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Zusammenfassung

Durch oberirdische Kernwaffentests, Unfalle in kerntechnischen Anlagen und durch Emissio-
nen aus Wiederaufarbeitungsanlagen wurden die natirlichen Vorkommen des Radionuklids
129 durch den Menschen nachhaltig verandert. Besonders in Westeuropa dauern diese Ver-
anderungen aufgrund der Emissionen der Wiederaufarbeitungsanlagen in La Hague am
Englischen Kanal und Sellafield an der Irischen See an.

In diesem vom Bundesumweltministerium geforderten Forschungsvorhaben wird eine Kartie-
rung der gesamten Nordsee und des Englischen Kanals in Bezug auf *Tc, '*°| sowie das
stabile Nuklid *?| fiir das Jahr 2005 vorgenommen. Zusétzlich wurden auch die Radionuklide
3H, sr, 1¥Cs, 2*Am, #8Pu und %% #°puy erfasst. Es zeigt sich, dass im Vergleich zu frithe-
ren Arbeiten in den 1970er bis 1990er Jahren die Belastung durch *°Sr und *Cs in der
Nordsee stark abgenommen haben. Dies ist in erster Linie auf eine Reduzierung der Emissi-
onen aus La Hague und Sellafield zurtckzufuhren.

Dagegen steigt die Kontamination durch '*| weiter an. Die derzeit angetroffenen **°1/**'I-

Isotopenverhaltnisse im Beprobungsgebiet liegen teilweise tiber 10° und damit sechs Gro-
Renordnungen iiber dem préanuklearen Isotopenverhéltnis von 10™? und vier GréRenordnun-
gen Uber dem Isotopenverhdltnis, das fernab der Emittenten infolge des globalen Fallouts
erwartet wird.

lod erweist sich im Meerwasser als ein sehr konservativer Tracer. Die **'I-Konzentrationen
variieren in der Regel nur wenig (40,7 £ 6,2 ng/g), Aushahmen sind klstennahe Bereiche
bzw. in der Umgebung von Flussmiindungen in der Umgebung von Flussmindungen. Die
1291/'27|1sotopenverhéltnisse erstrecken sich im gesamten Untersuchungsgebiet tber vier
Zehnerpotenzen von 10 bis auf mehr als 10°. Diese Variation wird durch die Beimengun-
gen von anthropogenem *#| verursacht. Die wesentlichen Quellen sind die Wiederaufarbei-
tungsanlagen La Hague und Sellafield.

Im Gegensatz zu *#I findet sich *Sr mit einer gewissen Streuung nur gering iiber dem Be-
reich des globalen Fallouts in der Nordsee wieder. Die im Einflussbereich der Ostsee gefun-
denen erhohten '*'Cs-Aktivitatskonzentrationen kénnen immer noch dem Reaktorunfall von
Tschernobyl zugeordnet werden.

“Tc zeigt die groRten Aktivitatskonzentrationen in der zentralen Nordsee. Sellafield war ab
1994 Uiber etwa zehn Jahre lang der Hauptemittent von **Tc. Innerhalb der zentralen Nord-
see verweilen die Wassermassen relativ lange. *Tc kann genutzt werden, um die Herkunft
des | zu bestimmen. Der Englische Kanal sowie die Kiistenregionen vor Belgien, Holland,
Deutschland und Danemark werden von den Ableitungen aus La Hague gepragt, ein grofRer
Teil der 6stlichen Nordsee bis hin zum Skagerrak stellt eine Mischung der Ableitungen beider
Anlagen dar.

Im aulersten Westen des Kanals lassen sich geringe Emissionen aus Sellafield nachweisen.
Weitere Proben aus dem Nordostatlantik verdeutlichen, dass sich die Kontamination Rich-
tung Norden nach Spitzbergen ausbreitet. Der Vergleich mit friheren am Zentrum fir Strah-
lenschutz und Radiotkologie (ZSR), Leibniz Universitat Hannover, angefertigten Arbeiten
zeigt, dass sich die Kompartimente beziiglich *°l in einem massiven Ungleichgewicht befin-
den.

Derzeit sind die Konzentrationen der in diesem Bericht behandelten Radionuklide H, *Sr,
9Tc, 1¥Cs, 2Am, #®Pu und #** #°Pu neben ¥ radiologisch kaum relevant, dennoch sollte
gerade in Hinblick auf das **°I eine Uberwachung erfolgen, da es bei Endlagern aufgrund
seiner langen Halbwertszeit und der grof3en Mobilitat in der Umwelt eines der kritischen Nuk-
lide darstellt.



Abstract

Due to former atmospheric nuclear weapon tests, accidents in nuclear facilities and emis-
sions from nuclear reprocessing plants the natural occurrence of the radionuclide **°I was
affected on a long term by human activities. Particularly in Western Europe, these changes
will continue due to discharges from the nuclear reprocessing plants La Hague (F) into the
English Channel and Sellafield (UK) into the Irish Sea.

This project, funded within the frame of the Radiation Protection Scheme by the Federal Of-
fice forRadiation Protection (BfS) under the auspices of the Federal Ministry for the Environ-
ment, Nature Conservation and Nuclear Safety (BMU), reports about the mapping of **Tc, **|
and *?’| as well as in the entire North Sea and English Channel in summer 2005. In addition
the radionuclides 3H, *Sr, *'Cs, **'Am, 2*®Pu and 2****°Pu were also monitored. It was
proved that in comparison to earlier investigations carried out during the seventies up to the
nineties, the contamination on *Sr, and **'Cs has decreased significantly. This is mainly due
to reductions of nuclear discharges from the reprocessing plants at La Hague and Sellafield.

However, the contamination of *?°I continued to increase. Presently, the isotopic ratios in the
sampled area were found to partly exceed 10°, and are consequently, more than six orders
of magnitude above the pre-nuclear isotopic ratio of about 10™? and four orders of magnitude
above the isotopic ratio to be expected by the global fallout in distant areas from the emis-
sion source.

lodine proved to be a very conservative tracer. The **’I-concentration shows only low vari-
ability (40.7 £ 6.2 ng/g) with the exception of coastal areas near to estuaries, where the
1291/%27| isotopic ratios range over more than four orders of magnitude from 10° to 10°. This
variation is caused by supplements of anthropogenic **I. The dominant sources are the re-
processing plants La Hague and Sellafield.

In contrast to **°I, **Sr activities found in the North Sea surpass only slightly the global fallout
level. In the influence of the Baltic Sea outflow, slightly elevated levels of **'Cs were de-
tected; they can still be assigned to the nuclear accident at Chernobyl and the still higher
levels in the Baltic Sea.

®Tc is found with highest levels in the southern central North Sea, because it was dis-
charged at higher levels from 1994 for about 10 years into the Irish Sea from Sellafield.
Residence time of water masses in this area is relatively high. **Tc can be used for identifica-
tion of the origin of '®I. The English Channel as well as coastal regions of Belgium, The
Netherlands, Germany and Denmark are primarily influenced by the discharges from La
Hague, whilst the central North Sea is mainly influenced by the Sellafield source. A mixture
area is found from the eastern central North Sea up to the Skagerrak. In the most western
part of the English Channel small emissions from Sellafield were detected.

Samples from the Northeast Atlantic up to Spitsbergen (Svalbard) show that the contamina-
tion is transported northwards until Spitsbergen. The comparison with investigations carried
out earlier at the Leibniz University of Hanover reveals that all the compartments are in a
massive disequilibrium.

The concentration levels of the radionuclides °H, °Sr, *Tc, ®'Cs, 2*Am, #8Pu and °%°py
as well as **°I, investigated in this work are presently of no radiological concern, however,
monitoring **I should continue, because #| s critical at repository sites due to its extremely
long half live and its high mobility in the environment.



1 Einleitung

Radionuklide in der Umwelt kbnnen natirlichen Ursprungs, aber auch aus dem Kernbrenn-
stoffzyklus stammen und damit Uberwiegend anthropogen erzeugt sein. Untersuchungen auf
diesem Gebiet begannen bereits in Begleitung der damaligen atmosphérischen Kernwaffen-
versuche, bei denen grol3e Mengen radioaktiver Falloutprodukte tber viele Jahre auf dem
Land und auf den Weltmeeren deponiert wurden. So war der globale Fallout die wichtigste
Quelle kinstlicher Radionuklide auch im Meer bis in die 1970er Jahre. Spater wurden andere
Quellen an den hier untersuchten Radionukliden in den europaischen Randmeeren wichti-
ger.

Im geforderten Forschungsvorhaben wurden in der Nordsee einige Radionuklide untersucht,
die radiodkologisch aus den unterschiedlichsten Grunden interessant sind. Seit Jahrzehnten
untersucht das BSH bzw. seine Vorgangerinstitution das Deutsche Hydrographische Institut
(DHI) systematisch die Veranderung der Konzentrationen einiger Radionuklide in Nord- und
Ostsee, aber auch in gro3eren zeitlichen Abstanden angrenzende Meeresgebiete wie Nord-
atlantik, Irische See und Arktische Meere. Es existieren lange Zeitreihen der Probenahme an
ausgewahlten Positionen in Nord- und Ostsee an den Radionukliden Tritium, Sr-90, Cs-134
und Cs-137, Plutonium-Isotopen und Am-241. Seit Anfang der 90er Jahre wurden auch im-
mer wieder Messungen des langlebigen Radionuklids Tc-99 in Nord- und Ostsee durchge-
fuhrt, dies zum Teil bei internationalen Messkampagnen oder durch extern geférderte Projek-
te.

Die Nordsee als Rand- und Schelfmeer des Nordatlantiks ist fir diese Untersuchungen auch
deshalb interessant, weil etliche Kiistenanrainer nukleare Anlagen betreiben und ihre radio-
aktiven Abwasser in Flisse oder direkt in das Meer einleiten. Herausragend als Hauptemit-
tenten sind hierbei die nuklearen Wiederaufbereitungsanlagen COGEMA auf Cap de la Ha-
gue in Frankreich und die Anlage Sellafield an der Irischen See in Grof3britannien zu nennen.
Zwar leiten diese beiden genannten Anlagen ihre radioaktiven Abwasser nicht direkt in die
Nordsee ein, langlebige und im Wasser l6sliche Radionuklide erreichen jedoch mit den Mee-
resstromungen die Nordsee und angrenzende Meeresgebiete. Lang ist die Liste der Litera-
tur, die sich mit den Radionukliden als Wassermassentracer bis in arktische Gebiete befasst,
um auch ozeanographische Transportprozesse zu untersuchen. Einer der Pioniere auf die-
sem Gebiet war H. Kautsky im damaligen DHIY, der in einer Arbeit 1976 versuchte, Meeres-
stromungen in der Nordsee in ihrer Starke und Richtung mithilfe der Messungen von Cs-137
abzuschatzen (Kautsky, 1973; Kautsky, 1976). In spateren Jahren konnten verschiedene
Autoren nachweisen, dass die in die Irische See und den Kanal eingeleiteten Radionuklide
nach etlichen Jahren im Arktischen Ozean bei Spitzbergen und Gronland nachgewiesen
werden konnten. Der Transport kontaminierter Wassermassen aus der Irischen See bis nach
Spitzbergen dauert etwa 6 bis 7 Jahre, bis in die Danemark Stral3e zwischen den Kiisten
Sidgronlands und Islands liegt in der GroRenordnung von 9 Jahren (Dahlgaard, 1994b;
Dahlgaard, 1995).

Radiologisch im Meer sind im wesentlichen die langlebigen Radionuklide von Interesse, die
eine langere Halbwertszeit als ein Jahr aufweisen und durch die Wiederaufbereitungsanla-
gen in die radioaktiven Abwasser gelangen. Im Verhaltnis zu den Abwéassern aus diesen
Anlagen sind die Abwasser anderer nuklearer Anlagen wie Kernkraftwerke oder For-
schungsanlagen bis auf die Tritiumaktivitaten fast vernachlassigbar. Dies gilt nattrlich nur,
soweit es sich um den bestimmungsgemalien Betrieb handelt. Die Ableitungen nuklearer
Anlage in das OSPAR? Meeresgebiet werden regelméRig an das OSPAR Sekretariat iiber-
mittelt und veroffentlicht (www.OSPAR.org). Im Fallout nach dem Tschernobyl Unfall 1986
waren allerdings auch eine weite Palette kurzlebiger Radionuklide nachweisbar, da der Ein-

! DHI: Deutsches Hydrographisches Institut, seit 1990 ,Bundesamt fir Seeschifffahrt und Hydrogra-
hie"

EDie OSPAR Konvention ist eine Vertrag zur internationalen Kooperation zum Schutz der Meeresum-

welt des Nord-Ost Atlantik.
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trag in das Meer wenige Tage nach dem Unfall geschah und zahlreiche Spalt- und Aktivie-
rungsprodukte noch vorhanden waren (Nies & Wedekind, 1987a und b). Langfristig sind je-
doch der grofdte Teil dieser kurzlebigen Radionuklide im Meer von untergeordneter Bedeu-
tung, da eine Anreicherung in der Nahrungskette sich nicht aufbauen konnte.

Schwerpunkt dieser Untersuchung ist das extrem langlebige Radionuklid *?°l, auf dessen
Radiotkologie spater noch im Detail eingegangen wird. Dieser Bericht umfasst neben den
bereits genannten auch die radidkologisch wichtigen Radionuklide **'Cs, *Sr, Tritium und
einige Transurane wie 2*?*°py, #8py und **Am. Alle diese Nuklide werden routineméRig in
Nord- und Ostsee durch das BSH im Rahmen der jahrlichen Monitoringfahrten aufgrund der
Zustéandigkeit des BSH durch das Strahlenschutzvorsorgegesetz tiberwacht und die Ergeb-
nisse im Rahmen von IMIS berichtet. Lange Zeitreihen Uber die Entwicklung der Aktivitats-
konzentration in den Meeresgebieten sind vorhanden. Die Ergebnisse dieser Untersuchun-
gen vervollstandigen das Bild der Verteilung der schwerpunktm&Rig untersuchten Isotope
des **° und **Tc.

Tritium spielt in diesem Zusammenhang eine Sonderrolle, weil es sowohl natirlich infolge
der Hohenstrahlung gebildet wird als auch Uber den Kernbrennstoffkreislauf in die Umwelt
gelangt. Ende der 50er bis Anfang der 60er Jahre hat der globale Fallout durch die starken
atmospharischen Kernwaffentests die natirliche Produktion weit Ubertroffen (RIME, 1971).
Der globale Fallout der verschiedenen Spaltprodukte war nicht gleichméf3ig tUber die Breiten
verteilt. Der hochste Anteil an Fallout lag etwa zwischen 40 und 50° nérdlicher Breite
(UNSCEAR, 2000).

lod-Isotope

Das Halogen lod (Ordnungszahl Z = 53) ist das seltenste Element der siebten Hauptgruppe
und besitzt mit **’l nur ein stabiles Isotop. Insgesamt sind 37 lodisotope von **I bis ***I be-
kannt. Die Isotope **°I und '*° wie auch die anderen protonenreichen lodisotope werden
durch Kernreaktionen in Teilchenbeschleunigern kinstlich hergestellt. Sie finden vielfaltige
Einsatzmdglichkeiten fur Markierungszwecke bei der Aufklarung chemischer Reaktionsme-
chanismen sowie in der medizinischen Diagnostik und Therapie. Die neutronenreichen lodi-
sotope *?8, *°| und **!| sind in der Spuren- und Traceranalytik von Bedeutung und werden
auch fiir medizinische Anwendungen eingesetzt. *?° wird bei der retrospektiven Dosimetrie
genutzt. Die schwereren, kurzlebigen lodisotope **I (Ty, = 2,3 h), **1 (Ty, = 20,8 h) und **°|
(T12 = 6,61 h) (Magill et al., 2007) sind lediglich im Hinblick auf die Strahlenexposition nach
einem nuklearen Unfall von Relevanz (Santschi und Schwehr, 2004).

Prinzipiell kbnnen zur Bestimmung des lod-129 massenspektrometrische Methoden oder die
Zerfallseigenschaften genutzt werden. Da lod-129 eine relativ geringe spezifische Radioakti-
vitat besitzt (1 Bq pro 153 ng *?°l) und lod-129 in Umweltproben in geringer Konzentration
auftritt, sind sehr empfindliche Analysemethoden notwendig. Bis zur Entwicklung der
Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) in den 1980 er Jahren stand als empfindlichste
Methode die radiochemische Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA) zur Verfigung. Diese
erlaubt die gleichzeitige Bestimmung von **I und *I, allerdings liegen die kleinsten be-
stimmbaren Isotopenverhéltnisse in der GréRBenordnung von 107'°. Eine Bestimmung pra-
nuklearer Isotopenverhéltnisse ist daher mit der RNAA nicht méglich, dies konnte erst mit der
angesprochenen Beschleunigermassenspektrometrie geschehen, die seit den 1980 er Jah-
ren zur Verfigung steht. Mit ihr kdnnen *?°1/*?"|-Isotopenverhéltnisse im Bereich von 10™
gemessen werden und sie stellt eine sehr zuverlassige Methode zur lodbestimmung in Um-
weltproben dar. Im Abschnitt 5.2 wird ausfuhrlicher auf die Beschleunigermassenspektro-
metrie eingegangen.
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1.1 Nattrliche Vorkommen von Radionukliden in der U mwelt

Die naturliche Entstehung von Radionukliden lasst sich in drei Bildungsmechanismen unter-
teilen. Primordiale Nuklide existieren schon seit Entstehung der Erde, fissiogene Nuklide
werden bei der Spontanspaltung natirlicher, radioaktiver Kerne gebildet und kosmogene
Nuklide entstehen bei Wechselwirkungen von Materie mit kosmischer Strahlung. Aufgrund
ihrer Halbwertszeiten liegen alle in diesem Bericht behandelten Radionuklide nicht mehr aus
primordialen Quellen vor. Unter der Hintergrundkonzentration eines Radionuklids versteht
man die Konzentration, die ohne das menschliche Eingreifen in ein System gemessen wer-
den wirde. Da viele Radionuklide natirliche Entstehungsmechanismen haben und zusatz-
lich bereits Veranderungen durch den Menschen vorgenommen wurden, sind diese Ab-
schatzungen oftmals fehlerbehaftet.

1.1.1 Kosmogene Radionuklide

In der Natur entsteht das langlebige **I bei der Wechselwirkung von energiereichen Teilchen
der kosmischen Strahlung mit Xenon in den oberen Schichten der Erdatmosphére. Bei die-
sen Spallationsreaktionen liegt die Produktionsrate nach Berechnungen von Kohman und
Edwards (1966) fur kosmogenes lod-129 bei 5 mg/a bzw. 35 kBg/a (Kohman und Edwards,
1966). Die mittlere Gleichgewichtsmenge an kosmogenen *| berechnet sich nach Multipli-
kation der Bildungsrate mit der mittleren Lebensdauer 1 (1=Ty,/In2) zu etwa 120 kg
(Schmidt, 1998).

Die sogenannten Hintergrundaktivitatskonzentrationen naturlicher Radionuklide aus kosmo-
genen und primordialen Quellen stellen eine wichtige GrolRe dar, um zu beurteilen, inwiefern
ein System durch anthropogene Quellen beeinflusst wurde.

Tabelle 1: Hintergrundaktivitdten einiger nattrlich er Radionuklide aus kosmogenen

Quellen im Oberflachenwasser (Anonymous, 1992).

Naturliches | Halbwertszeit | Aktivitat im Oberflachen-
Nuklid in Jahren wasser in Bg/m®
°H 12,3 20 - 100
‘Be 0,146 1,1-3,4
1c 5730 55-6,7
g 172 0,2-3,3-10°

1.1.2 Radionuklide aus der Spontanspaltung

Bei der Spontanspaltung von Actinoiden entstehen ebenfalls radioaktive lodisotope, wobei
nur das langlebige '*°I von Bedeutung ist. Dessen wesentlicher Entstehungsmechanismus ist
die Spontanspaltung von #*®U. Etwa 55 % (142 kg/a) des natiirlichen **| entstehen bei der
Spontanspaltung der Actinoide und etwa 45 % (120 kg/a) bei Spallationsreationen von Xe-
non mit kosmischer Strahlung, so dass diese beiden Entstehungsmechanismen als die bei-
den einzigen signifikanten Quellen aufgefasst werden kdnnen. Die naturliche Gleichge-
wichtsmenge von *?°| in Atmosphére, Hydrosphare, Pedosphare und Biosphare ergibt sich
demnach zu 262 kg und wird als freies *®I-Inventar bezeichnet (u. a. Ernst, 2003; Szidat,
2000; Buraglio, 2000; Schmidt, 1998; Whitehead, 1984; Kocher, 1981; Fabryka-Martin,
1984).
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In Tabelle 2 werden die Hintergrundaktivitdten von primordialen Nukliden mit einigen ihrer
wichtigsten Tochternuklide vorgestellt.

Tabelle 2: Hintergrundaktivitaten einiger natirlich
ihren wichtigsten Tochternukliden im oberflachliche

er, primordialer Radionuklide mit
n Meerwasser (Anonymous, 1992).

