von Radon-Zerfallsprodukten ermdoglichen.

Die Ergebnisse zeigen eine hohe Filtereffizienz, wodurch Magken eine schnelle und kostengiinstige
Methode zur Reduzierung der Strahlenbelastung durch Radon-Zerfallsprodukte bieten, da sie
insbesondere die freien Zerfallsprodukte effektiv zuriickhalten kénnen [79).

5.4. Loslichkeit

Die Loslichkeit von Radon nach einer Stunde Exposition wurde in humanen Blutkomponen-
ten, Proteinlésungen (Hamoglobin, Albumin) sowie in Olsdure, 1-Pentanol und deren Mischung
experimentell bestimmt. Die Experimente wurden hierbei mit einer etablierten Methode durch-
gefiihrt, die die Diffusion von Radon aus der Probe minimiert |7]. Wichtig ist hierbei, dass bei
dem Verschluss der Proben innerhalb der Kammer keine radonhaltige Luft in den Geféifien ein-
geschlossen wird. Diese wiirde zu einer Steigerung der gemessenen Probenaktivitat fiihren und
somit die Berechnung der Loslichkeit beeinflussen. Um diesen Einfluss zu minimieren, wurde wie
bereits beschrieben (siche Kapitel ein Fiillstandspriifer verwendet. Zuséatzlich konnte bei
einigen Proben beim héndischen Sichern der Proben und dem damit verbundenen Andriicken
des Deckels an das Geféf ein minimales Auslaufen der Proben von einigen Tropfen festgestellt
werden. Dies ist nur dann moglich, wenn die Probe das gesamte Gefafl ausfiillt. Da hierbei keine
systematischen Unterschiede zwischen diesen Proben mit Proben ohne minimales ,Uberlaufen”
gemessen wurden, ist davon auszugehen, dass der Einfluss geringer ist als die statistische Schwan-
kung der Messwerte.

Die Loslichkeit in humanen Blutproben zeigte keine signifikanten Unterschiede in Vollblut und
Erythrozytenkonzentrat aber erh6hte Werte im Plasma. Insgesamt streuten die Messwerte rela-
tiv stark mit Standardabweichungen von bis zu 36,9 % im Erythrozytenkonzentrat (siehe Kapitel
. Ein moglicher Finflussfaktor fiir diese hohen Schwankungen sind interindividuelle Unter-
schiede der Blutzusammensetzung. Es existieren lediglich Normbereiche unterschiedlicher Be-
standteile [64], die genaue Zusammensetzung der humanen Blutproben wurde allerdings nicht
bestimmt. Blutproben von dem selben Spender zu erhalten, war nicht méglich und wiirde auch
keinen Vorteil bieten, da es auch hier zu intraindividuellen Schwankungen der Blutzusammen-
setzung kommen kann. Die exakte Zusammensetzung des Blutes wie beispielsweise der Hamoglo-
bingehalt der Erythrozyten variiert auch fiir gesunde Individuen im Verlauf des Tages und auch
zwischen unterschiedlichen Tagen und Monaten [118]. Der Einfluss der unterschiedlichen Zusam-
mensetzungen kann daher experimentell nicht eliminiert werden. Die Daten zeigten jedoch, dass
die Schwankungen aus einer einzelnen Blutprobe bereits sehr hoch waren und daher scheinen die
interindividuellen Unterschiede der Zusammensetzung nicht ausschlaggebend zu sein.
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Auch die in den Proben enthaltenen Zusitze beeinflussen die Ergebnisse (siehe Kapitel ,
da diese nicht nur zwischen den Komponenten schwanken, sondern auch bei den verschiedenen
Proben einer Komponente variieren kénnen. Eine Exposition ohne Zuséitze ist allerdings nicht
moglich, da die Proben 1h offen in der Radonkammer exponiert werden und in dieser Zeit ko-
agulieren wiirden. Dies wiirde die Probeneigenschaften verindern und somit auch die Loslichkeit
beeinflussen.

Zusitzlich sollte beachtet werden, dass das genutzte Erythrozytenkonzentrat aufgrund der La-
gerungsdauer nicht mehr zur Transfusion zugelassen war, wodurch die Zahl der lebenden Ery-
throzyten im Vergleich zum Vollblut variieren kann. Da allerdings davon auszugehen ist, dass
Radon ausschliefslich durch den passiven Prozess der Diffusion in die Probe gelangt, sollte dieser
Unterschied die Ergebnisse nicht signifikant beeinflussen.