Primordiales | Halbwertszeit | Aktivitat im Oberflachen-
Nuklid in Jahren wasser in Bg/m®
K 1,28 - 10° 11800 - 12300

*Rb 4,80 - 10™ 106
22T 1,41 - 10" 0,4-29-10°
“*Ra 5,76 0,8-8

*Th 1,91 0,004 - 0,3
U 7,04 - 10° 1,9
v 4,47 - 10° 40 - 44
Z4Th 0,066 0,6-6,8
2yl 245.10 a7
“Th| 8,0-10" 2-52.10°
“*Ra 1617 0,8-8
“Pp 22,3 1-4,5%
“Pp 22,3 0,4-2,0%
“po 0,378 0,55 - 1,93

¥ pzeanisch
® in der Nordsee

1.2  Anthropogene Radionuklide in der Umwelt

Seit Beginn oberirdischer Kernwaffentests wurden grof3ere Mengen kinstlicher Radionuklide
freigesetzt und infolge des globalen Fallouts verteilt. Um spatere Veranderungen beurteilen
zu kénnen, werden erst der sogenannte ,post bomb background* einiger Nuklide angegeben,
bevor in den darauf folgenden Abschnitten auf neuere Verénderungen eingegangen wird.
Tabelle 3 zeigt die Hintergrundaktivitaten einiger Radionuklide, die durch den Fallout nach
atmospharischen Kernwaffentests in das Oberflachenwasser des Atlantischen Ozeans ein-
getragen wurden. Die induzierte Kernspaltung stellt den wichtigsten Entstehungsmechanis-
mus anthropogener Radionuklide dar, Kernreaktionen z. B. in Teilchenbeschleunigern sind
von geringer Bedeutung.
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Tabelle 3: Hintergrundaktivitdten einiger kunstlich er Radionuklide im Oberflachen-
wasser des Atlantischen Ozeans nach dem Fallout inf  olge oberirdischer Kernwaffen-
tests. In den Daten wurde der radioaktive Zerfall b is zum Jahr 1990 beriicksichtigt
(Anonymus, 1992).

Nuklid Halbwertszeit | Aktivitat im Oberflachenwasser in
in Jahren Bg/m®
187Cs 30,1 25-59 0,1-2,07
gy 28,8 1,6 - 3,2%
239.240p, 24390 4,0-80-10°% ca.1,5- 10°?
22Am 433 2,1-4,4-10%9

4 Nordhalbkugel
®) Stidhalbkugel
° Nordostatlantik

Unter Einbeziehung des radioaktiven Zerfalls kann man abschéatzen, dass sich die Aktivitats-
konzentrationen des *’Cs und des ®°Sr von 1990 bis zum Jahr der Probennahme in 2005
um etwa 30 % abgenommen hat. Dies beriicksichtigt aber nicht den Ubergang der Nuklide in
Sedimente, wodurch eine weitere Abnahme der Aktivitatskonzentration im Meerwasser ver-
ursacht werden kann. Auffallig ist die groBe Spanne der **’Cs-Kontaminationen nach dem
globalen Fallout. An der sidlichen Konvergenzzone liegt die **'Cs-Aktivitatskonzentration
zwischen 0,1 Bg/m3 und 2,0 Bg/m3, wahrend sie auf der Nordhalbkugel bis zu 5 Bg/m3 er-
reicht. Tabelle 3 zeigt nur diese Auswahl an Radionukliden, da diese uber hinreichend groRRe
Halbwertszeiten verfligen

Durch den globalen Fallout wird ein **’Cs/®Sr-Aktivitatsverhaltnis von 1,2 bis 1,7 erwartet.
Dieses Verhéltnis kann in Abhéngigkeit der Beeinflussung durch Tschernobyl variieren. Be-
rechnungen lassen ein Verhdltnis von 1,45 vermuten (Anonymus, 1992 und darin angege-
bene Literaturstellen). Das 2®Pu/?°Pu-Aktivitatsverhéltnis liegt bei Proben, die hauptséchlich
durch den globalen Fallout beeinflusst wurden bei 0,03.

1.2.1 lod-129

Anthropogenes lod-129 entsteht bei der durch thermische Neutronen induzierten Spaltung
von ?®*U und ?**Pu mit einer Spaltausbeute von 0,74 % bzw. 1,6 % (England und Rider,
1994). Abbildung 1 ist zu entnehmen, dass die Wahrscheinlichkeit fiir die Bildung von **°I bei
der neutroneninduzierten Spaltung von **®U etwa um den Faktor sechs iiber der von **'| liegt.
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Abbildung 1: Isobarenausbeuten der neutroneninduzie rten Kernspaltung von ?**U. Die
Daten basieren auf England und Rider (1994).

Seit Beginn der zivilen und militdrischen Nutzung der Kernspaltung wird kunstlich hergestell-
tes | in groBen Mengen in die Umwelt freigesetzt. Somit erhoht sich kontinuierlich die
Menge des **°I in der Umwelt. Kernwaffentests setzten zwischen 43 kg und 150 kg **°I in die
Umwelt frei. Eine genauere Abschatzung ist aufgrund fehlender Kenntnisse Uber die Spreng-
krafte nicht moglich (Carter und Moghissi, 1977; UNSCEAR, 1982; Chamberlain, 1991; Ei-
senbud und Gesell, 1997). Das Reaktorungliick von Tschernobyl leistete mit etwa 2 bis 6 kg
129 nur einen recht geringen Beitrag (Schmidt, 1998; Aldahan et al., 2007).

Den weitaus groRten Anteil an der anthropogenen '*I-Freisetzung bewirken jedoch die zivi-
len und militdrisch genutzten Wiederaufarbeitungsanlagen. Insbesondere Sellafield in Grol3-
britannien nahe der Irischen See und La Hague in Frankreich am Englischen Kanal beein-
flussen die Umwelt in Westeuropa maRgeblich (siehe Abschnitt 1.5), wahrend andere
Anlagen entweder nur wenig emittierten (Hanford und West Valley in den USA) oder keine
hinreichenden Bilanzierungen vorliegen. Letzteres betrifft u. a. Anlagen in der damaligen
Sowijetunion.

Hanford und West Valley emittierten etwa 290 kg **°l, wahrend La Hague und Sellafield bis
zum Jahr 2005 4970 kg **| als fliissige und gasférmige Ableitungen in die Umwelt freisetzten
(Raisbeck et al., 1995; Gray et al., 1995; Parker, 2001; Webmaster Cogema, 2001; BNFL,
1999; Groupe Radioécologie Nord-Cotentin, 1999; Cogema, 2003; Areva, 2003, 2005; Envi-
ronment Agency, 2005, 2006).
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1.2.2 Tc-99
Physikalische und chemische Eigenschaften des Techn etiums

In den letzten zwei Jahrzehnten richtete sich ein groRRes Interesse der Offentlichkeit als auch
der Radiodkologen auf das Radionuklid *Tc, da Messmethoden entwickelt wurden, auch
dieses langlebige Radionuklid in Meeresproben bestimmen zu konnen und es auch aus den
Anlagen Sellafield und La Hague in groRerer Aktivitat tber den Abwasserpfad emittiert wur-
de. Da alle Isotope des Technetiums radioaktiv sind, kommt es in der Natur praktisch als
Element nicht vor, wenn man vom Vorkommen infolge des Spontanzerfalls aus dem Uran
absieht. Erst 1961 gelang es, aus 5,3 kg Pechblende aus Katanga in Afrika ungefahr 1 ng
Technetium zu isolieren und spektroskopisch nachzuweisen. Aus der Spontanspaltung von
2%8y-Kernen entsteht dabei das Element 43, wobei ein Kilogramm reines Uran etwa 107°
Gramm Technetium enthalt (http://de.wikipedia.org/wiki/Technetium).

Die Stellung des Technetiums im Periodensystem ist wie folgt:

23V 50,95 24Cr 52,00 sMn 54,94 6F€ 55,85 »7C0O 58,83
4Nb 92901 42M0o 95,94 431C  (98) 4RU 101,07 4sRh 102,91
73Ta 180,95 24aW 183,85 sRe 186,21 260S 190,23 27lr 192,22

Es steht in der siebten Nebengruppe des Periodensystems zwischen Mangan und Rhenium.
Seine Toxizitat durfte sehr gering sein aufgrund der Analogie zu Mangan und Rhenium.

Technetium liegt im oxischen Meerwasser als Pertechnetat (Tc +7) vor und weist daher eine
geringe Affinitat auf, an Schwebstoffe gebunden oder im Sediment abgelagert zu werden. Es
verhalt sich im Meer weitgehend konservativ und wird deshalb mit den Meeresstrémungen
Uber groRe Entfernungen verfrachtet (Karcher et. al., 2004).

Da hier das Isotop Tc-99 herausgestellt wird, wird es hier in Nachbarschaft zu anderen Ra-
dionukliden gezeigt:

Ru 102 Ru 103 a{Viez
31,6 39,35d 18,7

Tc 102
43m| 53s 54,2s

B B B[ B

Mo 99
66,0 h
B 1.2
y 740; 182; 778 10E19 a

Mo 101 | Mo 102
14,6 m 11,2m
B B

Abbildung 2: Stellung des Tc-99 in der Nuklidkarte in der Umgebung zu seinen Nach-
barnukliden.

Neben dem Technetium-99 steht das Technetium-98 noch als sehr langlebiges Radionuklid
mit 4,2 Mio Jahren Halbwertszeit. Dieses fallt allerdings kaum bei der Kernspaltung mit ther-
mischen Neutronen an, da es Uber die Isobare 98 durch das stabile Mo-98 geschutzt ist. Tc-
99 entsteht aus dem kurzlebigen Tc-99m (6 h), das wiederum das Mo-99 (66 h) entsteht.

Tc-99m wird hauptsachlich in der Nuklearmedizin zur Tumordiagnostik eingesetzt. Die Appli-
kationen betragen etwa 50 MBq bis 100 MBg/Patient. Die Strahlenexposition des Patienten
liegt etwa in der GréRenordnung von 0,1 mSv. Letztendlich gelangen aus dem nuklearmedi-
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zinischen Bereich aufgrund der geringen Halbwertszeit des Tc-99m vernachlassigbare Aktivi-
taten Gber das Abwasser und die Flisse in das Meer.

In der folgenden Tabelle sind einige Eigenschaften des Technetiums demjenigen des Cs-137
gegenubergestellt:

Tabelle 4: Vergleich einiger radiodkologischer Eige nschaften des Tc-99 mit denen des
Cs-137.

Tc-99 Cs-137
Halbwertszeit (Jahre) 213.000 30,1
Spez. Aktivitat 636 x 10° Bqg/g 3,2 x 10* Bq/g
Dosisfaktor 3,9 x 10™"° Sv/Bq (StrlSchV) 1,4 x 10® Sv/Bq
(Eff. Aquivalentfaktor) 6,4 x 10° Sv/Bq (ICRP)
Chemische Form im oxi- TcO4 Cs’ (H20)
schen Meerwasser
Anreicherungsfaktor an Se- 100 2000
dimente (Kp-Faktor) (10 — 100) (500 — 20.000)
Anreicherung in Biota
(Cg-Faktor)
Fisch 30 (20 — 200) 100 (10 — 300)
Crustaceen 1000 (500 — 50.000) 30 (10 — 50)
Hummer > 20.000 10 - 50
Makrophyten (Braunalgen) 1x10° 50
(Fucus vesiculosus und F. serra-
tus)

Fir eine Reihe von Radionukliden wird fur das Jahr 2001 in der Irische See ein Vergleich der
spezifischen Aktivitat in Biota-Proben (Bg/kg Frischgewicht) im Jahresbericht der britischen
Umweltiberwachungsbehérde (RIFE 2002) angegeben:

Tabelle 5: Spezifische Aktivitat einiger Radionukli de in Biota aus der Irischen See im
Jahre 2001 (RIFE, 2002).

Radionuklid Fisch Crustaceen Mollusken
Tritium 110 155 60
C-14 98 140 120
Sr-90 0,08 0,79 0,58
Tc-99 49 1600 480
Ru-106 0,48 0,53 11
Cs-137 7.9 2,97 4,8
Pu-238 0,0055 0,078 1,5
Pu-239,240 0,029 0,39 7,5
Am-241 0,099 2,98 16
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Technetium liegt im oxischen Meerwasser als Pertechnetat (Tc +7) vor und weist daher eine
geringe Affinitat auf, an Schwebstoffe gebunden und im Sediment abgelagert zu werden. Es
verhalt sich daher im Meer weitgehend konservativ und wird deshalb mit den Meeresstro-
mungen Uber groRe Entfernungen verfrachtet (Karcher et. al., 2004).

Im Folgenden wird die Literatur der Untersuchungen von Tc-99 in der Nordsee und angren-
zenden Meeresgebieten referiert.

9Tc¢ in der Nordsee und angrenzenden Meeresgebieten

1.2.3 Irische See

Es wird angenommen, dass **Tc seit Betriebsbeginn der Anlage 1952 aus Sellafield bzw.
zuvor Windscale in die Irische See eingeleitet wurde. Von 1952 bis 1969 werden die Einlei-
tungen auf 8 TBg/Jahr geschatzt, von 1970-1977 werden 40 TBq /Jahr geschatzt, basierend
auf den Messungen von *Tc in Meeresalgen aus der Arktis [Aarkrog et al., 1987; Holm et al.,
1986], dabei wird von Aarkrog et al. eine Unsicherheit von etwa 55 % angenommen.
Abbildung 3 zeigt das abgeschétzte Profil der Ableitungen von **Tc aus der Anlage Sellafield
seit 1952.
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Abbildung 3: Abgeschatztes Profil der Ableitungen aus Sellafield an ~ Tc-99 in die Irische See.
Diese Zeitreihe wurde mit weiteren  Tc-99-Messungen in Braunalgen aus der Irischen See bis

zum Jahr 1996 ergénzt, wobei die Ableitungsdaten ab Anfang der 90er Jahre vorliegen
[MCDONALD et al., 1999].

Von McCartney und Rajendran wurde 1986 ein 1 m Sedimentkern in der Irischen See im
Solway Firth genommen und untersucht [MCCARTNEY und RAJENDRAN, 1999]. Die
hochsten Aktivitaten fiir *Tc ergaben sich dabei in einer Tiefe von 30-35 cm (entsprechend
ca. 1979 unter der Annahme, dass die jahrliche Ablagerung etwa 4,2 cm/Jahr betragt) von
19,3 Bg/kg Trockenmasse sowie in einer Tiefe von 70-75 cm (entsprechend ca. 1974) von
15,5 Bg/kg Trockenmasse. Dieser hohe Wert kann allerdings auch darauf zurtickzufiihren
sein, dass sich in diesem Bereich das Sediment verdichtet (Diagenese) [MCCARTNEY und
RAJENDRAN, 1999]. Der Vergleich dieser Messwerte aus dem Sediment mit den Emissio-
nen aus Sellafield ist in Abbildung 4 dargestellt.
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Abbildung 4: Vergleich eines  Tc-99 Konzentrationsprofils (Col 5 vs Col 4) aus einem S  edi-
mentkern mit dem Abwassermuster von Sellafield [MCC  ARTNEY und RAJENDRAN, 1999] .

Von Masson et al. sind Zeitreihen fiir **Tc in Seewasser aufgenommen worden, und zwar fir
folgende Orte: Goury, F (1982-1993), Petten, NL (1987-1993), Borkumriff (1988-1992) und
Elbe-1 (1988-1992) [MASSON et al., 1995].

Fir Goury ist nach dem Maximum von 55 Bg/m® im Jahr 1985/86 ein Riickgang der Aktivi-
tatskonzentration zu sehen, der in den abnehmenden *Tc-Emissionen aus La Hague resul-
tiert. Der Bereich der **Tc-Werte ist in Goury viel gréRer als in Petten, das Maximum wird in
Petten erst 1988 erreicht (5,5 Bg/m®). Ahnliches ist bei Borkumriff zu sehen, dort betragt das
Maximum 4,5 Bg/m? im Jahr 1988/89, danach nehmen die Werte ab [MASSON, et al., 1995].

Eine fast 2-monatliche Aufschliisselung der **Tc-Werte im Seewasser bei Sellafield sowie an
zwei weiteren nahe gelegenen Orten von Marz 1995 bis Marz 1997 ist von McDonald et al.
veroéffentlich worden (Abbildung 5).
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Abbildung 5: Tc-99 im Meerwasser an der Kuste in Cumbria [MCDONALD, e tal., 1999]

Erst ab den 1990 er Jahren stieg die Zahl der Messungen und Veroffentlichungen an. Leo-
nard et al. veroffentlichten **Tc-Gehalte in der Irischen See von Dezember 1992 bis Dezem-
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ber 1995 [LEONARD et al., 1997; LEONARD et al., 1999]. Dort ist ein stetiger Anstieg der
9Tc-Werte um Sellafield herum zu beobachten, ebenso findet ein Anstieg der *Tc-Werte in
der Irischen See statt (Abbildung 6, Abbildung 7).
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Abbildung 6: Reliefkarten der  Tc-99-Verteilung in der nordlichen Irischen See zusammen mit
Probeentnahmepositionen und Konzentrationen (mBg/l) . (@) Pre-EARP?, Cirolana 12/92, (b) Pre-
EARP, Cirolana 11/93, (c) Post-EARP, Cirolana 6/94 und (d) Post- EARP, Cirolana 12/94

[LEONARD, et al., 1997]

3 EARP: Enhanced Actinide Removal Plant
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Abbildung 7: Verteilung des  Tc-99 (mBg/l) im Oberflachenwasser: Dezember 1995, Irisc  he See
[LEONARD, et al., 1999]

McCubbin et al. verdffentlichten 2002 eine Ubersicht iiber **Tc und **'Cs in den britischen
Gewassern und den europdaischen Kistengewadssern [MCCUBBIN et al., 2002]. Abbildung 8
zeigt die Verteilung von **Tc in der Irischen See von November 1993 bis September 1998
incl. Konturlinien.

Die 100 mBg/l Kontur zog sich 1994 von der Mitte der Ostlichen Irischen See bis zur Isle of
Man. Auch hier ist ein Anstieg der **Tc Konzentration um Sellafield und Ausdehnung der **Tc
Konzentration bis Oktober 1995 zu beobachten. Im Zeitraum bis November 1996 stagniert
die Ausdehnung, im September 1998 ist sie wieder zurtickgegangen (Abbildung 8).
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Abbildung 8 a bis f: R&umliche Verteilung der Tc-99 Konzentration (Bg/m3) in der Irischen See
zwischen November 1993 und September 1998) [MCCUBBI N, et al., 2002]. Die Forschungsschif-
fe Cirolana (CIR) und Corystes (COR) wurden jeweils  zur Probenahme eingesetzt.
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Es wurden ebenfalls Oberflachensedimente in der Irischen See untersucht, und zwar von
Oktober 1995 bis Juli 2002. Hier ist ein Maximum an *°Tc um 1998 in den Oberflachen-
sedimenten bei Sellafield zu finden (Abbildung 9).
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Abbildung 9: Tc-99 (Bg/kg Trockengewicht) in Oberfl achensedimenten der Irischen
See. Die kombinierte Unsicherheit (1 o) verknipft mit individuellen Daten betragt 77%.
Daten fur Dezember 1995 und September 1998 sind von  [LEONARD et al., 2004] Uber-
nommen worden. (a)Legende fur die Bodentypen in (b)  -(e). Konturen leiten sich von
der Kornigkeit ab (Bereitgestellt von British Geolo gical Survey). (b) Dezember 1995
(Survey: Cirolana 10/95). (c) Juni 1998 (Survey: Lo ugh Foyle 6/98). (d) September 1998
(Survey: Corystes 9b/98). (e) Juli 2002 (Survey: Co tes la Manche 7/02) [MCCUBBIN et
al., 2006].
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1.2.4 Nordsee

Die Konzentration von **Tc in der Nordsee und im englischen Kanal wurde von Dezember
1992 bis November 1996 von verschiedenen Autoren untersucht. Leonard et al untersuchten
den Zeitraum 1992-1994, in dem der starke Anstieg der **Tc-Emissionen aus Sellafield liegt.
In Abbildung 10 sind die **Tc-Konzentrationen an Englands Kiisten vor und nach dem An-
stieg der Emissionen gegenibergestellt LEONARD, et al., 1997]. Im Dezember 1992 betragt
der maximale Wert im Nordkanal 5,6 Bg/m3. Im Dezember 1995 [LEONARD, et al., 1999] ist
im Nordkanal der starkste Anstieg der *Tc-Konzentrationen zu sehen (bis zu 24 Bg/m?). Ent-
lang der Hebriden und der Orkney-Inseln nimmt die Konzentration ab. Bis schlieRlich in der
Nordsee Werte von weniger als 1 Bg/m? zu finden sind. In der Keltischen See sind die
Messwerte stets sehr gering (<= 0,2 Bg/m?)

62

(a) o1 (b)
601 601
58+ 58
Z 56 Z 56
p L
E 3
9 T
541 ~ 54
521 521
50 50
48 48— T T
10 8 6 4 2 ] 2
Longitude (*W or °E) Longitude ("W or “E)

Abbildung 10: Tc-99 Konzentrationen (Bg/m3) auBerhalb der nordlichen Irischen See. (a ) Pre-
EARP, Cirolana 12/92, 11/93 und (b) Post-EARP, Ciro lana 12/94. [LEONARD, et al., 1997]
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Abbildung 11: Verteilung des Tc-99 (mBg/l) im Oberflachenwasser: Dezember 1995, Irisc  he
See [LEONARD, et al., 1999]

McCubbin et al. haben ebenfalls die Konzentration von **Tc an den Kisten GroRbritanniens
und in der Nordsee von November 1993 bis November 1996 untersucht (Abbildung 12).
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Positionskarte
(mBg/l) aulRerhalb der Irischen See [MCCUBBIN, et al

Abbildung 12:



Im November 1995 ist die **Tc-Konzentration im Nordkanal weiter angestiegen auf etwa
50 Bg/m3, bis November 1996 stagnieren die Werte bzw. gehen leicht zurlick. Die Werte an
den Orkney -Inseln sowie in der Nordsee nehmen bis zum Ende des untersuchten Zeitraums
zu, was sich durch die Verweilzeitverteilung (Tabelle 7) erklaren lasst.

Vom BSH sind zwischen November 1990 bis August 2005 die 99ffl’c-Werte in der deutschen
Bucht und z.T. in angrenzenden Gebieten (englische Ostkiste, Armelkanal), bestimmt wor-
den (Abbildung 13 bis Abbildung 21).

Im Kanal sind zu Beginn der Messungen die héchsten **Tc-Werte zu finden, bis zu 3,7 Bg/m®
aufgrund der Ableitungen aus der Anlage Sellafield. Schon im Jahr 1993 liegen die Werte
unter 0,2 Bg/m?, im Jahr 1999 liegen unterhalb der Nachweisgrenze. Diese Werte korrelieren
gut mit den abnehmenden Ableitungen aus der WAA La Hague in dieser Zeit.

Die Werte in der Deutschen Bucht sinken von November 1990 von max. 1,2 Bg/m? bis April
1993 auf Werte < 0,7 Bg/m®. Bei der nachsten Messung im November 1997 liegen die Werte
schon héher als im November 1990 mit steigender Tendenz bis zum Jahr 1999.

. N "'-j-ﬂ_ o *Tc Bam
e November 1990

08 T T2 £ MAST-CT900052 BSH GAUSS Cruise #168

Mg & Risteeh

..........

Abbildung 13: Verteilung des Tc-99 im Oberflachenwasser: November 1990 [HERRMANN,
1995]
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Abbildung 16: Verteilung des Tc-99 im Oberflachenwasser: November 1991 [HERRMANN,
1995]

Abbildung 17: Verteilung

1994]

des Tc-99 im Oberflachenwasser: Januar 1992 [HERRMANN, et al
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Abbildung 18: Verteilung des Tc-99 im Oberflachenwasser ,(schwarz)‘ und Tiefenwasser
»(blau)“ November 1992 [HERRMANN, 1995], bld= (bel ow limit of detection )
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Abbildung 19: Verbreitung von Tc-99 im Oberflachenwasser: April 1993 [HERRMANN, 1995]
(bld: below limit of detection)
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Abbildung 21: Die Aktivitatskonzentration
ber 1997; Daten sind in Bg/m3 dargestellt mit einer
Reise No. 340 vom 28 Oktober bis 22 November 1999
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Anhand der Tc-99-Konzentration vom Juli 1997 werden die Strémungsverhaltnisse in der
Nordsee dargestellt. (Abbildung 22) [MCCUBBIN, et al., 2002].
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Abbildung 22: Positionskarte und Karte der Tc-99 Radionuklidkonzentration (mBq /l) auRer-
halb der Irischen See im Juli 1997, R/V Cirolana[ MCCUBBIN, et al., 2002].

Fur die Jahre 1996-1999 wurden von Karcher et al. (2004) verschiedene Messwerte, von der
deutschen Bucht bis Spitzbergen, veroffentlicht. In diesen Karten sind deutlich die erhdhten
Konzentrationen in der Nordsee aufgrund der erhohten Ableitungen aus Sellafield ab 1994
zu erkennen und den Transport kontaminierten Wassers in die Arktischen Meere.
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Abbildung 23: Verteilung des Tc-99 (Bg/m3) im Oberflachenwasser (a) 1996, (b) 1997, ( c) 1998
und (d) 1999, aus Beobachtungen (Isolines in Bq/m3) , [Karcher et al., 2004].
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FTe concentrations (Bg m™ ), sampling dates, sampling locations, depths (m) and salinity

Sampling Latitude Longitude Depth Sampling Salinity Temperature **Te Error
date (m) depth (m) 0 (Bqm~?) (%)

03.07.98 72°48'N 13°51'E 1133 5 34776 8.444 028 10.5

030798 73°34'N 16°07'E 452 5 35,005 7.266 0.23 73

04.07.98 74°21'N 18°25'E 73 5 34616 1.406 0,08 15.8

04.07.98 74°5%N 18°18°E 94 5 34.077 3172 0.13 104

05,0798 76°20'N 16°11'E 77 5 32,647 0,366 bd

06,0798 76°35'N 12°30E 746 5 34,371 5,233 .08 19.7

06.07,98 76°55'N 13°30°E 101 5 32,348 2,746 0.16 9.8

06.07.98 76°5%'N 15°30E 150 5 32.626 1.567 0.06 249

10798 T1°30'N 19°48'E 236 5 34,661 9.150 0.42 54

10798 T1°00'N 19°54'E 190 5 34,462 9897 0.63 50

09,0798 70°30'N 20°00'E 126 5 33863 10,979 0.86 4.5

09.07.98 70°30°N 20°00E 126 30 34,554 7.161 0.80 4.5

18,0699 68°26'N 14°01'E 110 5 33616 8214 161 42

18.06.99 68°51'N 12°48'E 660 5 34912 9,245 0.52 49

24,0699 74°30'N 14737'W 267 5 32,423 0,041 0.13 10.6

24.06.99 74°30'N 14°37'W 267 30 33925 0.077 0.09 18.3

26,0609 74°30'N 03°00'E 3320 5 34,738 2164 0.09 206

27.06.99 74°30'N 11°00'E 2390 5 35,100 6,020 021 8.5

28,0600 74°30'N 14°00'E 2106 5 35,103 6,328 0,26 6.5

28.06.99 74°30'N 16°40'E 193 5 35,090 6927 025 6.4

01.07.99 70°30°N 20°00E 146 5 33812 9212 1.49 4.1

01.07.99 71°30'N 19°48'E 236 5 34,663 9.431 093 44

02,07.99 73°30'N 19°20E 480 5 35054 6680 0.26 73

02,0799 74°15'N 19°10E 58 5 34920 3.605 022 7.5

03.07.99 76°35'N 20°00E 205 5 33,536 1.888 0.11 13.2

28.05.00 69°29'N 10°56'E 2954 5 35,132 7.329 027 5.12
31.05.00 74°05'N 03°40W 3494 5 34,835 0.067 0,05 1.1

01.06.00 74°30'N 11°43'W 2955 5 34327 0.652 0.10 7.15
12,0600 74°30'N 113 200w 3601 5 34,842 0.487 0.03 12.4
03.06,00 74°30'N 00 °00'E 3740 5 34,830 0.411 0,05 16,2

03.06.00 74°30°N 03 °00E 3354 5 34823 1.360 0,08 10.0
04,0600 74°30'N 11700 E 2396 5 35087 5,558 0.30 4 65
04,0600 74°30'N 13°50F 2112 5 35074 6012 0.39 4.50
05.06,00 74°30'N 16°30'E 252 5 35072 5,952 0.38 444
05.06.00 74°30'N 18°30'E 64 5 34,628 0,392 022 5.40
07.06.00 75°4%N 17°35'E 247 5 34,023 0,848 0.20 5.61
07.06.00 75°43'N 15°35'E 382 5 33.690 0.538 022 5.02
08.06,00 75°30'N 12°00'E 1946 5 35,001 5277 027 4,75
08.06.00 76°20'N 10°25'E 2168 5 35,050 4,466 025 4,86
018.06.00 76°20FN 167 00'E 102 5 EER LT 0,021 0.20 5.67
09,0600 77°20'N 13°45'E 73 5 33,567 0,128 021 5.08
09,0600 77°20'N 107 55'E 1076 5 34,802 4,000 0.30 4.63
10.06.00 74°15'N 19° 10E 60 5 34,697 0224 0.19 5.27
11.06.00 72°30N 197 34'E 389 5 35087 6275 0.33 4.61
12.06.00 70°30N 20°00E 126 5 34,464 7.101 1.19 4,09
14.06.00 T1200N 26 30K 279 5 33561 6.347 0.72 4.47
14.06.00 TI° 10N 26°30E 165 5 34,553 6232 0.63 4.49
14.06.00 T1°20N 25°NVE 301 5 34,543 6.421 0.72 4.43
14,0600 TI° 10N 25°00E 155 5 33,759 5774 0.69 4.45
16.06.00 TI°20N 28°00E 412 5 33,559 6,331 0.70 4.44
16.06.00 TI° 10N 28°00E 12 5 34,106 5.546 0.71 4.48
16.06.00 70° 50N 30° 0E 381 5 33910 5.906 1088 429
Sampling Latitude Longitude Depth Sampling Salinity Temperature e Error
date (m) depth (m) (°C) (Bqm™*) (%)

16.06.00 TI°00FN 30°00E 299 5 33,757 5828 0.90 432
23,06.00 70°30'N 311VE 187 5 33,860 5.961 0.82 4,35
23.06.00 70°24'N 31°13E 131 5 33.456 6.136 094 4,35

The error includes 2 statistical counting error and uncertainties in the chemical procedure. bd = below detection limit (0,018 Bq m™ ).

Tabelle 6: Tc-99 Konzentrationen (Bg/m3), Probenent nahmedatum, Probeenthnahme-
position, Tiefe (m) und Salzgehalt [Karcher, et al. , 2004] verschiedener Probeentnah-
mekampagnen.
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1.2.5 Nordmeer und Barentssee
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Abbildung 24: Konzentration von Tc-99 im Oberflachenwasser (Bg/m?3): (a) Juli, 1998, (b)  Ju-
ni/Juli, 1999, (c) and (d) Mai/Juni, 2000 [Kershaw et al., 2004]
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Abbildung 25: Konzentration von  Tc-99 (Bg/m3) in der Barentssee im Oberflachenwasser im

Februar 1999. Die Gesamtmessunsicherheit betragt ca. 8 % (1 o). Die Pfeile geben die Haupt-

richtung des Wassermassentransportes der durch die Ableitungen von Sellafield kontaminier-
ten Wasserkorper in die Arktischen Gebiete an [Brow  n et al., 2002].
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Tc-99 (Bg/m3) im Oberflachenwasser :

(a) September/Oktober, 1994, (b) Mai/ Juni, 2000. [ Kershaw, et al., 2004]
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2 Stromungen und Stromungsvorhersagen

Die mittlere Verweilzeit fir **Tc in der Irischen See betragt etwa 0.9 Jahre, der Transport bis

an die Ostkiste Grol3britanniens dauert 9-24 Monate [MCCUBBIN, et al.,

2002]. Die Vertei-

lung des **Tc lasst sich anhand der Strémungsverhéltnisse in der Irischen See vorhersagen

(Abbildung 27).

Abbildung 27: Mittlere Oberflachenreststréme in der
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[MCCUBBIN, et al., 2002]

Irischen See. (nach Dickson, 1987)

Kershaw et al. haben die Transportzeiten von **Tc aus Sellafield bis an verschiedene Unter-
suchungsstellen in der Nordsee anhand der maximalen Emission im Jahr 1994 bzw. 1995
2004]. Demnach dauert der Transport kontaminierter
Wassermassen aus der Irischen See bis zum Eintritt in die Nordsee weniger als 1 Jahr, bis in
die sudliche Nordsee und zum Skagerrak ca. 2,5 Jahre und bis in das Seegebiet um Spitz-

analysiert (Tabelle 5) [Kershaw, et al.,

bergen nur 4,5 Jahre.
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EARP signal

Approxiimate

Box References
observed transport fiime
Morth Channel May 19494 = 3 months 1.2
Pentlands December 1994 <9 months 1,2
NE Coast Drecember 1994 = 9 maonths 1,2
East Anglia December 1996 = 2.5 vears 123
MwCC-Utsira Movember 1996 = 2.5 vears 45
Skaperrak Movember 1996 = 2.5 vears 4
Hillesany July 19497 = 3.5 wears [
Ingey-shoreline Aunpunst 1997 = 3.5 wears 7
Fucus
Fug leva July 1549 =45 vears L
WEC-Bear Island  July 1998 = 4.5 vears LR
WEC-Spitshergen  July 1998 = 4.5 vears LR

References: (1) Leonand et al. (1997); (2) McCubbin et al. (2002);
{3) Herrmann et al. {1993); (4) Brown et al. {1998); (3) Keshaw et
al., 199%9a; (6) Kolstad and Lind, 2002; (7) G Christensen pers
comm.; (8) NEPA, 2001; (%) this smdy.

Tabelle 7: Erstes beobachtetes Auftauchen des EARP-zuordnenbaren  Tc-99 in einer Serie

von Meeresgebieten (Box) und implizierten Transport  zeiten [Kershaw, et al., 2004].
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Abbildung 28: Wichtigste Oberflachenstromungen und Transportzeiten (in Jahr
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Gebiete. Die angezeigte Transportzeit (14-17 Jahre)
nach Dickson et al. (1988) abgeleitet relativ zum P
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2.1  Simulierte Konzentrationen
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Abbildung 29: Simulierte Verteilung der Konzentration von Tc-99 (Bg/m3) im  Oberflachenwas-
ser fur September (a) 1996, (b) 1997, (c) 1998 and (d) 1999, aus Modellierungsergebnissen (die
Isolinien geben 0,1, 1,0, 2,0 und alle 2.0 Bg/m3 an ) [Karcher, et al., 2004].
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Aufgrund friiherer Beobachtungen und Modellresultaten kann davon ausgegangen werden,
dass das Wasser, das *°*Tc des EARP* enthalt, im Arktischen Becken fiir die nachsten 15-30
Jahre in mittlerer Tiefe zirkulieren wird [Karcher, et al., 2004].

Fiir die obersten 200 m der Wasserséule ist von Orre et al. die Ausbreitung des **Tc aus Sel-
lafield und La Hague simuliert worden [ORRE et al., 2007]. Zu Beginn der Simulation im Jahr
1992 geht die starkste Kontamination von La Hague entlang des Armelkanals bis zur Deut-
schen Bucht aus. Danach ist zu beobachten, wie die Emissionen aus Sellafield (Beginn der
THORP-Anlage5 im Verlauf der Jahre um die Nordspitze Englands herum an die Ostkiiste
verbreiten und schlieRlich, dank der Strémung aus dem Armelkanal, entlang der Norwegi-
schen Kuste und Richtung Skagerrak verteilt werden (Abbildung 30).

Abbildung 30: Simulierte Konzentrationen des Tc-99 (Bg/m3) im Oberflachenwasser aus den
Ableitungen von Sellafield und La Hague, (a) Marz 1 992, (b) Marz 1994, (c) Méarz 1996, (d) Méarz
1998, (e) Méarz 2000, und (f) Marz 2002 [ORRE, et al ., 2007].

* EARP: Enhanced Actinide Removal Plant in der AalSgllafield
® THORP: Thermal Oxide Reprocessing Plant in demgelSellafield
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Orre et al. haben ebenfalls die Emissionen aus Sellafield im Vergleich zu denen aus La Ha-
gue dargestellt (Abbildung 31). So stammt zu Beginn der Simulation nur knapp 30 % der *Tc
in der Deutschen Bucht und der norwegischen Kiste aus Sellafield, im weiteren Verlauf do-
minieren jedoch die Ableitungen aus Sellafield, nur im direkten Bereich um La Hague haben
die dortigen Einleitungen noch einen Beitrag.

a) b)

Abbildung 31: Anteil (in Prozent) der simulierten K onzentration des Tc-99 von Sellafield an der
gesamten Konzentration (Sellafield + La Hague) im O  berflachenwasser, (a) Marz 1994, (b) Méarz
1998 und (c) Méarz 2002. Weil3e Flachen zeigen eine g eringe Totalkonzentration an, weniger als
0.001 Bg/m3 (-1 auf der Legende) [ORRE, et al., 200 7].
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Abbildung 32: Simulierte Altersfelder (in Jahren) in der Wasseroberflaiche e ines idealisierten
Wassertracers aus Sellafield, (a) Marz 1998, (b) M &rz 2000 und (c) Méarz 2002 [ORRE, et al.,
2007].
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2.1.1 Sr-90, Cs-137

Strontium besitzt neben vier stabilen (3*Sr, ®Sr, ®’Sr und ®Sr) 16 instabile Isotope, das wich-
tigste ist davon *°Sr mit einer Halbwertszeit von 28,8 Jahren. Es ist einer der energiereichs-
ten Betastrahler. Es kann durch die spontane Spaltung von ?**U gebildet werden und ent-
steht in relativ hoher Ausbeute in Kernreaktoren. Aufgrund des relativ hohen
Strontiumgehaltes des Meerwassers von etwa 8,2 mg/L und dadurch gute Tragerung des
radioaktiven *Sr, besitzt dieses Radionuklid im Meer nur geringe Affinitéat, an Feststoffe ge-
bunden oder in der Nahrungskette angereichert zu werden. Es wird daher in Biota auch
kaum in nationalen oder internationalen Monitoringprogrammen tberwacht.

Caesium besitzt nur ein stabiles Isotop (***Cs), alle anderen sind instabil und kénnen nur
kunstlich erzeugt werden. Die Konzentration des Elementes Caesium im ozeanischen Meer-
wasser liegt um 0,4 pg/L und ist daher erheblich geringer als diejenige von Strontium und
wird deshalb weniger getrdgert und dadurch starker an Partikel gebunden oder in Biota an-
gereichert. Der Anreicherungsfaktor Cr in Meeresfisch ist etwa 50 bis 100 (L/Kg).

Sowohl *Sr als auch *’Cs wurden durch atmospharische Kernwaffentests freigesetzt, ihr
Aktivitatsverhaltnis im globalen "Fallout” der atmospharischen Kernwaffentests betragt etwa
137Cs/®sr 1,5. Da die Halbwertszeit mit 30,1 bzw. 28,8 Jahren recht &hnlich sind wiirde sich
das Aktivitatsverhaltnis in der Umwelt kaum andern, wenn nicht geochemische Fraktionie-
rungsprozesse das Verhaltnis verschieben wirden. Aus dem Fallout wird das *°Sr starker
Uber Fliisse in das Meer eingebracht als das **'Cs aus dem Fallout, da letzteres starker an
Tonminerale gebunden wird.

Das typische Verhéltnis frilherer Sellafield-Einleitungen fiir **’Cs/*°Sr lag vor 1985 iiber 5,9
und im Jahre 1976 sogar bei 11,3. Wahrend der Jahre 1989 bis 1992 lag dieses Verhaltnis
ebenfalls deutlich tGber 3,0 (OSPARCOM, 1997; MAFF, 1995), das Aktivitatsverhaltnis der
Einleitungen aus La Hague hingegen liegt heutzutage meist bei unter 0,2.

Eine Trennung des *’Cs vom ,fallout* aus dem Tschernobyl-Unfall von den atmosphérischen
Kernwaffentests war ebenfalls méglich, da das Isotop **Cs gebildet wird. Das Verhéltnis
133Cs/*¥Cs betragt 1:2, allerdings hat ***Cs eine Halbwertszeit von nur ca. 2 Jahren. Somit
sind die von atmosphéarischen Kernwaffentests der 50er und 60er Jahre des 20. Jahrhun-
derts erzeugten Anteils an ***Cs-Isotope schon vollstandig zerfallen, aber auch das ***Cs aus
dem Tschernobyl Unfall ist inzwischen in der Ostsee nicht mehr nachweisbar.