Die experimentell bestimmten Loslichkeitswerte sollten auch zur Verifikation des Modells der
ICRP beitragen, die zur Berechnung unbekannter Werte in Gewebe auf den gewichteten Mittel-
wert basierend auf der Gewebezusammensetzung zuriickgreift (siehe Formel . Da sich das
humane Vollblut fast vollstindig aus Erythrozytenkonzentrat (45 %) und Plasma (54 %) zusam-
mensetzt (siehe Kapitel , sollte der gewichtete Mittelwert der beiden Komponenten der
Loslichkeit von Radon in Vollblut entsprechen. Die Loslichkeit von Radon ist allerdings in Plas-
ma signifikant héher als in den anderen beiden Komponenten. Sie ist im Erythrozytenkonzentrat
im Vergleich zu Vollblut etwas erhoht. Der berechnete Mittelwert iibersteigt daher den experi-
mentell bestimmten Wert, wobei die hohen Schwankungen der Messwerte eine definitive Aussage
erschweren.

Obwohl sich Radon kaum in Wasser sondern eher in Fett 16st |[82] und dies der Hauptbestandteil
von Plasma ist, wurde in Plasma die héchste Loslichkeit der Blutkomponenten gemessen. Plasma
enthélt im Vergleich zu Wasser allerdings noch Proteine und niedermolekulare Substanzen (siehe
Kapitel . Im néchsten Schritt wurde daher die Loslichkeit in wéssrigen Losungen von Albu-
min bestimmt. Diese sollten zusdtzlich mit Haimoglobin-Losungen verschiedener Konzentrationen
verglichen werden. Die Bestimmung der Loslichkeit zeigte weder eine Konzentrationsabhingig-
keit noch signifikante Unterschiede zwischen den Proteinen bei gleicher Konzentration (siehe
Kapitel . Die bekannte hohere Loslichkeit von Radon in Fettsduren im Verglich zu Wasser
beruht laut Simulationen darauf, dass ein Radonatom die geordnete Struktur der Wassermole-
kiile starker stort als die der grofseren Fettsduren [82]. Die gelosten Proteine kénnen ebenfalls die
geordnete Wasserstruktur storen und dadurch zu einer Erhohung der Loéslichkeit von Radon im
Vergleich zu reinem Wasser beitragen.
Vergleicht man die gemessene Loslichkeit von Radon mit Daten von Xenon, werden Unterschiede
deutlich. Obwohl die beiden Edelgase einen &hnlichen Van-der-Waals-Radius haben (rx, = 216 pm,
rpn = 220pm [119]) und in Proteinen in &hnlichen Stellen anlagern konnen [120], zeigt Xenon
einen anderen Trend.
Die Bestimmung der Loslichkeit von Xenon in verschiedenen Proben zeigte folgende Abstufungen
[121]:

SWasser < SPlzzsma < SVollblut < SHiimoglobin < SErythrozyten < SFett

Dieser Trend wére auch zu erwarten, wenn die Loslichkeit fiir Radon dem Modell der ICRP
folgen wiirde und man diese additiv berechnen koénnte. Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit
gemessenen Daten fiir Radon folgen nicht dieser Reihenfolge.

Wihrend die hier gemessene Loslichkeit von Radon in humanen Blutproben und Protein-Losungen
ebenfalls zwischen der Loslichkeit von Wasser und Fettsduren lag, konnte der Trend fiir Plas-
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ma, Vollblut und Erythrozyten nicht gemessen werden. Ein mdéglicher Grund hierfiir kénnte die
Dauer der Exposition sein, denn Conn geht davon aus, dass seine Proben mit Xenon gesét-
tigt sind [121]. In den hier durchgefithrten Experimenten wird die Loslichkeit von Radon nach
einer Stunde Exposition gemessen, wobei nicht sichergestellt werden kann, dass die Sattigung
bereits erreicht ist. Eine ldngere Exposition der Proben mit Radon kénnte zu einer verdnder-
ten Loslichkeit und damit zu einem &hnlichen Trend fiihren. Das Erreichen der Séttigung kann
mit dem genutzten experimentellen Aufbau jedoch nicht garantiert werden. Die Erhthung des
Oberflichen-Volumen-Verhéltnisses (é = 1%) der Probe wiirde das Erreichen der Sattigung
beschleunigen, dies wurde allerdings bereits optimiert. Eine Vergroferung des Probenradius ist
nicht mdéglich, da die anschliekende gammaspektroskopische Messung nicht mehr innerhalb der
Abschirmung des Detektors stattfinden konnte. Dies wiirde zu einer Erhdhung der Hintergrund-
strahlung fithren. Eine Verringerung der Probenhohe ist ebenfalls nicht zweckméfig, da diese die
Zéhlrate der Gammaspektren verringern und damit ebenfalls die Qualitidt der Daten beeinflussen
wiirde. Eine Erhthung der Expositionszeit ist ebenfalls nicht zielfiihrend, da hier nicht sicher-
gestellt werden kann, dass die unterschiedlichen Proben stabil sind. Insbesondere in Blutproben
und auch in potentiellen Gewebeproben kénnen sich durch die offene Exposition bei Raumtem-
peratur die zelluldren Eigenschaften verdndern [7]. Ein Vorteil der kiirzeren Expositionszeiten ist
der mogliche Vergleich mit anderen Daten, die mit dem gleichen Aufbau in fritheren Arbeiten
bestimmt wurden. Zusétzlich ist die Dauer der Radontherapie in Heilstollen ebenfalls auf eine
Stunde pro Sitzung beschrankt.

Im Gegensatz zu den hier durchgefiihrten Experimenten in humanen Blutproben, geht die ICRP
davon aus, dass die Séttigung des Blutes mit Radon sofort erreicht wird [10]. Diese Annahme
scheint wegen des grofen Oberflachen-Volumen-Verhéltnisses (4000-14000 %) in den Alveolen
gerechtfertigt. Die Gasaustauschfliche in den Alveolen betriigt im Menschen etwa 80-140m? und
die Blutmenge im Kapillarbett variiert je nach korperlicher Anstrengung zwischen 100-200 ml
[122].

Neben dem beobachteten Loslichkeitstrend von Xenon wurden mehrere Kavititen in Hamo-
globin entdeckt, an die Xenon anlagern kann [123]. Wire dies auch fiir Radon der Fall, dann
miisste ein Anstieg der Loslichkeit mit der Himoglobin-Konzentration messbar sein. Da dies
nicht beobachtet werden konnte, ist davon auszugehen, dass die Léslichkeit von Radon in den
Hamoglobin-Lésungen hauptsichlich durch gelostes Radon zwischen den Wasser- und Proteinmo-
lekiilen bestimmt wird und nicht durch eine gesteigerte Anlagerung innerhalb des Hamoglobins.
Auch die Beobachtung, dass es keine signifikanten Unterschiede zwischen der Radonléslichkeit in
Albumin- und Hamoglobin-Ldsungen gibt, spricht gegen eine gezielte Anlagerung im Himoglo-
binmolekiil.

Um zu iiberpriifen, ob die Wechselwirkungen zwischen dem Protein und Wasser eine entschei-
dende Rolle spielen, wurde die Loslichkeit von Radon in hitzedenaturiertem Hamoglobin (12 %)
bestimmt und eine signifikant niedrigere Loslichkeit gemessen. Durch das Erhitzen der Protein-
Lésung wird die gefaltete Struktur des Himoglobins zerstort und durch Wechselwirkungen zwi-
schen den Proteinen kann es dann zur Formierung unldslicher Aggregate kommen [124]. Dies
scheint die Ordnung der Proteinlésung zu erhéhen und dadurch die Léslichkeit von Radon
zu senken. Fine weitere Betrachtung der Loslichkeit von Radon in Blutkomponenten und den
Protein-Losungen kann in den Arbeiten von Heddrich und Palkowski nachgelesen werden |81}, 87].

Um die von der ICRP angenommene Additivitidt zu iiberpriifen und die potentiellen Einflussfak-
toren zu reduzieren, sollte die Loslichkeit in Olsiure, 1-Pentanol sowie einer 1:1 Mischung der
beiden Fliissigkeiten gemessen werden. Hierbei zeigte sich eine deutliche Diskrepanz zwischen
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der berechneten und der experimentell bestimmten Loslichkeit in der Mischung. Wéahrend expe-
rimentell ein Wert von Sgxperimentenn = 10,13 £ 1,58 % / % bestimmt wurde, ist der berechnete

Wert mit Srechnung — 9,39 % / % nur etwa halb so grofs (siehe Kapitel .

Wird die Additivitédt der einzelnen Komponenten angenommen, dann wird jeweils nur die Wech-
selwirkung zwischen Radon und Olsiure (Lésungsmittel 1) und Radon und 1-Pentanol (Lésungs-
mittel 2) beriicksichtigt. Dieses Modell vernachléssigt jedoch die Wechselwirkungen zwischen den
beiden Losungsmitteln, was die Loslichkeit jedoch ebenfalls beeinflusst.