2.1.2 H-3 Tritium

Wie bereits oben erwéhnt ist Tritium sowohl ein natirlich stdndig nachgebildetes Radionuklid
als auch eines, das in der Kerntechnik kinstlich gebildet wird. Die Spaltausbeute liegt etwa
bei 0,01 % bei Uranspaltung mit thermischen Neutronen, so dass es auch im abgebrannten
Abfall auftritt und aus Wiederaufbereitungsanlagen emittiert wird. Hohere Emissionen erfol-
gen aus Schwerwasserreaktoren. Es besitzt eine Halbwertszeit von 12,34 Jahren. Eine An-
reicherung findet im Meer normalerweise nicht statt, da es fast ausschlief3lich als tritiiertes
Wasser vorliegt. Tritium - zum Teil in Kombination mit Freon-Verbindungen - dient in der
Meeresforschung auch dazu, die Tiefenventilation der Wassermassen zu studieren (vgl. Sul-
tenful3, 1998). Das natirliche Inventar wurde durch die atmosphéarischen Nukleartests um
etwa einen Faktor 100 erhoht. Tritium wird h&ufig auch durch massenspektroskopisch tber
sein stabiles Zerfallsprodukt Helium-3 bestimmt. Der Eintrag von Tritium in das Meer erfolgt
Uber den SuRwasserkreislauf aus der Atmosphare oder Uber die Flisse, so dass sich bei-
spielsweise in Nord- und Ostsee eine deutliche Abhangigkeit der Konzentration vom Suil3-
wasseranteil ergibt. Als MalRReinheit fur die Konzentration dient auch haufig die Einheit TU
(Tritium Units). Eine TU entspricht dabei der Anteil von einem Tritium Isotop auf 10*® Was-
serstoffatome, wobei gilt: 1 TU = 0,118 Bq.
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2.1.3 Aktinide: Pu-238, Pu-239/240, Am-241

Im Rahmen der jahrlichen Monitoringaufnahmen des BSH in Nord- und Ostsee werden e-
benfalls eine Reihe von Transuranen bestimmt. Als wichtigste Transurane sind hierbei die
Plutoniumisotope 238, 239, 240 und 241 zu nennen. **'Pu zerfallt mit einer Halbwertszeit
von 14,4 Jahren Uber einen Beta-Zerfall in das Transuran ***Am. Plutonium und Americium
werden im BSH alpha-spektrometrisch bestimmt nach chemischer Anreicherung und Elektro-
platierung. Die Alpha-Energien des ?**Pu und ?*°Pu der emittierten Alpha-Teilchen liegen
beide sehr nahe beieinander (5,24 und 5,25 MeV), so dass sie alpha-spektrometrisch nicht
zu unterscheiden sind. Das Ergebnis wird daher immer als Summe %**Pu + ?*°Pu angegeben.
38py weist eine Halbwertszeit von 87 Jahren auf, 2°Pu eine von 24100 Jahren und %*°Pu
eine von 6564 Jahren. Plutonium gehért zu den mehr reaktiven Elementen in der Meeres-
umwelt, so dass es eine hohe Affinitat besitzt, an Partikel anzulagern und im Sediment
gebunden zu werden. Plutonium liegt Uberwiegend im oxischen Meerwasser als Pu

(V) oder Pu (V1) vor.

Das Radionuklid ***Am zerfallt zum **’Np und besitzt eine Halbwertszeit von 433 Jahren.
Neben der Emission an Alpha-Teilchen werden auch Gamma-Quanten emittiert, so dass
haufig auch versucht wird, **Am in Umweltproben mittels der Linie bei 60 keV zu bestim-
men. Dies kann jedoch problematisch sein, da bei 59 keV auch Zerfallsprodukte des Urans
Linien aufweisen.

Im globalen Fallout geht man bei den Plutonium-Isotopen von einem Aktivitatsverhéaltnis von
etwa 0,04 zwischen #®Pu und #°**°Pu aus, so dass hieriiber andere Quellen zu erkennen
sind. Zwischen ***Am und #°2*°puy ist das Verhaltnis etwa 0,3. Im Einflussbereich der Wie-
deraufbereitungsanlagen wurden jedoch auch vollstandig andere Verhéltnisse bestimmt. Der
Anteil an ?**Pu lag zum Teil Uber dem des #*°?*°Pu, so dass auch hieraus die Quelle erkannt
werden kann. Von der Anlage Sellafield wurde ca. 600 kg Plutonium insgesamt emittiert,
wovon ein betrachtlicher Teil im feinkérnigen Sediment der Irischen See deponiert ist.

Messdaten in der Nordsee dieser Transuranisotope dienen der Vervollstdndigung der vorlie-
genden Untersuchung.

2.2  Emissionen aus den européaischen Wiederaufarbeit  ungsanlagen
2.2.1 lod-129

Wie im Abschnitt 1.2 bereits angesprochen, stellen die europaischen Wiederaufarbeitungs-
Anlagen in La Hague und Sellafield die Hauptquellen von anthropogenen **°| dar. Die
Abbildung 33 und Abbildung 34 zeigen den zeitlichen Verlauf der Emissionen
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Abbildung 33: Luftgetragene  '*°I-Ableitungen aus La Hague und Sellafield in Bg pro
Jahr (Raisbeck und Yiou, 1995; Gray et al., 1995; P arker, 2001; Webmaster Cogema,
2001; BNFL, 1999; Groupe Radioécologie Nord-Cotenti n, 1999; Cogema, 2003; Areva,
2003 und 2005; Environment Agency, 2005 und 2006).

Die Emissionsmuster der beiden Anlagen unterscheiden sich in Hinblick auf den Emissions-
pfad und Menge des abgeleiteten **°| (s. Abbildung 33 und Abbildung 34). Etwa 70 % der
gesamten '*’|-Emissionen stammen aus La Hague. 85 % der aus Sellafield und 97 % der
aus La Hague stammenden Emissionen wurden in flissiger Form abgeleitet, luftgetragene
Emissionen leisten einen geringeren Beitrag. Wahrend sich die luftgetragenen Freisetzungen
aus Sellafield seit 1952 nahezu konstant innerhalb einer Gréf3enordnung hielten, stiegen die
aus La Hague in dem Zeitraum von 1966 bis 1996 um mehr als zwei GréRenordnungen an,

nahmen danach wieder um eine Gréf3enordnung ab und liegen heute unter denen aus Sella-
field.

Die flissigen Emissionen aus La Hague stiegen von 1966 bis 1995 nahezu gleichmafiig an,
stagnierten dann und nahmen seit dem Jahr 2000 geringfligig ab. Zu Beginn der Freisetzun-
gen aus den Wiederaufarbeitungsanlagen leistete Sellafield einen grof3eren Beitrag, 1983

zog La Hague gleich und seit dem liegt La Hague bezlglich der flissigen Emissionsmengen
deutlich Gber denen aus Sellafield.
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Abbildung 34: Flussige '*I-Ableitungen aus La Hague und Sellafield in Bq pro  Jahr
(Raisbeck and Yiou, 1995; Gray et al., 1995; Parker , 2001; Webmaster Cogema, 2001;
BNFL, 1999; Groupe Radioécologie Nord-Cotentin, 199 9; Cogema, 2003; Areva, 2003
und 2005; Environment Agency, 2005 und 2006).

Betrachtet man die summierten luftgetragenen Emissionen aus La Hague und Sellafield, so
sind diese bis 1979 mit etwa 20 GBq pro Jahr relativ konstant. Spéter stiegen sie mit starken
zeitlichen Schwankungen auf Gber 60 GBg pro Jahr an. Im Jahr 1997 wurden die luftgetra-
genen Emissionen aus La Hague deutlich reduziert. Auch Sellafield reduzierte die Ableitun-
gen, so dass die Summe der luftgetragenen Ableitungen seit dem Maximum im Jahr 1996
(63 GBq) abnahm und seit dem Jahr 2000 unter 31 GBq pro Jahr liegen. Bis zum Jahr 2005
ist eine weitere Reduzierung dieser Emissionen zu beobachten.

Diese anthropogenen Einflisse dndern die Haufigkeit des in der Umwelt auftretenden **°l. Es
vermischt sich mit dem stabilen **’I. Da die *?’I-Vorkommen in der Umwelt sehr unterschied-
lich sind, hat es sich bewahrt, das Stoffmengenverhaltnis n(**°1)/n(**’l), welches im Allgemei-
nen auch Isotopenverhéltnis genannt wird, zu diskutieren. Im Gegensatz zu Aktivitatskon-
zentrationen oder weiteren gebrduchlichen Einheiten lasst sich mit dem Isotopenverhaltnis
sofort das Ausmal’ der Beeinflussung durch den Menschen erfassen (Klipsch, 2005).

2.2.2 Tc-99

Wie bereits oben ausgefiihrt, liegt das Technetium im oxischen Meerwasser hauptsachlich
als Pertechnetat (TcO4) vor (Beasley, T.M. and Lorz, H.V., 1984). Es wird deshalb kaum an
Partikel angereichert. Auch die Anreicherung in Fisch ist mit einem Cr von 10 bis 30 relativ
gering. Ein sehr hoher Anreicherungsgrad findet jedoch in Braunalgen wie Blasentang (Fu-
cus vesiculosus) oder Sagezahntang (Fucus serratus) mit Anreicherungsfaktoren tber 10°
statt (IAEA, 1985; Beasley, T.M. and Lorz, H.V., 1984). Aus diesen Tangarten wurde friher
Jod gewonnen. Das Technetium wird hierbei offensichtlich als Analogon zum lod aufge-
nommen. Die Anreicherung in diesen Arten wurde auch benutzt, um den Transport von mit
%Tc kontaminierten Wassermassen in andere europaische Gewasser zu studieren (Holm et
al., 1984; Holm, 1986). Seit Jahren ist auch bekannt, dass Technetium in Hummer stark an-
gereichert wird (Knowles et al., 1998; Smith et al.; Smith et al., 2003). Der Konzentrationsfak-
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tor liegt bei deutlich Uber 1000. Die Anreicherung erfolgt Uberwiegend im Hepato-
pankreastrakt und viszeralen Organen (bis zu 10.000), aber weniger im Fleisch. Die Anrei-
cherung im Hummer scheint jedoch eine Ausnahme zu sein, da bei anderen Krustentieren
eine hohe Akkumulation nicht beobachtet wurde. In den neunziger Jahren wurden spezifi-
sche Aktivitdten in den inneren Organen von Hummer aus der Irischen See von bis zu 20
kBag/kg gemessen, gemittelt Uber den Korper lagen die Werte bei 13 kBg/kg. Dies entspricht
einem Gehalt von etwa 20 ng/g oder 20 ppb.

Die Ableitungen von *Tc seit 1990 aus der Anlage Sellafield in die Irische See sind in
Tabelle 8 aufgeflihrt (OSPAR), wobei die Ableitungen auch einmal als Masse angegeben
wird:

Tabelle 8: Jahrliche Ableitungen von  **Tc aus der Wiederaufbereitungsanlage Sella-
field in die Irische See. Angaben in TBg/Jahr bzw. in kg/Jahr. Datenquelle OSPAR.

Jahr | 1990 | 1991 | 1992 | 1993 | 1994 | 1995 | 1996 | 1997 | 1998

Ableitung in TBg/a | 3,8 3,9 3,2 6,1 72 190 | 150 84 53

Ableitung in kg/a 6,08 | 6,24 | 5,12 | 9,77 | 115 | 304 | 240 | 134 | 84,8

Jahr | 1999 | 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007

Ableitung in TBg/a 69 44 79 85 37 14 7 6 -

Ableitung in kg/a 110 | 70,4 | 126 | 136 | 59,2 | 22,4 | 11,2 | 9,61 -

Mit den deutlich erhéhten Ableitungen aus der Anlage Sellafield ab 1994 wurde damit auch
ein Eintrag Uber mehrere Jahre verursacht, so dass der Wassermassentransport aufgrund
der sehr langen Halbwertszeit von 214.000 Jahren Uber viele Jahrzehnte im Weltozean ver-
folgt werden kann. Als Vergleich ist die Ableitung jeweils noch in kg angegeben. 1 TBq ent-
spricht hierbei 1600 g **Tc. Es ist nicht bekannt, dass Technetium als Element toxische Ei-
genschaften hat, da es sich chemisch ahnlich dem Mn oder dem hdheren Homologen
Rhenium verhalt.

2.2.3 Sr-90, Cs-137

Die Literatur Uber diese beiden Radionuklide in der Umwelt ist unzéhlig. Dies liegt einerseits
an der relativ hohen Spaltausbeute und dem daraus resultierenden Vorkommen in der Um-
welt als auch daran, dass diese beiden Radionuklide fir eine Dosis durch Ingestion mit die
wichtigsten Nuklide sind, die langerfristig zur Exposition des Menschen beitragen. Beide Ra-
dionuklide gelangten weltweit durch die atmospharischen Kernwaffentests in die Umwelt. In
der Nordsee waren sie seit vielen Jahrzehnten infolge der radioaktiven fliissigen Ableitungen
aus den Wiederaufbereitungsanlagen Sellafield und La Hague nachzuweisen. In den letzten
Jahren wurden diese Eintrage aber deutlich reduziert, so dass der dominierende Anteil heute
in der Nordsee der globale Fallout ist.

137Cs zusammen mit dem '**Cs wurde nach dem Reaktorunfall von Tschernobyl im April
1986 in einem charakteristischen Aktivitatsverhéltnis fir ***Cs/**’Cs von etwa 0,54 freige-
setzt, so dass einige Jahre die Quelle der Kontamination in diesem Unfall identifiziert werden
konnte. Die Halbwertszeit von **'Cs betragt 2,06 Jahre, so dass aus dem Fallout von Tscher-
nobyl heute dieses Isotop in Nord- und Ostsee nicht mehr nachweisbar ist. *°Sr war im Fall-
out von Tschernobyl nur im Nahbereich relevant. In den vergleichsweise hohen Kontaminati-
onen in der Ostsee 1986 und 1987 lag der Anteil an *°Sr etwa bei 0,01 im Verhaltnis zu**’Cs.

In friheren Jahren unterschieden sich die Ableitungen der Anlagen Sellafield und La Hague
— damals auf einem wesentlich héheren Niveau als heute — sehr stark in dem Aktivitatsver-
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héltnis von **’Cs und *°Sr. Die Anlage La Hague emittierte relativ mehr *°Sr als **’Cs, bei der
Anlage Sellafield iiberstieg der Anteil an**'Cs deutlich den Aktivitatsanteil an *°Sr. Das Aktivi-
tatsverhaltnis ermoglichte die Unterscheidung der Kontaminationsquelle in der Nordsee. Erst
im Seegebiet des Skagerraks vermischten sich die beiden Wassermassen.

In Abbildung 35 sind die aquatischen Ableitungen einiger Radionuklide zwischen den Anla-
gen Sellafield und La Hague seit 1985 dargestellt. Die Ableitungen Mitte der 70er Jahre von
Sellafield (damals noch Windscale) waren noch erheblich héher. Fiir **’Cs lagen sie bei 5200
TBqg im Jahr 1975. Ein Teil dieser Radiocaesiumnuklide wurden im Sediment der Irischen
See gebunden. Resuspendiertes Material aus dem Sediment ist heute die Hauptquelle der
Caesiumkontamination der Irischen See und der Nordsee, da die Ableitungen inzwischen ein
sehr niedriges Niveau erreicht haben. In dieser Abbildung werden neben den in dieser Arbeit
schwerpunktmafig betrachteten Radionuklide 1-129, Tc-99, Cs-137, Sr-90 auch noch die
Ableitungen von Co-60, Sb-125 aus La Hague und Ru-106 und Pu-241 aus Sellafield darge-
stellt, weil sie im Nuklidvektor friiherer Jahre wesentlich waren. Zum Teil wurden auch diese
Radionuklide mit den Meeresstromungen bis in die Deutsche Bucht verfrachtet und waren
hier nachzuweisen. Sie spielen aufgrund der kirzeren Halbwertszeit und geringer radiologi-
scher Relevanz jedoch kaum eine Rolle.
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Abbildung 35: Aguatische Ableitungen relevanter Rad ionuklide seit 1985 aus den Wie-

deraufbereitungsanlagen Sellafield und La Hague. An

gaben in TBg/Jahr.

2.2.4 Tritium

Flissige Emissionen von Tritium sind auch aus anderen kerntechnischen Einrichtungen in
der Nordsee nachweisbar. In Abbildung 36 sind die Ableitungen aus den Anlagen Sellafield
und La Hague fur Tritium im Vergleich zu anderen Radionukliden dargestellt (OSPAR RSC,
2008). Es wird deutlich, dass die Ableitungen aus der Anlage La Hague seit mehr als zehn
Jahren diejenigen der Anlage Sellafield Ubertreffen, wobei die Ableitungen stark schwankend

48



sind. Tritium ist bezlglich der Aktivitat das dominierende Nuklid. Dies war Mitte der siebziger
Jahre anders, als damals das dominierende Nuklid **’Cs war. Abbildung 37 vergleicht die
Ableitungen an Tritium auch aus anderen nuklearen Quellen im OSPAR Meeresgebiet. Hier
wird deutlich, dass die aquatischen Ableitungen aus Kernkraftwerken erheblich geringer sind.
Aus Abbildung 37 wird ersichtlich, dass die Tritium-Ableitungen aus Forschungs- und Ent-
wicklungszentren keinen signifikanten Beitrag leisten.
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Abbildung 36: Flissige Ableitungen von Tritium und anderen Radionukliden aus den
Wiederaufbereitungsanlagen Sellafield (UK) und LaH  ague (F) seit 1966.
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Abbildung 37: Flissige Ableitungen von Tritium aus allen kerntechnischen Einrich-

tungen in das OSPAR Kommissionsgebiet im Nordatlant ik seit 1990 bis 2006 (Daten-
guelle: OSPAR, Radioactive Substance Committee, 200  8).
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2.2.5 Aktinide: Pu-238, Pu-239/240, Am-241

In Abbildung 38 sind die flissigen Ableitungen an Transuranen aus den Anlagen Sellafield
und La Hague in die Irische See bzw. den Kanal dargestellt. Die Abbildung macht deutlich,
dass die Ableitungen aus der Anlage La Hague gegenuber denjenigen aus Sellafield nur
eine untergeordnete Rolle spielen. Das Aktivitatsverhaltnis der Ableitungen weist eine grof3e
Variabilitat auf, so dass kaum ein Rickschluss auf die Quelle méglich ist. Die Verhaltnisse
(hier nicht dargestellt) zwischen den Plutonium-Isotopen 238 und 239,240 sind jedoch voll-
standig andere als im globalen Fallout, so dass zumindest bei den Messungen in der Nord-
see diese Quelle keine Rolle spielt. Uberwiegend werden Transurane aus den Wiederaufbe-

reitungsanlagen nachgewiesen.
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Abbildung 38: Jahrliche flissige Ableitungen aus de n Anlagen Sellafield und La Ha-
gue der Transurane 2*%*°pPy und **'Am in TBg/a seit 1990 (OSPAR RSC, 2008).

2.3 Radiodkologie

Die Radiodkologie befasst sich mit den Eigenschaften und dem Verhalten von radioaktiven
Stoffen in der Umwelt. Dabei werden die fir den Menschen kritischen Expositionspfade er-
mittelt und die resultierende Strahlenexposition abgeschéatzt. Weitreichende radiodkologische
Kenntnisse sind Bewertungsgrundlage von Kontaminationen in der Umwelt. So kénnen im
Falle unfallbedingter Freisetzungen die Folgen abgeschéatzt und Vorschlage fir MaBhahmen
erarbeitet werden. Radiookologische Kenntnisse dienen auch als Grundlage bei der Ablei-
tung von Referenzwerten fur Abluft, Abwasser und Abfélle aber auch fir Nahrungsmittel.

Im folgenden Abschnitt wird die Radiodkologie des lod-129 und des Tc-99 ausfihrlich be-

sprochen, die wesentlichen Eigenschaften der anderen Nuklide wurden in den Abschnitten
1.2 und 2.2 vorgestellt.



2.3.1 lod-129

Es gibt bereits eine Fiille von Untersuchungen, die sich mit der Radiotkologie des *#| be-
schaftigen. Ein Uberblick tber diese Arbeiten kénnen dem Abschlussbericht zum For-
schungsvorhaben StSch 4285 (Michel et al., 2004b) entnommen werden. Kinstliches und
natirliches **I begeben sich in der Umwelt ins Gleichgewicht mit dem stabilen *?I. Es findet
eine Vermischung statt, daher sind die Wege des **°I durch die Umwelt und letztendlich auch
zum Menschen nur bei genauer Kenntnis tiber das Verhalten des **’I méglich. Etliche Model-
le stellen den globalen lodkreislauf dar (u. a. Fabryka-Martin, 1984; Bonka, 1982). Das kom-
plexe Verhalten kann dabei nicht vollstandig beschrieben werden, aber es ist méglich einen
ersten Uberblick und ein grundlegendes Verstandnis iiber Transportvorgéange in der Umwelt
zu erhalten.

Man unterscheidet die freien und gebundenen Inventare des lods in der Umwelt. Das freie
lodinventar tauscht zwischen Atmo-, Hydro-, Pedo- und Biosphare aus. Das gebundene In-
ventar ist z. B. im Erdinneren oder in Gesteinen so fixiert, dass es nicht am globalen lod-
austausch teilnimmt. Fir den Menschen sind besonders die terrestrische Biosphéare und die
Pedosphére bei Ermittlung der Strahlenexposition relevant. Eine ausfuhrliche Betrachtung ist
der terrestrischen Biosphare ist im Abschlussbericht des Forschungsvorhabens StSch 4285
(Michel et al., 2004b und weitere dort angegebene Literaturstellen) zu finden. In diesem Be-
richt kommt dem Transportweg des lods aus dem Meer lber die Atmosphéare zum Festland
besondere Bedeutung zu.

Wie im Abschnitt 2.4 ausfiihrlicher beschrieben wird, sind lodverbindungen in der Lage, die
Meere an der Phasengrenzflache flissig / gasformig zu verlassen. Die in die Atmosphare
Ubergegangenen lodverbindungen werden z. B. durch Wind ins Landesinnere transportiert.
Die Chemie des lods in der Atmosphére ist sehr kompliziert. Um ein Verstandnis Uber die
Umweltchemie zu erhalten, sind umfangreiche Speziationsbestimmungen notwendig. In der
Atmosphaére tritt es als anorganisches Gas (z. B. HI, HOI, oder 1,), organisches Gas (Alkylha-
logenide und komplexere Verbindungen), als Aerosol und an Partikeln gebunden auf. Photo-
chemische Reaktionen lassen die lodspezies in andere Verbindungen umwandeln. Die Ver-
weilzeiten der unterschiedlichen lodspezies in der Atmosphére liegen zwischen 10 Tagen fir
anorganisches lod, 14 Tagen fur partikular gebundenes lod und fiir organisch gebundenes
lod bei 18 Tagen. Die relativ lange Verweilzeit der Alkyliodide in der Atmosphéare kdnnen
durch die groRere Stabilitat der Verbindungen erklart werden (Rahn et al., 1976). Die lange
Verweilzeit des lods in der Atmosphére erlaubt dessen globale Verteilung Uber die Kontinen-
te.

Durch nasse und trockene Deposition wird das lod auf Pflanzen und Bdden abgeschieden.
Bei der nassen Deposition durch Regen ist als allgemeiner Trend zu beobachten, dass die
lodgehalte im Regenwasser, die Ublicherweise zwischen 0,2 ng/g und 15 ng/g liegen, mit
zunehmendem Abstand zum Meer und steigender Hohe abnehmen. Da trockene Deposition
ebenfalls mit wachsendem Abstand zu Meer an Bedeutung verliert, sinken die lodgehalte der
Bdden in Richtung des Landesinneren (Fabryka-Martin, 1984). Die Verweilzeit des lods in
der Atmosphére ist grof3 genug, um einen Transport in alle kontinentalen Gegenden zu er-
maoglichen. Trockene und nasse Deposition werden im Abschnitt 2.4 ausfihrlicher beschrie-
ben. Durch Regenwasser kann auf der Pedos- und Biosphéare deponiertes lod wieder weg-
gespult werden. Es wird Uber Flisse ins Meer transportiert. Die lodkonzentrationen im
Flusswasser reichen von 0,1 ng/g bis 40 ng/g, dabei scheint lodid die am haufigsten vor-
kommende lodspezies zu sein. In Boden ist lod im Vergleich zu den anderen Kompartimen-
ten um etwa einen Faktor 1000 angereichert. Die relativ hohen lodkonzentrationen von 1 bis
50 pg/g wurden in der Vergangenheit haufig mit der schweren Loslichkeit der Produkte aus
der Gesteinsverwitterung erklart, inzwischen besteht aber weitestgehend darin Einigkeit,
dass das Meer bzw. die Seeluft Quelle des lods auf dem Festland ist. Begriindet werden
kann dieses mit mehreren analytischen Befunden: die lodgehalte in Béden nehmen mit zu-
nehmenden Abstand zum Meer, mit grol3er werdender Tiefe und mit abnehmender Nieder-
schlagsintensitat ab (Fabryka-Martin, 1984 und dort angegebene Literaturstellen). Bodenkol-

51



loide kénnen das lod aus der Atmosphare an sich binden. Dabei sind nicht nur physikalische
Absorption und lonenaustausch von Bedeutung, es finden auch chemische Reaktionen statt.
lod aus Gesteinsverwitterung kann, wenn es sich um ldsliche Verbindungen handelt, vom
Regenwasser fortgespilt und in Fliisse eingetragen werden. Nach dieser Mobilisierung kann
es sich den Weg zurlick ins Meer bahnen, alternativ kann ein vertikaler Transport zum
Grundwasser stattfinden. Die Mobilitdt des lods in Boden und dessen Chemie wird wider-
spruchlich diskutiert und ist mit groRen Unsicherheiten behaftet. Die Mobilitat bestimmt u. a.
Wasserloslichkeit und Wanderungsgeschwindigkeiten des lods in Boden, was sich wiederum
darauf auswirkt, ob sich das lod in Flisse oder in Richtung Grundwasser bewegt.

In Gesteinen ist aufgrund des relativ grol3en lonenradius des lodids (220 pm) nicht mit einem
Austausch von Fluorid-, Chlorid- und Hydroxidionen zu rechnen, deren lonenradien bei
1,25 pm, 1,72 pm und 1,32 pm liegen. Interessanterweise sind in gesteinsbildenden Minera-
lien und Eruptivgestein die lodgehalte &hnlich denen der anderen Halogene und liegen im
Bereich zwischen 0,1 pg/g und 0,5 pg/g. Die Loslichkeit des lods in Granitblocken liegt zwi-
schen 60 % und 100 %, scheinbar ist nur ein kleiner Anteil des lods fest ins Gesteinsgitter
eingebaut. Ein Grofteil liegt als flissiger oder fester Einschluss vor. Diese Vermutung wird
durch die schnelle Verarmung von Gesteinen an lod wahrend deren Verwitterung untermau-
ert.

Sedimentgestein zeigt groere Variationen in den lodgehalten als Eruptivgestein. Sehr hohe
lodgehalte werden mit 72 pg/g in Olschiefer beobachtet.

Einige terrestrische Evaporite, damit bezeichnet man ein Verdampfungs- oder Einduns-
tungsgestein, sind mit bis zu 1700 pg/g auerst iodreich. Ein bekanntes Beispiel dafur ist der
grol3e lodatgehalt in Chilesalpeter.

Auch in ozeanischen Sedimenten ist lod stark angereichert, dort erstrecken sich die lodkon-
zentrationen von 2 pg/g bei grobkérnigem Sand bis zu 2000 pg/g in der obersten Schicht, die
reich an organischen Bestandteilen ist. Die Anreicherung des lods in den Sedimenten korre-
liert mit dem Kohlenstoffanteil. Innerhalb der oberen Schicht zwischen 0,1 m und 1,0 m neh-
men der Kohlenstoffgehalt und damit auch der lodanteil exponentiell ab. Typische lodgehalte
liegen bei etwa 1 m Tiefe in den Sedimenten zwischen 15 und 200 ug/g. Aber im Gegenzug
dazu nimmt der lodanteil im Porenwasser der Sedimente mit der Tiefe zu und liegt zwischen
ein und zwei GroRenordnungen Uber dem lodgehalt im Meerwasser. Das Porenwasser wird
bei der schwerkraftbedingten Verdichtung tieferliegender Sedimente freigesetzt, es enthalt
1 bis 38 % des gesamten lods der ozeanischen Sedimente.

Wie im Abschnitt 2.4 ausfuhrlich dargestellt, wird lod in Seetang, Plankton, Algen und ande-
ren Meeresorganismen angereichert und nach deren Absterben auf dem Meeresboden de-
poniert. Das lod der organischen Sedimente ist Uberwiegend nicht mobil. Bei beginnender
Zersetzung wird das lod wieder mobilisiert, ein Teil geht in Porenfliissigkeit tGber, ein anderer
Teil wird von organischen Komponenten erneut aufgenommen. Durch das Absterben und
Sedimentieren der iodtragenden organischen Materie wird lod aus dem aktiven hydrologi-
schen Kreislauf entfernt. Typische lodkonzentrationen konnen mit 50 pg/g lod in den Sedi-
menten und mit etwa 1 pg/g in der Porenflissigkeit der Sedimente angenommen werden.
Darauf basierend kann der jahrliche Transfer aus den Ozeanen durch die marine Sedimenta-
tion in die Lithosphéare auf etwa 7 - 10" g lod pro Jahr berechnet werden. Der jéhrliche Uber-
gang aus den Ozeanen in die Atmosphére kann mit netto 2,0 - 10" g lod pro Jahr angege-
ben werden (Fabryka-Martin, 1984).

Das in die Lithosphéare Ubergegangene lod kann auf verschiedene Arten wieder mobilisiert
werden. Die Diagenese setzt etwa 85 % des lods wieder in die Hydrosphare frei. Unter Dia-
genese versteht man in der Geologie die Gesteinsbildung aus lockeren Sedimenten. Unter
dem herrschenden Druck wird die Porositat der Materie verringert, gleichzeitig wird lod wie-
der freigesetzt. Der lodgehalt nimmt in der festen Materie von etwa 50 pg/g auf 8 pg/g ab.
Die Menge des mobilisierten lods h&ngt unter anderem von Temperatur, Alter der Sedimen-
te, Druck, Tiefe und der Bindungssituation des lods ab. Durchdringt Grundwasser die Sedi-
mentschicht, transportiert es das frei gewordene lod in die Hydrosphére.
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Eine der grof3ten Unsicherheiten bei der Betrachtung des globalen lodkreislaufs stellen die
vulkanischen Aktivitaten dar. Zwischen 2 - 10° und 3 - 10° Tonnen vulkanischen Materials
werden auf diese Weise an die Erdoberflache befdrdert. Wéhrend Lava und grobkdrnige A-
sche nur eine Begrenzte raumliche Verteilung erlangen, kénnen feinkdrnige Asche und Gase
in der Atmosphéare global verteilt werden. Abschatzungen zu den so freigesetzten lodmen-
gen sind in der Literatur kaum zu finden.

Der lodaustausch wird anschaulich in einem Kompartiment-Modell von Fabryka-Martin
(1984) dargestellt, darin sind in Boxen die lodgehalte der Kompartimente angegeben und
Pfeile kennzeichnen die lodflisse zwischen den Kompartimenten (s. Abbildung 39). Inner-
halb der Boxen wird eine ideale Durchmischung angenommen. AufRerdem werden Transfer-
raten als zeitlich nicht variabel betrachtet. Diese Modelle lassen sich, je nach dem wie weit
Atmo-, Hydro-, Pedo-, Bio- und Lithosphare unterteilt werden, beliebig kompliziert gestallten.
Es soll hier im Wesentlichen ein grundlegendes Verstandnis des Zusammenspiels der Kom-
partimente erlangt werden, die Berechnungsgrundlagen von Verweilzeiten etc. sind hier nicht
Gegenstand der Diskussion. Ein Wissen Uber die Quellen, Senken und Transferfunktionen
ist bei der Verwendung von *?°| als Umwelttracer notwendig. Bei Annahme eines stationaren
Zustandes, das heil3t die Kompartimente befinden sich im Gleichgewicht zueinander, kénnen
solche Kompartimentmodelle genutzt werden, um die Verteilung und des **°| in der Geo-
sphére und die Anderung des globalen Gleichgewichtsisotopenverhaltnisses abzuschatzen.

Muramatsu und Wedepohl (1998) beschéftigten sich mit der Verteilung des lods in der Erd-
kruste. Auch werden Vergleiche zum homologen Chlor gezogen, welches wesentlich lang-
samer aus dem Meerwasser in die Atmosphare Ubergeht. Muramatsu und Wedepohl (1998)
stellen fest, dass der Kreislauf des lods durch Seewasser und Sedimente biologisch kontrol-
liert ist, in terrestrischer organischer Materie sind die lodgehalte jedoch wesentlich geringer.
Die Autoren berechneten die durchschnittlichen lodkonzentrationen fiir die kontinentale Erd-
kruste, der ozeanischen Kruste (inklusive Meerwasser) und der gesamten Erdkruste auf
119 ng/g, 777 ng/g und 300 ng/g. Muramatsu und Wedepohl (1998) gehen davon aus, dass
etwa 70 % des gesamten lods in ozeanischen Sedimenten gebunden sind. Die berechneten
Cl/I-Verhaltnisse lagen bei 3800, 4500 und 4300 fur die kontinentale Kruste, die ozeanische
Kruste (inkl. Seewasser) und der gesamten Erdkruste. Neben den lod- und Chlorgehalten
einiger Kompartimente berechneten Wedepohl und Muramatsu (1998) die jahrlichen Trans-
portraten zwischen den Kompartimenten. Der jahrliche Fluss in die Tiefseesedimente wird
mit mehr als 1 - 10* Tonnen lod beziffert, der Transfer in die Sedimente der flachen See be-
tragt 2 - 10° Tonnen lod pro Jahr. Der jéhrliche Eintrag in die Meere uber Fliisse liegt bei
1,1 - 10° Tonnen lod pro Jahr, der Ubergang in die Atmosphéare liegt nach Muramatsu und
Wedepohl (1998) bei 2,4 - 10° Tonnen lod pro Jahr. Das durch die genannten Ubergénge im
Meerwasser entstehende Defizit an lod wird durch hydrothermale Einflisse und anderen
Quellen (z. B. Zersetzung organischer Materie) ausgeglichen, so dass ein stationarer Zu-
stand erreicht wird. Muramatsu und Wedepohl (1998) weisen allerdings darauf hin, dass es
nicht moglich ist, die weltweite Beeinflussung durch hydrothermale Einfliisse zu berechnen.

Pranukleare '#°1/*?’I-Isotopenverhaltnisse

Unter dem natiirlichen Isotopenverhéltnis versteht man das Verhéltnis von **°I/*?"l welches in
der Natur vorlag, bevor der Mensch durch seine Aktivitaten in den **|-Haushalt eingegriffen
hat. Zur Bestimmung dieses natirlichen Isotopenverhaltnisses stehen prinzipiell zwei Mdg-
lichkeiten zur Verfigung. Zum einen ist es moglich mit Modellrechnungen, die unterschiedli-
chen Parameter, die zum Beispiel die Produktions- und Zerfallsraten oder Verweilzeiten des
lods in den Kompartimenten einbeziehen, zu berechen. Zum anderen kann eine experimen-
telle Bestimmung an sogenannten prénuklearen Proben erfolgen. Damit sind Proben ge-
meint, die genommen und konserviert wurden, bevor es zu Freisetzungen von anthropoge-
nen '?°| kam. Alternativ ist es auch méglich rezente Proben heranzuziehen, die nicht am
globalen lodaustausch teilgenommen haben.
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Verschiedene Modellrechnungen ergaben natirliche *?°1/*?"|-Isotopenverhéltnisse von
4 -10™ bis 310 (u. a.: Edwards 1962; Edwards und Rey, 1968; Kohman und Edwards,
1966; Fabryka-Martin, 1984).

Die pranuklearen Proben unterliegen immer der Gefahr der Kontamination durch anthropo-
genes *?|, so dass die auf diese Weise ermittelten Isotopenverhéltnisse stets nur eine Ober-
grenze des naturlichen Isotopenverhaltnisses darstellen (Michel et al., 2006).

Die experimentelle Untersuchung des natiirlichen **°1/**I-Isotopenverhéltnisses konnte erst
in den 1980er Jahren mit Erfindung der Beschleunigermassenspektrometrie (kurz:
AMS = accelerator mass spectrometry) beginnen, mit der es méglich wurde, #I/*¥7]-
Isotopenverhaltnisse in der GréRenordnung von 10™ zu bestimmen. Medizinische lodpréapa-
rate aus den Jahren 1918 und 1935 zeigten Isotopenverhéltnisse von etwa 2 - 10™ (Ernst,
2003), wahrend das Isotopenverhaltnis der ozeanischen Mischungsschicht nach Untersu-
chungen an Sedimentkernen mit etwa (1,3+0,3) 10" (Fehn et al., 1986) und
(1,4 +£0,9) - 107 (Schink et al., 1995b) angegeben wird. Als natiirliche Isotopenverhaltnisse
werden heute 2 - 10™ fiir die terrestrische Biosphare und 1,5 - 10 fiir die marine Hydro-
sphéare angenommen (Ernst, 2003; Schink et al., 1995b) und stellen eine wichtige Grol3e dar,
um zu beurteilen, wie stark Systeme durch den Menschen beeinflusst wurden. Fir die mari-
time Umwelt sind keine neueren Daten erhaltlich, die Diskussion Uber die kontinentalen Ver-
haltnisse soll an dieser Stelle nicht weiter ausgefuhrt werden und kann in Michel et al.
(2004b) nachgelesen werden.

18,5- 108 la,5 108
1,2 - 10"
Atmosphére Ozean . "| Atmosphére Land 16-10°
8,3-101g 42-10%a |, 2010 57-10°g 4,8-102a
[ Terrestrische Biosphire
6- 101
1,9-1012 2,0-10% 10-10M 1,
’ ’ [ *30-10'g 19-10'a
. 10
Ozeanische Mischungsschicht |82 19" [ Boden 14100 |
42-10%g 3,8-10%a
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Tiefsee 28-10%g 9,7 - 102a
8,1-10%g 1,1-10%a
A
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Sedimente 1,4 -10"
5,0-10%g 2,0-10%a
1,2-10°
Gestein 1,2 -10°
1,2-10%g 1,0-101°a
Abbildung 39: Globales Kompartimentmodell fir stabi les lod nach Fabryka-Martin

(1984). An den Pfeilen sind die Stoffflisse (in Gra mm pro Jahr) und innerhalb der Bo-
xen die lodgehalte in Gramm sowie mittlere Verweilz  eiten in Jahren angegeben. Der
Transfer vom Gestein in die Tiefsee wurde nicht ber  echnet.

Anthropogenes **°I wird durch kerntechnische Anlagen, Kernwaffenexplosionen und nuklea-
re Unfélle in die Umwelt freigesetzt. Es tritt dem globalen lodzyklus bei und fiihrt zu zeitlichen
wie auch raumlichen Veranderungen der lodverhéltnisse. Das gesamte, natirliche *#I-
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Inventar der Erde betragt etwa 50.000 kg, nur etwa 263 kg **°| tauschen aktiv mit Hydro-,
Pedo-, Atmo- und Biosphare aus. Das kiinstliche *?°| vermischt sich mit dem natiirlichen **°|
und dem *?’1, dabei kann davon ausgegangen werden, dass keine Fraktionierung zwischen
den Isotopen stattfindet. Fiir Deutschland besteht der wesentliche Pfad des Eintrags von **°|
aus dem Ubergang des lods aus dem Meer in die Atmosphére und der anschlieRenden tro-
ckenen sowie nassen Deposition.

2.4  Meere als Quellen und Senken von Radionukliden

Die Mischungsschicht der Ozeane und Meere stellen das grofdte mit der terrestrischen Bio-
sphéare austauschende lodreservoir dar (Fabryka-Martin, 1984; Muramatsu und Wedepohl,
1998). Der globale Kreislauf beinhaltet den intensiven Austausch der marinen Mischungs-
schicht mit der Atmosphare. Der Phasenlibergang des lods aus dem Meerwasser in die At-
mosphére verlauft im Wesentlichen tber die direkte Emission von lod oder lodverbindungen
aus dem Wasser. Molekulares lod () verlasst z. B. beim Zerplatzen kleiner Blaschen nahe
der Oberflache oder beim Transport kleiner Tropfchen durch den Wind die Wasseroberfla-
che. Gleichzeitig verdampfen fllichtige, halogenierte organische Komponenten. Auch an Par-
tikel gebundene lodide und Plankton kénnen so einen Phasentibergang ausfiihren. Gasfor-
miges lod (l,) lagert sich, sobald es das Wasser verlassen hat, leicht an Partikel oder
Aerosole an, die klein genug sind, um langerer Zeit in der Luft zu verweilen (Fabryka-Martin,
1984; Leblanc et al., 2006).

Das Ausmal des lodlubergangs in die Atmosphare ist stark temperaturabhéngig, er kann in
bezug auf den globalen lodkreislauf auf etwa netto 2,0 - 10** g pro Jahr angenommen wer-
den (Fabryka-Martin, 1984; s. auch Abbildung 39). Muramatsu und Wedepohl (1998) bezif-
fern diesen Ubergang auf 2,4 - 10" g pro Jahr (s. auch Abschnitt 2.3). Das Meer stellt die
signifikante Quelle fir das lod auf dem Festland dar. Durch trockene und nasse Deposition
wird lod aus der Atmosphare wieder in die Meere aber auch auf das Festland eingetragen.
Unter trockener Deposition versteht man das Absinken von lod tragenden Partikeln und die
Absorption von gasférmigen lodverbindungen an Pflanzen und Béden.

Die nasse Deposition wird in Washout und Rainout unterteilt. Der Rainout-Prozess findet
innerhalb der Wolkenschicht durch Kondensation von Wasser an den lod tragenden Aeroso-
len statt. Partikel mit einem Radius von mehr als 0,2 pum werden besonders effektiv durch
»-Rainout* aus der Atmosphéare entfernt. Beim Washout werden Aerosolpartikel, deren Radius
Uber 1 um liegt, durch herabfallende Regentropfen zu Boden beférdert. Mit Ausnahme der
kiustennahen Gegenden und tber den Ozeanen ist der Rainout-Prozess vernachlassigbar,
da die groRen Partikel nicht weit ins Landesinnere eindringen und vorher sedimentieren (tro-
ckene Deposition). Rainout und Washout sind nicht in der Lage gasférmige lodverbindungen
effizient aus der Atmosphére zu entfernen, es sei denn diese sind an Partikel absorbiert, was
im Wesentlichen auf |, zutrifft (Fabryka-Martin, 1984).