Eine thermodynamische Betrachtung der Henry-Konstanten eines Gases in einem Fliissigkeits-
gemisch aus zwei Komponenten liefert folgenden Zusammenhang [125]:

ln(HGas,]\Mschung) = Xlln(HGas,l) + XQZn(HGas,2) — a1,2X1X2 (54)

Hierbei entsprechen die Indizes der jeweiligen Komponente (Gas = Gas, Mischung = Mischung
der Fliissigkeiten, 1 = Losungsmittel 1, 2 = Losungsmittel 2), H den unterschiedlichen Henry-
Konstanten, x entspricht dem Anteil der Fliissigkeit an der Mischung und « beschreibt einen
experimentell bestimmten Koeffizienten, der die jeweilige Mischung mit der freien Gibbs-Energie
korreliert.

Hier wird auch mathematisch der Einfluss der Wechselwirkung der beiden Lésungsmittel unter-
einander (o 2x1x2) auf die Henry-Konstante sichtbar. Zusétzlich wére selbst bei einer idealen
Mischung der beiden Fliissigkeiten der Verlauf der Henry-Konstanten eine exponentielle und
keine lineare Funktion der Zusammensetzung der Einzelkomponenten [125].

Eine vollstdndige thermodynamische Behandlung der Loslichkeit von Radon in einzelnen Kom-
ponenten wird in dieser Arbeit nicht behandelt. Dennoch konnte mit den Messungen in Vollblut,
in Protein-Losungen und in der Mischung aus Olsiure und 1-Pentanol keine Additivitdt besti-
tigt werden. Diese Erkenntnis ist von grofer Bedeutung fiir den Strahlenschutz und zeigt die
Notwendigkeit der experimentellen Bestimmung der Loslichkeit von Radon in unterschiedlichem
Gewebe. Untersuchungen zur Loslichkeit von Radon in Gewebe konnten ebenfalls keinen klaren
Zusammenhang zwischen der Gewebezusammensetzung und der Loslichkeit feststellen |7]. Hier-
bei wurde insbesondere der Fett- und Wasseranteil an der jeweiligen Gewebeart beriicksichtigt,
wobei bei einer Additivitdt davon auszugehen wére, dass die Loslichkeit von Radon in Gewebe
mit hohem Wasseranteil geringer ist als in Gewebe mit einem hohen Fettanteil. Ist die tatséichli-
che Loslichkeit von Radon deutlich grofer, als die unter der Annahme der Additivitéit berechnete,
dann fiihrt dies dazu, dass das Risiko deutlich unterschitzt wird. Dies ist insbesondere fiir Gewe-
be wie Knochenmark oder auch Gehirn von grofer Bedeutung, da dort besonders empfindliche
Zellen existieren, deren Schidigung weitreichende Folgen fiir den gesamten Organismus haben
kann.
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Die Ergebnisse, die im Rahmen der vorliegenden Arbeit erzielt wurden, kénnen in vielféltiger
Weise als Ankniipfungspunkt fiir weitere Untersuchungen genutzt werden.

Insbesondere die Depositionsmessungen im Lungenmodell bieten viel Potential fiir weiterfiihren-
de Experimente. Hierbei kann einerseits das Lungenmodell erweitert und realistischer gestaltet
werden, andererseits kénnen weitere Atemparameter variiert werden.

Die Erweiterung des Modells ist zum einen durch die Ergidnzung eines Abschnitts des Nagen-
Rachen-Raums, zum anderen durch die Hinzunahme weiterer Bifurkationen moglich. In Simu-
lationen konnten im Nasen-Rachen-Raum entstehende Turbulenzen und Sekundérstromungen
bestimmt werden [109, 110], wobei sie die Deposition beeinflussen kénnen. Ebenfalls wurde si-
muliert, dass die Aneinanderreihung mehrere Bifurkationen die Luftstromung beeinflusst [111].
Der neu entwickelte Messaufbau ermdglicht es, diese Einflussfaktoren auf die Deposition von
freien Zerfallsprodukten unter oszillatorischem Luftfluss zu messen. Dieser Richtungswechsel des
Luftstroms zwischen den Phasen der Ingpiration und Exspiration hat zusitzlichen Einfluss auf
das Stromungsverhalten, wobei Zeitrdume existieren, in denen Luft in beide Richtungen stromt
[105].

Um weitere geometrische Einflussfaktoren des Respirationstraktes auf die Deposition zu bestim-
men, kann das Modell stirker an die native Form angepasst werden. Eine Moglichkeit dafiir
bietet die Anpassung der Trachea durch das Erginzen von Trachealknorpeln. Genauso ist die
Verénderung der Bifurkationsgeometrie moglich, die unter anderem durch die Verringerung des
Durchmessers der Tochterzweige oder die Anderung des Winkels zu einem asymmetrischen Bi-
furkationswinkel umgesetzt werden kdnnte.

Neben geometrischen Verdnderungen ist auch die Integration weiterer physiologischer Figen-
schaften in das Modell méglich. Hierfiir konnte das Innere des Modells beispielsweise mit einem
Fliissigkeitsfilm iiberzogen werden, um den Mukus zu simulieren. Durch die Nutzung von biokom-
patiblem Material bei dem 3D Druck des Modells kénnte zusétzlich die Moglichkeit geschaffen
werden, Zellen auf der Oberfliche des Modells zu kultivieren, um diese anschliefsend zu exponie-
ren und die induzierten Schéden zu analysieren.

Der Einfluss von Zigarettenrauch auf die Grofenverteilung und die Deposition der Radon-Zer-
fallsprodukte konnte in dem neu entwickelten Modell untersucht werden. Hierfiir miisste lediglich
zusétzlich zu Radon auch Zigaretten-Rauch in die Radonkammer eingeleitet werden. Hier konnte
im ersten Schritt der Einfluss des Rauchs auf die Gréfsenverteilung der Radon-Zerfallsprodukte
untersucht werden und anschliefiend die synergistische Wirkung in einem anatomischen Modell
mit Zellen bestimmt werden.

Die Bestimmung der Loslichkeit in einer Mischung aus zwei Fliissigkeiten zeigte, dass sich diese
nicht basierend auf den Werten der jeweiligen Loslichkeit als gewichteter Mittelwert berechnen
lasst. Die aktuell genutzten Modelle, die im Strahlenschutz von der ICRP empfohlen werden
[10], nutzen allerdings diese Art der Berechnung, um unbekannte Gewebe-Blut Verteilungskoef-
fizienten zu bestimmen. Die im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse zeigen, dass die
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biokinetischen Modelle Eingabeparameter zur Bestimmung der Dosis nutzen, die von den hier
gemessenen Werten abweichen. Die berechnete Dosis ist daher fehlerbehaftet und das tatséchliche
Risiko wird moglicherweise unterschétzt.

Um die Genauigkeit der fiir die biokinetischen Modelle notwendigen Gewebe-Blut Verteilungs-
koeffizienten zu verbessern, sind zwei unterschiedliche Ansétze moglich. Einerseits kann die Los-
lichkeit in verschiedenen Geweben experimentell bestimmt werden, andererseits kann zur Berech-
nung der Koeffizienten eine thermodynamische Betrachtung des Losungsvorgangs von Radon in
Gewebe in Betracht gezogen werden.

Die experimentelle Bestimmung der Loslichkeit in Gewebe kénnte mit einer Abwandlung des hier
genutzten und etablierten Messprotokoll durchgefiihrt werden. Die Exposition von Gewebe ist
allerdings aufgrund ihrer Beschaffenheit herausfordernder. Wahrend bei Fliissigkeiten die Ober-
fliche homogen ist, kann dies bei festen Proben nicht gewéhrleistet werden. Zudem wére es nicht
moglich, das gesamte Probengefif vollstdndig mit Gewebe zu fiillen. Diese beiden experimentel-
len Einschrankungen wiirden bei dem Verschluss der Probe in der Radonkammer dazu fiihren,
dass ein Einschluss radonhaltiger Luft nicht ausgeschlossen werden kann. Um dies zu verhindern,
konnten auf eine bereits in vorangegangenen Arbeiten genutzte Methode zuriickgegriffen werden.
Dafiir wird die Gewebeproben in einem Gefdfls in der Radonkammer fiir eine Stunde exponiert,
die Kammer anschliefend fiir fiinf Minuten mit Luft gespiilt und die Probe danach in ein sepa-
rates Gefdf iiberfithrt und luftdicht verschlossen. Hierbei wird keine radonhaltige Luft in dem
Gefaf mit eingeschlossen, Radon kann jedoch wahrend des Spiilvorgangs der Kammer aus der
Probe diffundieren und die gemessenen Werte unterschitzen die tatséichliche Loslichkeit.