In Boden oder Oberflachenwasser findet eine Verdiinnung des lods aus dem Fallout mit dem
stabilen **'I aus dem Oberboden statt. lod kann sich zum einen in Richtung Grundwasser
bewegen, zum anderen ist ein Abtransport mit dem Oberflachenwasser zurtick in die Meere
maoglich, so dass diese als Senke fungieren. Der Eintrag von lod Uber die Flisse in die Mee-
re berechneten Muramatsu und Wedepohl (1998) auf 1,1 - 10" g (s. auch Abschnitt 2.3).
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3 Aufgabenstellung

Auftrags- und Projektbeschreibung:

Es sollen in diesem Forschungsvorhaben StSch 4481 ,Kartierung von *Tc, *?°l und I im
Oberflachenwasser der Nordsee* aktuelle *Tc-Gehalte sowie die '*°I/*?"I-Isotopenver-
haltnisse in Wasserproben an mindestens 50 unterschiedlichen Positionen der Nordsee be-
stimmt werden. Zusatzlich sind weitere Proben aus der Irischen See und dem Nordatlantik
im Rahmen bestehender Kooperationen zu beschaffen und zu analysieren, so dass ein Ein-
druck Uber den Zustand der benachbarten Meere erhalten wird. Dabei wird das Ausmal} der
Kontamination an den jeweiligen Probenahmeorten ermittelt und soweit es mdglich ist die
wesentliche Quelle dieser Kontamination bestimmt. Von jeder Probe werden die Begleitpa-
rameter (Salinitat und Temperatur) aufgenommen. Das Forschungsvorhaben soll die Vor-
aussetzung dafir schaffen, dass durch spatere Datenerhebungen Aufschliisse Uber Ausbrei-
tungs- und Austauschprozesse in der Nordsee gewonnen werden. Das langfristige Verhalten
von **Tc und *®| in der Nordsee soll zuverlassiger prognostizierbar sein. Der zu erstellende
Datensatz soll die Basis fur nachfolgende Messungen und ein Maf3 fur die kinftigen vom
Menschen verursachten Veranderungen sein.

Die vom BSH verwendeten Drift- und Ausbreitungsmodellierungen sollen mit den experimen-
tellen Daten verglichen werden. Es ist zu klaren, ob Veranderungen der Aktivitatsverhaltnis-
se der anthropogenen Radionuklide Rickschlisse auf die unterschiedlichen Emittenten und
die relevanten Transportwege zulassen.

Aktuelle und friihere Messwerte betreffend **°I und **Tc werden nach einer Literaturrecher-
che gesammelt und in einer zeitlichen und rdumlichen Auswertung zusammengestellt. Die
Literaturdatenbank wird mit EndNote 9.0 angelegt.

In vorliegenden kleinen Zeitreihen ist auf mogliche Veranderungen der Isotopenverhéltnisse
und Aktivitatskonzentrationen an den jeweiligen Probenahmeorten zu achten. Abschlielend
sollen Vorschlage fur Probenahmepunkte gemacht werden, die im Rahmen von Routinefahr-
ten regelmé&Rig angelaufen werden, um die langfristige Entwicklung der Kontamination zu
verfolgen. Durch dieses Projekt wird ein weitreichender Datensatz geschaffen, der die vom
Menschen verursachten Verdnderungen erfasst und es erlaubt, spatere Veranderungen zu
bewerten.

Motivation:

Im Forschungsvorhaben StSch 4285 , Ableitung von radiotkologischen Parametern aus dem
langfristigen Eintrag von lod-129* (Michel et al., 2004b) drangte sich die Frage nach der ak-
tuellen Kontamination durch **| der Nordsee auf. Es wurde die Aufnahme von lod-129 in die
langfristige Uberwachung von Meerwasser, Luft, Niederschlag, Oberflachenwasser, Trink-
wasser und Boden gefordert. Es zeigte sich die Komplexitdt des lodkreislaufes, allerdings
waren fir einige Kompartimente nur wenige Daten vorhanden. Ohne ein detailliertes Wissen
uber das aktuelle AusmaR der Kontamination durch *?| ist eine Beurteilung spaterer anthro-
pogener Veranderungen nicht méglich. Obwohl derzeit das **°I mit Ausnahme der direkten
Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlagen noch nicht radiologisch relevant ist, wurden die
Uberwachung der anthropogenen Veranderungen und deren Dokumentation in bezug auf *?°|
empfohlen. Des Weiteren konnte nicht abschlieBend geklart werden, inwiefern luftgetragene
Ableitungen der Wiederaufarbeitungsanlagen eine Quelle fiir **°l im Regenwasser darstellen.

Ein weiterer wesentlicher Grund fiir die Erfassung des Zustandes der Nordsee war eine star-
ke Anderung der #|/*?'|-Isotopenverhaltnisse von Nordseewasserproben aus den 1990er
Jahren bis Anfang dieses Jahrzehnts. Eine Nordseewasserprobe aus dem Jahr 1992, die
Yiou et al. (1994) untersuchten, zeigte ein **°I/**'I-Isotopenverhaltnis von 4,6 - 10°® und lag
damit bereits mehr als zwei GréRRenordnungen iiber dem Isotopenverhaltnis von 10™*°, das
fernab der Emittenten beobachtet wurde (Yiou et al., 1994). Weitere Nordseeproben, die im
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Rahmen des Vorhabens StSch 4285 zwischen 1999 und 2002 an der deutschen und dé&ni-
schen Kiste entnommen wurden, wiesen ein geometrisches Mittel der *°I/*%'|-
Isotopenverhaltnisse von 1,5 - 10° (geometrische Standardabweichung 1,4) auf und waren
damit deutlich héher kontaminiert, als die Proben von Yiou et al. aus dem Jahr 1992 (Michel
et al., 2004b; Szidat, 2000; Ernst, 2003; Yiou et al., 1994). Diese Proben stellten aber nur
Einzelproben dar und erlaubten keinen Uberblick tiber den Zustand der gesamten Nordsee
(s. Abschnitt 4.1).

57



4 Stand des Wissens

Um die in dieser Arbeit erhaltenen Ergebnisse in ihrer Bedeutung einschatzen zu kénnen, ist
ein Uberblick tiber bisherige Messungen betreffend *?°l und **’I essentiell. Leider sind die
Darstellungen der Ergebnisse in verschiedenen Arbeiten nicht einheitlich, aus diesem Grund
werden zuerst die verknipfenden Faktoren der gebrauchlichen Einheiten angegeben.

Fir lod-129 (Halbwertszeit 1,57 - 14) gilt:

1 g/g = 6,535 - 10Bg/g = 4,668 - 13 Atome/g

1 Bg/g = 1,530 - T0g/g = 7,143-1% Atome/g
1mol = 129 g = 8,430 - ¥®q = 6,022 - 18 Atome
Fir Technetium-99 (Halbwertszeit 2,1 > H) gilt:
1 g/g = 6,367 - T0Bg/g = 6,083 - 13 Atome/g

1 Bg/g = 1,571 - THg/g = 9,554 - 13 Atomelg
1mol = 99 g = 6,303 - 1bBq = 6,022 - 18 Atome

DartUber hinaus werden die Ublichen Sl-Préfixe vadet.

4.1  Bisherige Untersuchungen in der Nordsee und dem Nordostatlantik

Im Forschungsvorhaben StSch 4285 (Michel et al., 2004) wurden in der Zeit von 1999 bis
2002 am Zentrum fur Strahlenschutz und Radiotkologie der Universitat Hannover einige
Proben aus der Nordsee von der deutschen und déanischen Kiste untersucht. Neun Wasser-
proben wurden bei Spika-Neufeld, Vejers, Ne3mersiel und Amrum entnommen. Der geomet-
rische Mittelwert der *#1/*?|-Isotopenverhaltnisse der Proben lag bei 1,45 - 10°® mit einer ge-
ometrischen Standardabweichung von 1,4.

Die '*I/**'I-Isotopenverhéltnisse der untersuchten Wasserproben lagen bereits sechs Gro-
Renordnungen uber dem natirlichen Isotopenverhaltnis, das fir marine Hydrosphare mit
1,5 - 10" angenommen wird. Die Isotopenverhdltnisse liegen damit fast vier Zehnerpoten-
zen Uber dem Isotopenverhaltnis von 10™%°, das in der ozeanischen Mischungsschicht fernab
der Emittenten erwartet wird und auch als mariner Hintergrund bezeichnet werden kann (Yi-
ou et al., 1994).

Das groRte gemessene #1/*¥’|-Isotopenverhaltnis wurde im Juli 2000 mit 2,71 - 10° an der
Meerseite Amrums beobachtet, das kleinste Isotopenverhaltnis wurde im Dezember 2001 in
einer Probe aus Nelmersiel bestimmt. Auffallig sind weiterhin die Unterschiede zwischen
den *?’I-Konzentrationen auf Meer- und Wattseite. Auf der Wattseite sind aufgrund der er-
hohten biologischen Aktivitat gréoRere *?’I-Konzentrationen zu finden als auf der Meerseite.
Im Sommer nimmt diese biologische Aktivitat im Vergleich zu kalteren Jahreszeiten anschei-
nend zu.
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Tabelle 9: Uberblick uber die am ZSR untersuchten N
chende Informationen konnen der in der Tabelle ange
et al. (2004) enthommen werden.

ordseewasserproben. Weiterrei-
gebenen Literatur sowie Michel

127) 12917127
Ort Datum ) ) Quelle

in ng/g in 10°°
Vejers Juni 1999 37+8 1,41+£0,30 |Szidat, 2000
Spika-Neufeld Juli 1999 53+11 1,53 +0,33 |Szidat, 2000
Spika-Neufeld Januar 2000 28 +11 1,54 + 0,60 |Szidat, 2000
Amrum Meerseite | Juli 2000 255 2,71 £0,58 |Ernst, 2003
Amrum Wattseite | Juli 2000 102 £ 16 1,82+0,32 |Ernst, 2003
NelRmersiel Dezember 2001 |45? 0,92 +0,11 |Ernst, 2003
NelRmersiel Marz 2002 502 1,18 £ 0,14 |Ernst, 2003
Amrum Meerseite | April 2002 34+4 0,99+0,11 |Ernst, 2003
Amrum Wattseite | April 2002 657 1,55+0,19 |Ernst, 2003

3 keine Unsicherheiten angegeben

Der Vergleich mit Proben, die im Zeitraum von 1990 bis 1992 aus der Nordsee genommen
und von Yiou et al. untersucht wurden, zeigt eine Zunahme des *?°1/*?|-
Isotopenverhdltnisses um etwa Faktor acht (Tabelle 10). Allerdings ist zu beachten, dass die
Proben nur bedingt miteinander zu vergleichen sind, da sie von unterschiedlichen Orten
stammen als die von Ernst und Szidat untersuchten Wasserproben (Yiou et al., 1994; Ernst,
2003; Szidat, 2000; Michel et al., 2004).

Siidlich der Farder Inseln wurden mit 3,1 - 10" die kleinsten **°1/**"|-Isotopenverhéltnisse
angetroffen, etwas weiter nordlich lagen die Verhéltnisse um den Faktor drei héher. Bei Doé-
lan im siidwestlichen Kiistenbereich der Bretagne im &stlichen Atlantik wurde ein *2°1/*?7|-
Isotopenverhaltnisse von 1,2 - 10”° angetroffen und liegt damit bereits eine GréRenordnung
Uber dem Isotopenverhaltnis, welches fernab der Emittenten erwartet wird. An der nérdlichs-
ten Kiiste Norwegens in der Néhe des Nordkaps lagen die *?°I/*?"|-Isotopenverhéltnisse
schon im Bereich von 10® und in der zentralen Nordsee wurden 4,9 - 10°® beobachtet. Der
norwegische Kistenstrom transportierte scheinbar starker kontaminiertes Wasser entlang
der norwegischen Kiste, so dass der Einfluss noch im nordlichsten Bereich Norwegens zu
sehen ist. Auffallend ist die starke Kontamination der Irischen See. Die flissigen Emissionen
aus Sellafield filhrten zu Isotopenverhéltnissen von 5,1 - 107 bzw. 8,9 - 10,
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Tabelle 10: Ergebnisse der von Yiou et al. untersuc  hten Wasserproben. Weiterfiihren-
de Informationen kdnnen der Originalliteratur (Yiou et al., 1994) entnommen werden.

Tiefe 127| 129|/127|
Ort Lage . Datum ) ) 10
inm in ng/g in 10°
49%52'N, Englischer Kanal,
00D0'E ostl. von La Hague 0 01.12.91 |55,5+2,8 |4900 + 600
Lowestoft | Nahe sudl. Ostkiis-\ g |56 03 95 |465+2.3 |430 + 60
te Englands
5600'N,
0600'E zentrale Nordsee 0 27.11.91 |52,8+2,6 [460 +60
Lossimouth | nerdostliches 0 07.04.92 |57,8+2,9 |160 + 20
Schottland
Heysham |!lische See, stdl.|, 05.04.92 [36,5+1,8 |8900 + 1200
Sellafield
Maryport | Mische See, nordl. |y |5 5492 |362+18 |5100 + 600
yp Sellafield D et +
61°20'N, studl. der Faroer
o " seln 200 |20.08.90 |58,0+2,9 [3,1+0,4
50 [19.08.90 [52,9+27 |93+11
6350’'N, nordl. der Farder
oy i 200 |19.08.90 |52,8+26 |7,4+13
1000 |19.08.90 |58,9+3,0 |8,4+1,0
7023'N, }
319L'E Néhe Nordkap 0 09.09.92 |48,7+25 |110+12
Doélan .
Bretagne, Atlantik | g 01.03.92 [52,1+2,6 |12,7+2,1

Yiou et al. (1994) bestimmten ferner die **°1/**'Cs-Isotopenverhéltnisse der Wasserproben.
Diese lagen zwischen 20 und 70 und damit zwei GréRenordnungen uber dem **°I/**'Cs-
Isotopenverhaltnis, das fur den Fallout aus Tschernobyl erwartet wurde. Die Autoren schlie-
Ren daraus, dass weniger als 1 % des '*°| im Meerwasser aus Tschernobyl stammt. Dies ist
konsistent mit der Vorstellung, dass die Kontamination in Westeuropa im Wesentlichen durch
die Wiederaufarbeitungsanlagen verursacht wird (Yiou et al., 1994).

Alfimov et al. (2004b) untersuchten *?°l-Konzentrationen in Oberflachenwasserproben, die im
Juli 2001 ausgehend vom westlichen Teil Norwegens bis hin zum Nordpol genommen wur-
den.
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O 2001: this study

A 1996: Buraglio et al (1999)
<O 1996: Josefsson (1998)
—1 Surface sample
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Surface currents
--------- Atlantic Layer
= Arctic Outflow
129] pathways

Abbildung 40: Probeentnahmeorte von Oberflachenwass er und Tiefenprofilen im Jahr
2001 (aus: Alfimov et al.,, 2004b). Die weiRen Kreis e kennzeichnen Oberflachen-
wasserproben, bei grau unterlegten Orten wurden Tie  fenprofile entnommen. NAC
steht fur North Atlantic Current (nordatlantischer Strom), NWAC fir North-West Atlan-
tic Current und NCC steht fir Norwegian Coastal Cur  rent (Norwegischer Kisten-
strom). Weiterfuhrende Informationen konnen der Ori ginalliteratur (Alfimov et al.,
2004b; Alfimov, 2005) entnommen werden.

Es wurde eine starke Abnahme der '*°I-Konzentrationen vom Norwegischen Kiistenstrom
entlang der Barentssee bis zum Arktischen Ozean beobachtet (Alfimov et al., 2004b; Alfi-
mov, 2005). Ausgehend von etwa 3 - 10™° *?|-Atomen pro Liter im Oberflachenwasser nérd-
lich des westlichen Teils Norwegens nahmen die **°I-Konzentrationen bis zum Arktischen
Ozean etwa um den Faktor 20 auf 1,2 - 10° bis 1,9 - 10° **’I-Atome pro Liter ab.

Erklart werden diese Befunde von den Autoren mit drei einflussnehmenden Faktoren. Die
zeitliche Verzégerung des '*°I-Transports von der norwegischen Kiiste bis in den zentralen
Arktischen Ozean wird eine Transportzeit von etwa sechs Jahren angenommen. Weiteren
Einfluss kénnten Verdiinnungseffekte durch den Eintrag von *?°l-armen Wasser ausiiben. Ein
weiterer Faktor kénnte das Absinken der *?°I-reichen Wassermassen in groRRere Tiefen sein.
Im Arktischen Ozean herrschen komplexe Stromungsverhaltnisse, die noch nicht vollstandig
verstanden werden. Die Transportzeiten des **°| aus Sellafield bis zum zentralen Arktischen
Ozean werden auf sechs Jahre (Dahlgaard, 1995) und zehn bis elf Jahre (Smith et al., 1999;
Buraglio et al., 1999) abgeschétzt, der Transport aus La Hague nimmt etwa zwei Jahre we-
niger in Anspruch (s. Abbildung 28). Mit dem Beginn des 21. Jahrhunderts erreichen demzu-
folge die Anfang der 1990er Jahre stark angestiegenen Emissionen der europaischen Wie-

61



deraufarbeitungsanlagen den zentralen Arktischen Ozean (Alfimov et al., 2004b; Alfimov,
2005).

Drei Tiefenprofile im zentralen Arktischen Ozean aus dem Nansen-, Makarov- und Amund-
senbecken zeigen im Oberflachenwasser die starkste Kontamination, wahrend mit zuneh-
mender Tiefe die '*I-Konzentrationen abnehmen. Dieses Verhalten wurde bei allen Profilen
gleichermal3en beobachtet.

Die Diskussionen wurden in erster Linie in Hinblick auf die **’I-Konzentrationen gefiihrt, oft-
mals ist es aber aufschlussreicher die Isotopenverhéltnisse zu betrachten. Im Meerwasser
sind die **’I-Konzentrationen jedoch weitgehend konstant, so dass auch die **I-Konzentrat-
ionen aussagekraftig sind.

In einer weiteren Arbeit untersuchten Alfimov et al. (2004 a) Wasserproben, die im Juni 1999
auf einer Linie entlang des 60ten Breitengerades vom Nordatlantik bis in die Nordsee ent-
nommen wurden (s. Abbildung 41). Daneben wurden Proben aus dem Skagerrak und Tie-
fenprofile aus der Ostsee sowie dem Bottnischen Meerbusen analysiert (Alfimov et al.,
2004 a).

-30° -20° -10° 0° 10° 20° 30°
o = - = e

! ® Deep profile

65°

60°

55°

50°

-30° -20° -10° 0° 10° 20° 30°

Abbildung 41: Beprobung des Nordatlantiks, der Nord see, des Skagerraks, der Ostsee
und des Bottnischen Meerbusens im Jahr 1999 aus Alf imov et al., 2004 a. Ausgefllte
Kreise kennzeichnen Tiefenprofile, weil3e Kreise ste  hen fiur Oberflachenwasser. Mit
.H" beschriftete Proben wurden von Hou et al. unter sucht (Hou et al., 2001). NAC steht
fur ,North Atlantic Current®, durchgezogen Pfeile g eben die Strémungsrichtung des
Oberflachenwassers und die gestrichelten die Strému ngsrichtung des Tiefenwassers
an. Weiterfuhrende Informationen sind der Originall iteratur (Alfimov et al., 2004 a) zu
entnehmen.
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Abbildung 42: Berechnete '*I/**'I-Isotopenverhéltnisse im Oberflachenwasser begin-
nend im Nordatlantik bis zur Ostsee (s. Abbildung 4 1) (aus Alfimov et al., 2004 a). Die
127|_.Konzentrationen basieren auf Daten von Truesdale et al. (Truesdale et al., 2000;
Truesdale et al., 2001). Das natiirlicne  **°I/**'I-Isotopenverhaltnis wurde aus Moran et
al. (1998) verwendet. Weiterflhrende Informationen  sind der Originalliteratur (Alfimov
et al., 2004 a) zu entnehmen.
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Abbildung 43 : '*°l-Konzentrationen im Oberflachenwasser der nach Abb  ildung 40 ge-
nommenen Wasserproben beginnend im Nordatlantik bis zur Ostsee (aus Alfimov et

al., 2004 a). Die natiirliche '*I-Konzentration wurde nach Moran et al. (1998) bere  chnet.
Weiterfihrende Informationen sind der Originalliter atur (Alfimov et al., 2004 a) zu ent-
nehmen.

Die pranuklearen **°l-Konzentrationen (Abbildung 43) werden zu 4 - 10° ***|-Atomen pro Liter
berechnet, der sogenannte ,post-bomb background“ belauft sich auf etwas mehr als 2 - 10°
12.Atome pro Liter basierend auf **°1/**’I-Isotopenverhéltnissen von 1,5 - 10™ (pranuklear)
und 10 (mariner Hintergrund, s. Abbildung 42 und Abbildung 43).

Die *?°I/**'I-Isotopenverhéltnisse und die **°l-Konzentrationen erstrecken sich iiber etwa vier
Zehnerpotenzen. Mit etwa 3 - 10’ bis 5 - 10’ **|-Atomen pro Liter werden im westlichen Teil
des Nordatlantikstromes die kleinsten Konzentrationen beobachtet. Diese liegen etwas Uber
der **°|-Konzentration, die als mariner Hintergrund angenommen wird. Weiter 6stlich in Rich-
tung Nordsee und Skagerrak nehmen die *?°I-Konzentration auf 5,6 - 10'° zu, nehmen aber
dann in weiterer 6stlicher Richtung zum Bottnischen Meerbusen hin wieder ab (Abbildung
43). Die "I/**'I-Isotopenverhéltnisse im Oberflachenwasser zeigen die gleiche Systematik,
wie die '*|-Konzentrationen (s. Abbildung 42 und Abbildung 43). Die héchsten Kontaminati-
onen werden mit mehr als 5 - 10'° *?°|-Atomen pro Liter im Skagerrak und in der Nordsee (s.
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Abbildung 43, Stationen 7 — 9) beobachtet, das entspricht einem berechneten Isotopenver-
héltnis von etwa 3 - 10”7 (s. Abbildung 42).

Die starken Kontaminationen im Skagerrak und der Nordsee werden von den Autoren durch
den Beitrag aus Sellafield erklart. In Abbildung 41 kennzeichnen die durchgezogenen Pfeile
die Stromungsrichtung des Oberflachenwassers. Die aus Sellafield kommende Stromung
flieR3t in Richtung Norden an Schottland vorbei in die Nordsee und verlasst diese an der sud-
westlichen Kiste Norwegens.

Die untersuchten Tiefenprofile der Stationen 1 bis 3 weisen mit zunehmender Tiefe groRRere
Kontaminationen auf und in Richtung des Bottnischen Meerbusens nimmt die Kontamination
ab. Die Befunde sind konsistent mit der Vorstellung des in der Tiefe in die Ostsee eindrin-
genden Nordseewassers, welches eine groRere Kontamination in sich tragt. Im Bottnischen
Meerbusen, der bereits stdwassergepragt ist und weniger Wasser mit der zentralen Ostsee
austauscht, sind die geringsten **°I-Gehalte beobachtet worden (Alfimov et al., 2004 a).

Schnabel et al. (2007) untersuchten Oberflachenwasserproben, die nahe der schottischen
Kiste von Juni 2003 bis Juli 2005 genommen wurden. Einige Punkte wurden innerhalb die-
ser Zeit mehrfach beprobt, so dass kleine Zeitreihen entstanden.

Die **’I-Konzentrationen lagen mit 21 ng/g und 52 ng/g unter den durchschnittlichen Werten
fur Meerwasser, die in anderen Arbeiten (u. a. Raisbeck et al., 1995; Ernst, 2003) bestimmt
wurden. Als eine mogliche Ursache wird das Ausfallen eines Niederschlags nach Zugabe
von NaOH genannt, daher werden die in dieser Arbeit (Schnabel et al., 2007) erhaltenen **°I-
und **I-Konzentrationen als die unteren Grenzen der tatséchlichen Gehalte bezeichnet.

Die *?°I/**"|-Isotopenverhéltnisse werden in dieser Arbeit (Schnabel et al., 2007) anschaulich
entlang der schottischen Kiistelinie beschrieben. AnschlieRend werden zeitliche Verande-
rungen von 2003 bis 2005 diskutiert und Ver&nderungen im Vergleich zu vorangegangenen
Arbeiten angesprochen. Schnabel et al. (2007) fihren die Diskussion mit den aussagekréafti-
geren '#1/*?"|-|sotopenverhaltnissen und nicht den ebenfalls gebréauchlichen #I-
Aktivitdtskonzentrationen oder der Angabe in **°I-Atome pro Liter.

Die an der Oberfliche des kiistenahen Meerwassers angetroffenen *?°1/*?’|-Isotopen-
verhéltnisse liegen zwischen 7,1 - 10® und 3,3 - 10° (Schnabel et al., 2007). Die kleinsten
1291/%27|1sotopenverhéltnisse werden an der Ostkiiste der Orkneyinseln (South Ronaldsay
und Orkney Mainland NE) und bei Dornoch im Nordosten Schottlands angetroffen und liegen
zwischen 7,1 - 10® und 7,3 - 10°®. Die gréRten Isotopenverhaltnisse werden mit 1,1 - 10°° (bei
Troon) und 3,3 - 10°® (bei Garlieston) nérdlich von Sellafield an der schottischen Kiiste beo-
bachtet. In weiterer nérdlicher Richtung nimmt das Isotopenverhéltnis ab. Uberraschender-
weise wird an der Westkiiste Schottlands etwa das gleiche Isotopenverhéltnis beobachtet,
wie an der Ostkiiste (in der Nordsee), obwohl gleichzeitig die *Tc-Konzentration um eine
GroRRenordnung abnimmt. Dieses Verhalten wird von den Autoren nicht mit dem Eintrag von
129 aus La Hague erklart, da nur eine begrenzte Anzahl an Proben vorlag. Sellafield stellt im
Vergleich zu La Hague die wesentlich groRere Quelle von **Tc dar, so dass mit Hilfe des
“Tc-Anteils eine Unterscheidung nach Herkunft des **°1 méglich ist, bzw. welche dieser bei-
den Quellen den **’|-Gehalt dominiert.

Der Vergleich mit Proben, die Yiou et al. (1994) untersuchten zeigt eine Zunahme des
1291 /227)_|sotopenverhaltnisses in der Zeit von 1992 bis 2003 um den Faktor sechs. Im Nord-
osten Schottlands bei Lossiemouth betrug im April 1992 das **°I/**'I-Isotopenverhaltnis
(1,6 £2) - 10® (Yiou et al., 1994) wahrend es im Januar 2003 ganz in der Nahe (Aberdour
Bay) bei (9,0 + 45) - 10® (Schnabel et al., 2007) lag. Im Suidwesten Schottlands nahm das
Isotopenverhaltnis auf 3 - 10 zu, das entspricht einer Steigerung um den Faktor vier gegen-
Uber dem, was Yiou et al. 1992 in der Irischen See angetroffen hat (Yiou et al., 1994), aber
liegt wiederum um den Faktor drei unter dem Isotopenverhdltnis, das 2004 von Atarashi-
Andoh in der Irischen See gemessen wurde (Atarashi-Andoh et al., 2007). Im Zeitraum von
2003 his 2005 ist kein starker, einheitlicher Trend der Isotopenverhéltnisse in schottischen
Kistengewassern zu beobachten. Dies wird mit dem Fehlen von starken Variationen der
flussigen **|-Emissionen aus Sellafield begriindet. Proben, die in értlicher und zeitlicher N&-
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he zueinander genommen wurden, weisen in den **°I/**’|-Isotopenverhéltnissen bessere U-
bereinstimmungen auf als in den *?°l-Konzentrationen, da die Isotopenverhéltnisse sich beim
Eintrag von Su3wasser (z. B. aus Flussen) nicht &ndern.

In Zeitreihen von Proben, die jeweils im Juli 2003, 2004 und 2005 bei Gruinard Bay und Dor-
noch entnommen wurden, zeigt sich eine starke Abnahme von Juli 2003 nach 2004, die ei-
ner starken Verminderung der **I-Emissionen aus Sellafield im Jahr 2003 gegeniiber 2002
folgt. Die Daten der Emissionen beziehen sich auf Lopez-Gutiérrez et al. (2004) und Ataras-
hi-Andoh et al. (2007). Bei Gruinard Bay verringerte sich das *?°I/*?"|-Isotopenverhaltnis von
1,3-10° auf 8,1 - 107, bei Dornoch nahm es von 1,1 - 10° auf 8,1 - 10" ab. Diese Ergebnis-
se sind konsistent mit der Annahme, dass die Transportzeit der Wassermassen von Sella-
field bis zu diesen Orten bei etwa einem Jahr liegt. Schnabel et al. (2007) diskutieren auch
die Transportzeiten zwischen einigen anderen Probeentnahmeorten, dies soll hier aber nicht
weiter vertieft werden und kann der entsprechenden Originalliteratur (Schnabel et al., 2007)
entnommen werden. Schnabel et al. (2007) schlagen die erhaltenen **°I-Ergebnisse als Ein-
gabedaten fiir Modellierungen des Transfers von **° aus dem Meer ins Landesinnere vor.

Atarashi-Andoh et al. (2007) untersuchten Proben von Oberflachenwasser aus dem ,English
Lake District, dem sudlichen Schottland und der Umgebung von Sellafield. Das wesentliche
Ziel war es bei der Untersuchung von Fluss-, See- und Meerwasser einen Uberblick uber die
129|_Konzentrationen und #1/*?'|-Isotopenverhaltnisse in StuRwasserproben aus der direkten
Umgebung von Sellafield, einen der Hauptemittenten von anthropogenem I, zu erhalten.
Darlber hinaus sollten die relativen Beitrage von flissigen und gasférmigen Emissionen zur
gesamten #|-Deposition beurteilt werden. Es wurden im Mérz, November und Dezember
2004 sowie im Juni 2005 zuerst Seen und Flisse im Binnenland nahe Sellafield beprobt.
Danach wurden weitere Gewasser im Landesinneren und die Irische See entlang der Kis-
tenlinie beprobt. Hier soll in erster Linie auf die Ergebnisse der vier Proben aus der Irischen
See eingegangen werden (Tabelle 11).

Die von Atarashi-Andoh et al. (2007) gemessenen '*/I-Konzentrationen liegen zwischen
25 ng/g und 34 ng/g. Atarashi-Andoh et al. (2007) erklaren die fir Meerwasser relativ gerin-
gen *?’I-Konzentrationen mit dem SiiRwassereintrag aus Fliissen, da die Proben in der Néhe
von Flussmiindungen genommen wurden. Die **I-Befunde sind &hnlich zu denen, die Yiou
et al. (1994) in der Irischen See gemacht haben. Die '*I/**'I-Isotopenverhéltnisse aus der
Irischen See liegen alle iiber 10°, die ,heiResten Proben besitzen ein Isotopenverhaltnis von
mehr als 8 - 10°. Auffallend ist auch die Zunahme des **°I/**"|-Isotopenverhéltnisses um etwa
eine GroRenordnung im Vergleich zu den Verhaltnissen, die bei Proben aus dem Jahr 1992
beobachtet wurden (Yiou et al., 1994). In 15 km Entfernung zu Brighouse Bay bei Garlieston
gemessenes ?°I/**’|-Isotopenverhéltnis lag mit 3,6 - 10° (Schnabel et al., 2007) recht dicht
bei dem von Atarashi-Andoh gefundenen Isotopenverhaltnis von 2,78 - 10° (Atarashi-Andoh
et al., 2007, s. Tabelle 11).
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Tabelle 11: **"I- und **°I-Konzentrationen sowie *I/**'I-Isotopenverhaltnisse in Oberfla-

chenwasserproben aus der Irischen See nach Atarashi -Andoh et al. (2007). Zwecks
besserer Vergleichbarkeit wurden Daten von Yiou et al. (1994) hinzugefugt, s. Tabelle
10. Weiterfuhrende Informationen kénnen der Origina  lliteratur (Atarashi-Andoh et al.,
2007; Yiou et al., 1994) entnommen werden.
127) 129|_.Konzentration
Ort Datum | 1o e Tl
in ng/g in ~“"I-Atome/kg
Brighouse Bay |Dez.04 |251+1,7 (3,31+0,24) - 10" |(2,78+0,07) - 10°
Parton Marz 04 |33,5+1,9 (1,28 +0,26) - 10"  |(8,08 +1,56) - 10°®
Millom Junios  [32,7+13 (8,75+0,18) - 10" | (5,64 +0,25) - 10°
Dez. 04 [26,5+20 (1,03 £0,08) - 10" |(8,20+0,19) - 10°
Heysham
April 92a) [36,5+1,8 (1,54 £0,22) - 10'* (8,90 +1,20) - 10~
Maryport April 92a) [36,2+1,8 (8,75+1,12) - 10*° |(5,10+0,60) - 10~

a) Daten aus Yiou et al. (1994).

Eine Wasserprobe aus dem Landesinneren, die im November Loch Ken entnommen wurde,
wies ein '?°1/**'I-Isotopenverhéltnis von 2,5 - 107 auf. Das ist nur eine Zehnerpotenz weniger,
als das bei der ndchstgelegenen Meerwasserprobe (Brighouse Bay) angetroffene Verhaltnis.
Loch Ken liegt etwa 25 km von der Kiste und 74 km von Sellafield entfernt. Luftgetragene
Emissionen haben bei dieser Entfernung nur einen geringen Einfluss. Die Autoren erklaren
das grol3e Isotopenverhéltnis mit dem Eintrag von Seaspray und der Deposition fliichtiger
lodverbindungen aus der Atmosphare. Partikular gebundenes lod hat in der Atmosphare
eine Verweilzeit von etwa 14 Tagen, gasformiges, anorganisches lod etwa 10 Tage und bei
gasférmigen, organisch gebundenen lod liegt die Verweilzeit bei etwa bei 18 Tagen (Ataras-
hi-Andoh et al., 2007 und dort angegebene Literatur). Schnabel et al. (2007) machten bei im
Landesinneren liegenden Seen die gleichen Beobachtungen. Die angegebenen Verweilzei-
ten reichen aus, um das lod tber weite Strecken zu transportieren.

Fréchou und Calmet (2003) untersuchten unter Zuhilfenahme der y-X-Spektrometrie marine
und terrestrische Proben entlang der franzdsischen Kiste aus dem nérdlichen Teil Cotentins.
Cotentin ist eine Halbinsel im Norden Frankreichs auf der sich die Wiederaufarbeitungsanla-
ge befindet. Bei der y-X-Spektrometrie werden neben der gamma-Linie bei 39,6 keV auch
die Rontgenlinien (X-ray-Linien) zur Detektion verwendet. Naheres zu diesem Analysever-
fahren und der notwendigen Korrektur der Selbstabsorption der Rontgenstrahlung durch die
Probenmatrix kdnnen der Originalliteratur (Fréchou und Calmet, 2003) und den darin ange-
gebenen Quellen entnommen werden.

Verschiedene Seetangspezies wurden entlang des Englischen Kanals in den Jahren 1998
und 1999 entnommen. Auch wurden Flechten untersucht, welche als Bioindikator fir die at-
mosphéarische Kontamination gelten, da sie Radionuklide aus der Luft anreichern. Damit soll-
te sowohl der Transfer des '*| von der See zum Land und schlieBlich auch zum Menschen
als auch die raumliche Variabilitat des **°I untersucht werden.

Zufallig ausgewahlte Proben wurden aliquotiert und fir RNAA, AMS und y-X-Spektrometrie
vorbereitet. Es wurden keine signifikanten Unterschiede dieser Analysemethoden festge-
stellt. Die Nachweisgrenze, die mit der y-X-Spektrometrie fiir *?°l erreicht wurde, lag bei
0,5 Bg/kg Trockenmasse. Die Isotopenverhéltnisse von Seetangproben bei Goury erstreck-
ten sich von 7-10" bis 3-10°. Die spezifischen Aktivititen lagen zwischen 4,4 und
316,2 Bg/kg Trockenmasse. Goury befindet sich stromabwarts von La Hague und unterliegt
der Beeinflussung durch die flissigen Emissionen. Auch bei Flamanville wurden mit
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1,2 - 10-5 relativ groRe '#1/**"|-Verhaltnissen angetroffen. Weitere Proben bei Granville,
Carteret, Luc sur Mer und Saint Valery waren weniger stark kontaminiert, diese lieferten
1291/%27|1sotopenverhéltnisse von 1,2 - 10° bis 8,5 - 10°. Frechou und Calmet (2003) beo-
bachten eine starke Verdiinnung der **I-Konzentrationen in der direkten Umgebung von La
Hague wahrend anschlieend nahezu konstante Aktivitatskonzentrationen im Seetang der
Stromung in die Nordsee folgen. Verschiedene Isotopenverhéltnisse einiger Seetangspezies,
die an gleicher Stelle entnommen wurden, erklaren Fréchou und Calmet (2003) mit den un-
gleichen Stoffwechseleigenschaften der unterschiedlichen Seetangspezies. Als allgemeiner
Trend wurde festgestellt, dass die Isotopenverhaltnisse im Seetang mit kirzer werdendem
Abstand zu der Emissionsstelle ansteigen. Daher werden in Luc sur Mer, St Valery und Wi-
mereux die kleinsten Isotopenverhéltnisse angetroffen, sie liegen jedoch alle tber 10°.
Fréchou und Calmet (2003) sehen in der Analyse von Seetangproben auch die Méglichkeit,
Zirkulationsmuster des Wassers innerhalb der Nordsee zu ergrinden und die Daten fur Si-
mulationsrechnungen zu verwenden.

Die spezifischen *?°|-Aktivitaten der untersuchten Flechten vom Festland lagen mindestens
eine GréRRenordnung unter denen, die im Seetang in direkter Nahe und zu gleicher Zeit an-
getroffen wurden. Dagegen lagen die *°I/**"I-Isotopenverhaltnisse in der gleichen GroéRen-
ordnung wie die der Seetangproben und zeigten wie der Seetang eine Abnahme mit zuneh-
mendem Abstand zur Wiederaufarbeitungsanlage. Die &hnlichen **°I/**’I-Isotopen-
verhéltnisse in Seetang und Flechten erklaren Fréchou und Calmet (2003, siehe auch
dortige Literaturstellen) mit dem permanenten Transfer von **°l vom Meer zum Land durch
Seaspray. Dessen Zusammensetzung reprasentiert die oberste Schicht des Meerwassers
wodurch das terrestrische Okosystem entlang der Kiiste und im Landesinneren kontaminiert
wird. Eine schnelle Abnahme der Beeinflussung durch Seaspray ins Landesinnere und damit
auch eine geringere Beeinflussung durch die fliissigen Emissionen erklaren die geringere
Kontamination im Binnenland (Fréchou und Calmet, 2003).

Die direkte Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlage wird durch die luftgetragenen Emissi-
onen beeinflusst, besonders wenn diese in der vorherrschenden Windrichtung liegt. Diese
Beobachtung wurde gemacht, obwohl die Anteile der luftgetragenen Emissionen gegenuber
den flissigen Ableitungen von etwa 10 % ab 1966 bis 1997 auf 1 % in den Jahren 1998 und
1999 abgenommen haben. Terrestrische Proben in unmittelbarere N&he zur Wiederaufarbei-
tungsanlage zeigten grof3ere Isotopenverhéltnisse als Proben, die von der Kiiste entnommen
wurden. Einen verstarkenden Effekt sehen die Autoren in der abnehmenden Konzentration
des stabilen lods in Richtung des Landesinneren. In der marinen Umwelt findet eine starkere
Verdiinnung des *?°1/*?"|-Isotopenverhéltnisses statt als in der terrestrischen Umwelt.

Der Transfer zum Menschen liel3 sich nicht Gber die Nahrungskette direkt bestimmen, da fir
die lokal erzeugten Nahrungsmittel die Erkennungsgrenze der y-X-Spektrometrie nicht aus-
reichte. Anhaltspunkte fir diesen Transfer kobnnen Schilddriisen von Saugetieren liefern, die
ahnlich wie bei Menschen sowohl radioaktives als auch stabiles lod in der Schilddriise anrei-
chern (Fréchou et al., 2002).

Fréchou et al. (2002) untersuchten eine gro3ere Anzahl von Rinderschilddrisen. Bei Sauge-
tieren reichert sich das lod in der Schilddriise an und ist fur die Hormonbildung und den
Stoffwechsel von Bedeutung. Daher sehen Fréchou et al. (2002) bei der Schilddrisenanaly-
se eine gute Moglichkeit die rAumliche und zeitliche Beeinflussung durch die luftgetragenen
Emissionen zu Uberwachen. Eine weitere Anwendung besteht in der Abschatzung der Strah-
lenexposition des Menschen, der durch Inhalation und Ingestion dem radioaktiven **| aus-
gesetzt ist. In der Arbeit (Fréchou et al., 2002) werden Schilddriisen aus dem Norden der
Halbinsel Cotentin in direkter Umgebung zur Wiederaufarbeitungsanlage untersucht. Es
wurden sowohl archivierte Proben aus den 1970er und 1980er Jahren als auch aktuelle
Schilddrisen herangezogen. Die Proben wurden aliquotiert und ein Aliquot zwecks Bestim-
mung der **°I-Aktivitat der y-X-Spektrometrie zugefiihrt. Das andere Aliquot wurde zur Quan-
tifizierung des stabilen *?’I mittels instrumenteller Neutronenaktivierungsanalyse verwendet.
Die exakte experimentelle Vorgehensweise kann der Originalliteratur (Fréchou et al., 2002)
entnommen werden.
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Die *?°1/**"]-Isotoenverhaltnisse von Rinderschilddriisen aus den 1980er Jahren streuten um
den Faktor 20 von 1,00 - 10° bis 21,4 - 10°. Proben aus dem Jahr 1999 zeigten eine Streu-
ung um mehr als zwei GréRenordnungen (0,91 - 10° bis 251 - 10°®) und liegen damit deutlich
tiber dem, was 1975 mit 0,13 - 10° (Gros et al., 1975) in einer Schilddrise angetroffen wur-
de. Die heiReste Schilddriise mit einem Isotopenverhaltnis von mehr als 10 wurde im Marz
1999 bei einem Rind aus der Ortschaft Digulleville angetroffen, der Ort liegt etwa 3 km nord-
Ostlich von der Wiederaufarbeitungsanlage. Dieses extrem hohe Isotopenverhdltnis erklaren
Fréchou et al. (2002) mit dem Einfluss der luftgetragenen Emissionen. Digulleville liegt so-
wohl fur regnerische als auch fur trockene Witterungsbedingungen in der Hauptwindrichtung
des Fortluftschornsteins. Ein weiterer verstarkender Einfluss wird darin gesehen, dass sich
die Weidetiere fast das ganze Jahr im Freien aufhalten und so stark exponiert werden.
Schilddriisenproben aus den 1980er Jahren zeigten beziglich der '*1/**’I-Isotopen-
verhéltnisse und der spezifischen Aktivitat dieselben raumlichen Tendenzen wie bei den
Schilddrisen aus dem Jahre 1999. Bei diesen archivierten Proben wurden ebenfalls bei Di-
gulleville die hdchsten Kontaminationen beobachtet.