Es ist davon auszugehen, dass eine thermodynamische Betrachtung des Losungsvorgangs von
Radon in Gewebe nicht zielfiihrend ist. Wie in Formel beschrieben, beruht die Berechnung
der Henry-Konstanten auf einem experimentell bestimmten Koeffizienten («), der die Korrelation
zwischen der Mischung und der freien Gibbs-Energie abbildet. Dieser miisste daher experimentell
gemessen werden, um anschliellend auf thermodynamische Berechnungen zuriickgreifen zu kon-
nen. Auferdem ist die Zusammensetzung von Gewebe sehr komplex und beinhaltet neben einer
Vielzahl an Molekiilen auch die klare Organisation in Form von Zellen und den darin enthaltenen
Zellorganellen. Die experimentelle Bestimmung der Loslichkeit stellt daher eine bessere Methode
zur Optimierung der Qualitit der Gewebe-Blut Verteilungskoeffizienten dar. Sie sollte in zukiinf-
tigen Experimenten genutzt werden, um zu einer verbesserten Dosimetrie nach Radonexposition
beizutragen.
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A. Anhang

A. Anhang

A.1. Material und Methoden

A.1.1. Vergleich humane und bovine Proteine

Proteine, die in unterschiedlichen Organismen eine dhnliche Funktion erfiillen haben meist auch
eine dhnliche 3D Struktur [126]. Um dies fiir die Proteine, die im Rahmen der Experimente
genutzt wurden zu iiberpriifen, wurde die Ahnlichkeit zwischen dem jeweiligen humanen und
bovinen Protein mit Hilfe eines Online-Tools der RCDS PDB analysiert [127]. Dafiir wurde der
sogenannte Template Modeling (TM) Score berechnet, der die topologische Ahnlichkeit von zwei
Proteinen beschreibt und im Bereich zwischen 0-1 liegt. Ein Wert von 1 entspricht dabei perfekter
Ubereinstimmung [128]. Die jeweiligen TM Scores sind in Tabelle gezeigt und ein visueller

Vergleich ist in Abbildungen [AT] und [A22] dargestellt.

Tabelle A.1. Vergleich des Template Modeling (TM) Scores zur Bewertung der strukturellen Ahn-

lichkeit von Proteinen

Protein Organismus, Struktur-ID | Proteinabschnitt | TM Score
Himoelobin Mensch, 1GZX [129) Alpha-Untereinheit 0,99
& Rind, 2QSP [130] Beta-Untereinheit 0,96
Albumin Mensch, 5208 [131] gesamtes Protein 0,96

Rind, 4F5S [132]

Abbildung A.1. Vergleich der 3D Struktur von humanem (blau) [129] und bovinem (orange) H&-
moglobin [130], Bilder aus RCSB PDB (RCSB.org) [133]{134]
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Abbildung A.2. Vergleich der 3D Struktur von humanem (griin) [131] und bovinem (lila) Albumin
[132], Bilder aus RCSB PDB (RCSB.org) [133,

Diese hohe Ahnlichkeit zwischen humanem und bovinem Protein verdeutlicht, dass die Uber-
tragbarkeit der Ergebnisse aus Experimenten mit bovinen Proteinen auf den Menschen gegeben
ist.

A.1.2. Lungenmodell
Zur Untersuchung der Deposition in Abhingigkeit des Bifurkationswinkels wurde folgendes Mo-

dell mit einem Bifurkationswinkel von 180° genutzt:

A Offnung B Offnung
Radonkammer Radonkammer

r=16,5mm r=16,5mm

Aussparung

Aussparung
Detektorkopf

Detektorkopf

Anschluss
Beatmungsgerat

Anschluss
Beatmungsgerat

Bifurkationswinkel Bifurkationswinkel

Abbildung A.3. Geometrie der Bifurkationsmodelle zur Messung vor der Bifurkation (A) und nach
der Bifurkation (B) bei einem Bifurkationswinkel ¢ = 180°; griine Linie entspricht orthogonaler
Geraden zur Abgrenzung der Bifurkation
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A.2. Ergebnisse

A.2.1. Statistik

Zur Berechnung des Mittelwerts (z) und der Standardabweichung (o) wurden folgende Formeln

genutzt [135]:

- % Z; 2 (A1)
o= % Z(‘% —Z)? (A.2)
=1

A.2.2. Charakterisierung Radonkammer
Ventilation

Die Cluster wurden durch die Ventilation der Radonkammer in dhnlicher Weise wie die freien
Zerfallsprodukte reduziert. Ebenfalls zeigte das Experiment, bei dem der Ventilator erst nach
t = 180 min eingeschaltet wurde, dass die Cluster auf einen dhnlichen Wert absanken, wie wenn
der Ventilator bereits zu Beginn angeschaltet war (Vergleich schwarze und dunkelblaue Kurve

Abbildung [A.4)).

Ventilation ein Nach oben begrenztes Wachstum: f,, f,, 7.

« Ventilation aus | f(x)=s*(1-e*Y
0,00754 + Ventilation nach
t=180 min ein
T f)ES*((S-By)*e™)

Nach unten begrenztes Wachstum: f,:

) 0,005 - o
d_i ”ji:‘ | : F H 7
w il
% 0,00257 ifP il o

2(|)0
Zeit [min]

Abbildung A.4. R_EEC der Cluster bei Variation der Ventilation, (T: 224 + 0,2°C,
rH: 422 + 6,2%)
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Die jeweiligen Fitparameter der Funktionen sind im Folgenden in Tabelle gezeigt:

Tabelle A.2. Fitparameter des begrenzten Wachstums der R EEC der Cluster bei unterschiedlicher
Ventilation (T: 224 + 0,2°C, rH: 42,2 £+ 6,2 %)

Experiment S k [] Bo
Ventilation ein (f;) 0,0025 + 1,1 -10* | 0,014 & 0,003 —~
Ventilation aus (fy) 0,0037 & 1 -10* | 0,0161 =+ 0,0016 -

Ventilation nach t — 180min ein () | 0,008 %+ 0,003 0,005 £ 0,003 -
Ventilation nach t = 180min ein (f;) | 0,0016 + 3 -10* | 0,017 £ 0,008 | 0,045 + 0,065

Abbildung zeigt, dass die einzelnen Messfehler mit Werten von teilweise mehr als 100 % sehr
grofs waren. Die dadurch entstehende Schwankungsbreite der Messwerte erhdhte die Ungenauig-
keit der Fits und somit auch die der berechneten Werte des R__EEC der Cluster (siehe Tabelle
. Die Werte bei ausgeschaltetem Ventilator (,Ventilation aus*, ,Ventilation nach t=180min
ein“) fiir t = 180 min waren zwar in der gleichen Grofenordnung, der Fehler iiberstieg hierbei
jedoch deutlich den Wert des R EECs. Die gleiche Tendenz wurde fiir den R EEC bei Experi-
menten mit eingeschaltetem Ventilator (,Ventilation ein®, Ventilation nach t=180min ein*) bei
t = 360 min gemessen.

Tabelle A.3. Vergleich der Funktionswerte zum Zeitpunkt t =180 min bei ausgeschaltetem Venti-
lator und zum Zeitpunkt t = 360 min bei angeschaltetem Ventilator

Ventilation Experiment Zeitpunkt | Berechneter R EEC
Aus Ventilation aus 180 min 0,0034 + 0,0114
Ventilation nach t=180min ein 0,0043 + 0,0132
Bin Ventilation nach t = 180min ein 360 min 0,0017 + 0,0079
Ventilation an 0,0025 + 0,0123

Es waren zwar dhnliche Tendenzen wie bei den freien Zerfallsprodukten erkennbar, die Ergebnisse
sollten aufgrund der Qualitdt der Einzelmesswerte jedoch lediglich als Trend gewertet werden.

Kammerposition

Um zu iiberpriifen, ob sich Radon gleichméfig in der Radonkammer verteilt, wurden die gemes-
senen Radonaktivitatskonzentrationen (¢(Rn)) mit den zu erwartenden Werten verglichen. Die
Auftragung zeigte, dass es keine signifikanten Abweichungen gab (siehe Abbildung [A.5]).
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300

200

c(Rn) [kBg/m?]

100

®  Messwerte
Begrenztes Wachstum
b 95% Konfidenzintervall
® Messwerte Kammerposition
T T T T 1
0 20 40 60 80 100

Quellaufsattigung [h]

Abbildung A.5. Gemessene Radonaktivitdtskonzentration bei unterschiedlichen Positionen des De-
tektorkopfes (rot) im Vergleich zur erwarteten Radonaktivititskonzentration bei entsprechender
Quellaufséttigungsdauer (blau), (T: 22,6 + 0,5°C, rH: 43,9 + 7,6 %)

Luftfeuchtigkeit

Nachfolgend wird die Auftragung der Einzelwerte des R__EEC der freien Zerfallsprodukte und
Cluster in Abhéngigkeit der relativen Luftfeuchtigkeit gezeigt:

R_EEC

0,02

0,015 4

0,01 4

0,005

0

T=225+06°C

R?=0,99213

Mittelwert + Standardabweichung
Freie Zerfallsprodukte

Mittelwert + Standardabweichung
Cluster

Linearer Fit Freie Zerfallsprodukte
N=5

n=20

*|— e H

1

0 50 60 7
rH [%]

T T T T T
0 20 30 4 0 80

Abbildung A.6. R_EEC der freien Zerfallsprodukte (schwarz) mit linearem Fit (blau) und Cluster
(rot) bei unterschiedlicher relativer Luftfeuchtigkeit (T: 22,5 + 0,6 °C)
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A.3. Aerosolgenerator

Zur Veranderung der Aerosolgrofenverteilung wurden die verschiedenen Luftstrome (Wolfram-
Luft (Qwoy), Triger-Luft (Qrysger), Verdiinnungsluft (Qp;j)) sowie die Dauer der Nutzung va-
riiert. Dabei wurden folgende Einstellungen am Aerosolgenerator getestet:

Tabelle A.4. Einstellungen des Aerosolgenerators mit Wolfram-Luft (Qwoy ), Tréger-Luft (Qrrager)
und Verdiinnungsluft (Qp;)

Qwoyx [£] | Qrrager [£] | Qpau [£] | Dauer [min]

5 200 0 10

5 200 0 20

5 200 35 10

5 200 50 10

5 350 0 10

5 350 0 30

9 350 0 10

9 350 400 10

9 350 400 25

12 350 0 15

12 350 0 20

12 350 400 25

12 450 0 10

12 450 0 20

12 450 300 10

12 450 350 15

A.4. Gerdte und Software
Gerit /Software ‘ Hersteller
Radon-Quelle RN-1025, Pylon Electronics, Ottawa, Kanada
Liifter Radonkammer F30LMO012GK-9, Micronel AG, Tagelswangen, Deutschland
Radon-Thoron- EQF 3220, SARAD GmbH, Dresden, Deutschland
Folgeproduktmonitor
Aerosolgenerator Wolfram-Oxid Generator, Modell 7860, GRIMM Aerosol Technik
Ainring GmbH & Co KG, Ainring
3D Drucker Ultimaker 3, Ultimaker B.V, Utrecht
3D Drucker Raise3D Pro 3,
Auswertesoftware dVISION V3 - Device Access Application for SARAD DACM De-
Radon-Thoron- vices, SARAD GmbH, Dresden, Deutschland
Folgeproduktmonitor
CAD-Programm FreeCAD Version 0.20.2.29603 Juergen Riegel, Werner Mayer, Yorik
van Havre (2001-2022). Abrufbar unter http://www.freecadweb.org

Germaniumdetektor Mirion Technologies (Canberra) Inc., Atlanta (GA), USA
Auswertesoftware Gam- | GENIE 2000, Version 3.3, Mirion Technologies (Canberra) Inc., At-
maspektroskopie lanta (GA), USA
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A.5. Material Beatmungsgerat

Produkt ‘ Produktname, Hersteller/ Lieferant

Mikrokontroller Arduino Uno R3, Conrad Electronic SE, Hirschau

Linearfithrung MGN12 150mm & MGN12H, HIWIN GmbH, Offenburg

Servomotor 2000 Series Dual Mode Servo (25-2, Torque), goBilda, Winfield (KS),
USA

Display Serial Liquid Crystal Display Module (NHD-0420D3Z-NSW-BBW-
V3), Newhaven Display International Inc., Elgin, USA

Zahnstange RS PRO Stahl Zahnstange, Modul 0.8, Frankfurt am Main

Zahnrad 2305 Series Brass, Modul 0.8, Servo Gear (25 Tooth Spline, 30 Tooth),

Radondichter Beutel

Beatmungsbeutel

goBilda, Winfield (KS), USA

Non Diffusing Gas Collection Bag 30 L Series 6030, Hans Rudolph Inc.
Shawnee (KS), USA

Ambu Spur 2, Ambu GmbH, Bad Nauheim

A.6. Proben Loslichkeit

Probe

Hersteller /Lieferant

Vollblut

DRK-Blutspendedienst Baden-Wiirttemberg - Hessen gemeinniit-
zige GmbH, Mannheim, Deutschland

Erythrozytenkonzentrat | DRK-Blutspendedienst Baden-Wiirttemberg - Hessen gemeinniit-

zige GmbH, Mannheim, Deutschland

Gefrorenes Frischplasma | DRK-Blutspendedienst Baden-Wiirttemberg - Hessen gemeinniit-

H&moglobin (Rind)
Albumin (Rind)
Olsiure

1-Pentanol

zige GmbH, Mannheim, Deutschland

Th. Geyer GmbH & Co. KG, Renningen, Deutschland
Carl Roth GmbH + Co. KG, Karlsruhe, Deutschland
Omnilab-Laborzentrum GmbH & Co. KG

Thermo Fisher Scientific Inc., Waltham (MA), USA
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