Die Autoren stellten auBerdem fest, dass die Isotopenverhéltnisse von 1973 bis1999 in den
Schilddrusen aus Digulleville den luftgetragenen Emissionen folgen (Fréchou et al., 2002).
Diese Beobachtung konnte bisher nur in der unmittelbaren Umgebung von Wiederaufarbei-
tungsanlagen gemacht werden, so stieg das Isotopenverhdltnis von 1980 bis 1999 um eine
GrolRenordnung. Schilddrisen, die von Rindern in grof3erer Entfernung gewonnen wurden,
zeigten keine so deutliche Beeinflussung durch die Fortluft aus La Hague. Es wurde ein ge-
ringerer Anstieg des Isotopenverhaltnisses und der spezifischen Aktivitat beobachtet als bei
Digulleville. Zwischen 1973 und 1980 stieg das **°I/**'I-Isotopenverhaltnis in Proben aus
Flamanville, Héauville und Flottenmanville um den Faktor 6,3, in den darauf folgenden
19 Jahren um den Faktor 2,3. Diese Faktoren in den zwei Zeitrdumen werden auch in der
Entwicklung der gasférmigen Emissionen angetroffen, wenn man den von Fréchou et al.
(2002) als gleitender Mittelwert bezeichneten Wert Uber jeweils 4 Jahre heranzieht. Dabei
werden die Emissionen in den Zeitrdumen 1973 — 1976, 1974 — 1977, 1975 — 1976 usw.
gemittelt. Fréchou et al. (2002) sehen deshalb in den Messergebnissen der Schilddriisen
eine Mdglichkeit, die Emissionen langerer Zeitraume uber die langfristige Akkumulation in
Schilddrisen zu Uberwachen.

Hou et al. (2000 a) untersuchten Seetang auf **°I. Es wurden Zeitreihen archivierter Proben
aufgearbeitet, um Transportzeiten des '*° aus den Wiederaufarbeitungsanlagen und dessen
Transferfaktoren abzuschétzen. Die Arbeit (Hou et al., 2000 a) umfasst mehrere, relativ gro-
Re Datensatze. Von Klint auf der Insel Seeland am Kattegat wurden von 1986 bis 1999 zwei
bis vier Seetangproben pro Jahr entnommen, so dass insgesamt 39 Proben zur Verfiigung
standen. Weitere Zeitreihen wurden aus Utsira in Norwegen (1980 — 1995), Bornholm in D&-
nemark an der Ostsee (1995 — 1999), dem Roskildefjord auf Seeland (1995 - 1998) und von
der Nordwestkiiste Danemarks (1997) auf *?’I und **| untersucht. Die Quantifizierungen er-
folgten mittels radiochemischer Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA). Die Details der expe-
rimentellen Vorgehensweise kénnen der Originalliteratur (Hou et al., 2000 a) enthommen
werden.

Die #°1/**'|-Isotopenverhaltnisse sind bei Klint am Kattegat &hnlich denen, die bei Utsira an
der norwegischen Kiiste angetroffen werden. Hou et al. (2000 a) vermuten deshalb ein etwa
gleichzeitiges Erreichen des kontaminierten Wassers an den genannten Orten. In dem Zeit-
raum von 1986 bis 1999 stieg das Isotopenverhaltnis bei Klint um eine GréRenordnung von
etwa 4 - 10® auf 3,7 - 107 an, in Utsira von etwa 2 - 10° auf 1,8 - 10"

Bornholm in der Ostsee ist deutlich geringer kontaminiert als Klint und Utsira, erst 1999 wer-
den dort die Isotopenverhéltnisse angetroffen, die bereits 1985 und 1986 bei Klint beobach-
tet wurden. Allerdings liegen die Messwerte bei Bornholm mit 5 - 10° (1999) immer noch
deutlich iiber dem postnuklearen Hintergrund, der mit etwa 10™*° angenommen wird und zei-
gen eine steigende Tendenz. Hou et al. (2000 a) gehen bezugnehmend auf Andersson und
Rydberg (1988) davon aus, dass nur wenig des kontaminierten Wassers aus von der Nord-
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see den Weg durch den Kattegat in die Ostsee findet und ein Grof3teil wieder zuriick in die
Nordsee fliel3t. Quelle der Kontamination ist aber trotzdem die Nordsee.

Bei Seetangproben im Roskildefjord liegen die Isotopenverhaltnisse mit etwa 8 - 10° etwa
um den Faktor zwei bis Faktor funf unter denen, die bei Klint im Kattegat gemessen wurden.
In dem Beprobungszeitraum von 1995 bis 1998 sind die Schwankungen der Messergebnisse
vernachlassigbar. Hou et al. (2000 a) erklaren die kleinen **°I/**"|-Isotopenverhaltnisse mit
der Zusammensetzung des Flusswassers. Der Uberwiegende Teil ist Regenwasser und es
findet nur ein geringer Austausch mit dem Meerwasser aus dem Kattegat statt.

An der Kiste Gronlands werden die kleinsten Isotopenverhaltnisse beobachtet, diese liegen
im Bereich von 8,2 - 10 bis 1,3 - 10° etwa zwei GroRenordnungen unter denen, die bei
Klint im Roskildefjord oder bei Utsira angetroffen wurden.

In dem zweiten Teil der Arbeit widmen sich Hou et al. (2000 a) den Transportzeiten. Damit ist
der Zeitabschnitt zwischen einem Emissionsereignis und dem Erreichen des maximalen Bei-
trages an einem bestimmten, stromabwaérts gelegenen Punkt gemeint. Bei bekannter Ein-
tragsfunktion (Nuklid, Zeitpunkt, Menge) und den gemessenen Konzentrationen des Nuklids
an der Beprobungsstelle kann die Transportzeit abgeschatzt werden. Mit Hilfe der so ge-
nannten Kreuzkorrelationsfunktion werden zwei zeitverschobene Signale (Eintrag der Nukli-
de und gemessenes Isotopenverhaltnis) ausgewertet. Mehrere Faktoren schwachen jedoch
diese Vorgehensweise. Die Eintragsfunktion ist zeitlich nicht besonders gut aufgeldst (jahrli-
che Emissionsdaten), die Distanz von La Hague bis Utsira ist relativ kurz und der Eintrag von
La Hague ist wesentlich grof3er als der von Sellafield.

Die von Hou et al. (2000 a) ermittelten *?°1/*?"|-Isotopenverhaltnisse in Seetang bei Utsira und
Klint folgen den Emissionen mit ein- bis zweijahriger Verzégerung. Dem zugrunde liegen die
kombinierten Emissionen aus La Hague und Sellafield mit der Annahme, dass die Emissio-
nen aus Sellafield zwei Jahre friiher als die aus La Hague an diesen Orten eintreffen. Unter
Einbeziehung der *?°I/°°Tc-Isotopenverhaltnisse schatzen Hou et al. (2000 a) die Transport-
zeit von La Hague nach Utsira auf etwa 1,5 Jahre. Der Vorteil bei der Nutzung des
1291 /9T ¢-Isotopenverhéltnisses liegt in der gréReren zeitlichen Variation der Emissionen. Ein
starkes Ansteigen der *Tc-Emissionen im Jahre 1999 wird etwa 1,5 Jahre spéter in Utsira
angetroffen.

Ein weitere Abschnitt der Arbeit (Hou et al., 2000 a) beschéftigt sich mit der Berechnung von
Transferfaktoren und Modellierungen. Darauf soll an dieser Stelle nicht weiter eingegangen
werden und es kann in der angegebenen Literaturstelle nachgelesen werden.

In einer weiteren Arbeit nahmen Hou et al. (2001) eine Speziesanalyse des lods in Meer-
wasser vor. Dabei wurden die **’I und **°| lodid- und lodatspezies bestimmt. Wie im Ab-
schnitt 3.3 beschrieben, stellt lodat die thermodynamisch stabilste Form des lods dar, die
Oxidation des lodids zum lodat ist aber kinetisch gehemmt (Wong, 1991). Nach Verbesse-
rung der Trennwirkung des Anionenaustausches war es méglich, **°I- und **°105- im Bereich
von 3 - 10® ®|-Atomen/Liter zu bestimmen. *I wurde als Ausbeutetracer genutzt, dieser
wurde in Form des lodids und des lodats verwendet. Die genaue experimentelle Verge-
hensweise und Abtrennung kann Hou et al. (2001) entnommen werden und ist hier nicht Ge-
genstand der Diskussion. Die Quantifizierung von ¥l und *?°| erfolgte tiber NAA. An drei
Probenahmeorten (zwei im Kattegat und einer in der Ostsee) wurden im Juni sowohl Tiefen-
als auch Oberflachenwasserproben entnommen. Bei Hesselg im Kattegat (56°10° N,
1147 E, nordlich von Seeland) wurden Wasserproben aus 2 m und 24 m Tiefe, im Kattegat
nordéstlich von Hesselg (5640’ N, 1207'E) bei 2m und 40 m und bei Mgn (5457’ N,
12471’ E) in der Ostsee wurden Proben bei 2 m und 23 m Tiefe entnommen. Diese Wasser-
proben wurden auf die lodide und lodate von *?’I und **°I untersucht.

Allen Proben gemein ist, dass die Salinitaten in den tieferen Wasserschichten gréRer sind,
als an der Oberflache. Bei Hesselg lagen die Salinitdten bei 15,3 PSU und 34,8 PSU (2 m
bzw. 24 m), im Kattegat bei 15,8 PSU und 34,0 PSU (2 m bzw. 40 m) und bei Mgn in der
Ostsee wurden 75PSU (2m) wund 7,8PSU (23m) angetroffen. Die Ilo-
did-127-Konzentrationen waren an der Oberflache mit etwa 0,11 umol/l bei allen drei Statio-
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nen relativ konstant. lodid-129 im Oberflachenwasser war dagegen in der Ostsee mit
0,005 - 10™ mol/l deutlich weniger stark vertreten als in den beiden anderen Proben im Kat-
tegat mit 0,298 - 10™ mol/l bzw. 0,279 - 10™ mol/l bei Hesselg. Weiterhin ist zu erkennen,
dass die Kontamination mit der tiefliegenden Wasserschicht aus der Nordsee kommend in
die Ostsee transportiert wird, daher werden bei Mgn in der Ostsee die kleinsten
1291/%27|1sotopenverhéltnisse angetroffen. Diese liegen mit 5 - 10° etwa zwei GréRenordnun-
gen Uber dem globalen Hintergrund, der durch Kernwaffentests verursacht wurde. Dennoch
liegen die Verhaltnisse um etwa den Faktor funf deutlich unter den Verhaltnissen, die im Kat-
tegat gemessen wurden. Als wesentliche Quelle des lod-129 in der Ostsee werden die Wie-
deraufarbeitungsanlagen in La Hague und Sellafield genannt, der Einfluss nuklearer Anlagen
in der damaligen Sowjetunion kann vernachlassigt werden. Auf3erdem ist zu beobachten,
dass in der Tiefe mehr lodid-129 vorliegt, als an der Oberflache. Im Ostseewasser sind keine
nennenswerten Unterschiede im Oberflachen- und Tiefenwasser beziiglich lodid und lodat
fur **’I und **°I zu erkennen, etwa 7 % des lods liegen in Form des lodats vor. Im Gegensatz
zum Ostseewasser stellt in der Tiefe des Kattegats lodat die vorherrschende Form des lods
dar. Die *?°I/*?"|-Isotopenverhéltnisse fiir lodat in der Ostsee sind wesentlich gréRer als fiir
lodid und liegen dicht bei denen aus dem Kattegat. Die Autoren (Hou et al., 2001) schluss-
folgern daraus, dass sowohl lodat-127 als auch das lodat-129 in der Ostsee aus dem Katte-
gat stammen. Die geringeren *#1/*?"|-Isotopenverhaltnisse in der Ostsee werden mit Verdiin-
nungseffekten begrindet. AufRerdem erklaren Hou et al. (2001) die geringeren
Konzentrationen von 127-lodat, 129-lodid und 129-lodat im Oberflachenwasser des Katte-
gats mit der Vermischung von Nordseewasser mit Ostseewasser. Aufgrund der Befunde se-
hen die Autoren mit Speziesanalyse von lodid und lodat kombiniert mit **I- und
129|_Quantifizierungen eine gute Méglichkeit, den Transport, die Verteilung und Mischungs-
prozesse von Wassermassen zu untersuchen.

Hou et al. (2002b) analysierten Wasserproben von der danischen Kiste, aus dem Skager-
rak, dem Kattegat und der Ostsee, die von November 1999 bis Marz 2000 genommen wur-
den. Einige Orte wurden an der Oberflache und in der Tiefe beprobt. Zusatzlich wurden eini-
ge Wasserproben aus Binnenseen des angrenzenden Festlands herangezogen. Allerdings
werden lediglich die *°I-Konzentrationen und Salinitaten in den Ergebnistabellen angefiihrt,
127|_.Konzentrationen fehlen ebenso, wie die **°l/**’I-Isotopenverhéltnisse. Wie zu erwarten,
nimmt die **I-Konzentration von der Nordsee in Richtung der Ostsee stark ab. In Bornholm
werden nur noch 6 - 10™ g **°I pro Liter angetroffen, das sind zwei GréRenordnungen weni-
ger als in der Nordsee und entspricht einem **°1/**’I-Isotopenverhéltnis von 5 - 10°®. Binnen-
gewasser zeigten auch eine wesentlich geringere Kontamination, als das jeweils in der Nahe
entnommene Meerwasser aus dem Kattegat oder der Ostsee. Im Wesentlichen stehen die
Ergebnisse von Hou et al. (2002b) mit denen von Hou et al. (2001) im Einklang. Es wird das
Eindringen des kontaminierten Wassers aufgrund der grof3eren Salinitat und Dichte in den
tieferen Wasserschichten beobachtet wahrend das Ostseewasser an der Oberflache ver-
bleibt. So wurden im November 1999 im Fehmarnbelt (5457’ N, 1104’ E) beispielsweise
5,15 - 10™ g *°I pro Liter bei einer Salinitit von 14,0 PSU an der Oberflache gemessen. Die
Salinitét in der Tiefe lag bei 23,0 PSU und die lod-129-Konzentration bei 9,7 - 10" g **°| pro
Liter. Weitere Ergebnisse der untersuchten Wasserproben kénnen in der Originalliteratur
(Hou et al., 2002b) nachgelesen werden.

Neben den Messergebnissen diskutieren Hou et al. (2002b) auch die Herkunft des lod-129 in
dem beprobten Gebiet. Nach deren Berechnungen sind etwa 0,02 % des lod-129 naturlicher
Herkunft, der atmosphérische Beitrag liegt bei knapp unter 4 % im nérdlichen Ostseeraum
und bei weniger als 1 % im stdlichen Ostseeraum.

Nach Berechnungen von Paul et al. (1987) belauft sich die **°I-Freisetzung aus dem Reak-
torunfall in Tschernobyl auf 1,3 kg. Hou et al. (2002b) gehen in ihrer Abschatzung von anné-
hernd gleichen Verhalten des **’Cs und **°I bei der Deposition und ihren Transport in die
Ostsee aus. Basierend auf einem™*’Cs/*?°|-Isotopenverhéltnisses von 0,18 aus dem Tscher-
nobylungliick und Auswertung vorangegangener **’Cs-Bestimmungen (Hou et al., 2002b und
darin angegebene Literaturstellen) kann das aus Tschernobyl stammende **°l auf 5 - 10™ g/l
berechnet werden. Dies beinhaltet sowohl die direkte Deposition als auch den Eintrag aus
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der Umgebung nach Deposition auf dem Kontinent. Demnach sind 4 % des **I in dem nérd-
lichen Ostseeraum, 1 % des im sudlichen Ostseeraum und 0,1 % des lod-129 im Kattegat
der Herkunft Tschernobyls zuzurechnen. Zusammenfassend stellen Hou et al. (2002b) fest,
dass sowohl der atmosphérische Fallout durch Kernwaffentests als auch der Reaktorunfall
von Tschernobyl bei Betrachtung der gesamten Kontamination des Ostseeraumes nur eine
untergeordnete Rolle spielen. Ein Beitrag der umliegenden Kernkraftwerke in Schweden,
Russland, Finnland und Litauen wird als nicht signifikant bezeichnet.

Unter der Annahme, dass die Kontamination in den Binnenseen den Eintrag Uber den Luft-
pfad in diesen Gegenden reprasentiert, kann angenommen werden, dass mehr als 30 % im
nordlichen, 7-66 % im sudlichen Ostseeraum und weniger als 7 % im Kattegat Giber die At-
mosphére aus der Nordsee und dem direkten Eintrag der luftgetragenen Emissionen stam-
men. Der Beitrag der fliissigen Emissionen aus den Wiederaufarbeitungsanlagen tber den
Transport mit den Wassermassen wird aus 30 % in der sudlichen Ostsee und auf mehr als
93 % im Kattegat beziffert.

Hou et al. (2007) untersuchten einen Teil der Wasserproben, die auch in diesem Bericht Ge-
genstand der Analyse sind. Die Arbeit beinhaltet eine Speziesanalyse (lodat und lodid) sowie
Bestimmungen der **’I- und **°I-Gehalte. Ziel war es, die Quellen des lodids im kiistennahen
Wasser und die Umwandlungsprozesse von lodid zum lodat zu klaren. AuRerdem sollte der
Transport der verschiedenen Spezies des I und **°I im Oberflachenwasser der Nordsee
untersucht werden.

Die groRten **°1/**’I-Isotopenverhaltnisse werden in der Arbeit mit 1,6 - 10° im 6stlichen Teil
des Englischen Kanals beobachtet, die kleinsten mit 1,0 - 10® im westlichen Teil nahe des
Atlantiks. Die Ergebnisse der lod-129-Bestimmungen decken sich weitgehend mit denen in
diesem Bericht. An dieser Stelle soll auf die Ergebnisse der Speziesanalyse eingegangen
werden, der Vergleich der **I- und **’I-Ergebnisse erfolgt in Abschnitt 5.3.3. lod-127 kommt
im Meerwasser Uberwiegend als lodat vor (Wong, 1991), das gemessene Verhéltnis auf of-
fener See von lodid zu lodat lag unter 0,3 (Hou et al., 2007). Ein groR3er lodidanteil wurde
entlang der niederlandischen Kuiste und der Deutschen Bucht festgestellt, die
127112710, -Verhaltnisse lagen zwischen 0,9 und 3,8. Die **I7**105-Verhéltnisse in allen un-
tersuchten Seewasserproben liegen tber den *'I'/**'|0O5-Verhaltnissen. Dies betrifft insbe-
sondere den Englischen Kanal. Die Autoren (Hou et al., 2007) begriinden die unterschiedli-
chen lodid/lodat-Verhaltnisse mit den unterschiedlichen Quellen des *?’| und des **°I. Die
Spezies bei der Freisetzung des anthropogenen lod-129 aus dem Abflussrohr spielt eine
wichtige Rolle. Proben aus der direkten Umgebung des Abflussrohres wurden von Hou et al.
(2007) nicht untersucht. Im Englischen Kanal lagen die **I'***|O5-Verhaltnisse zwischen
0,51 und 0,77. Dagegen sind die *?"17**"105-Verhéltnisse mit 0,1 bis 0,2 relativ gering.

Die nicht signifikante Variation des **°I7*?°lO5-Verhéltnisse im Kanal und im siidlichen, kiis-
tenfernen Bereich der Nordsee bedeutet nach Ansicht der Autoren, dass sich Anteile des
urspriinglichen (so wie es freigesetzt wurde) **| in dem angesprochenen Bereich ausgepragt
wieder finden. Das **°I'1**°10;5-Verhaltnis von 0,51 bis 0,77 diirfte somit das Verhaltnis zum
Zeitpunkt der Emission représentieren.

Bei einem Bestimmtheitsmafl3 (R?) von 0,5 sehen Hou et al (2007) eine Korrelation der
1271-121| 0 -Verhaltnisse mit denen der **°I-Verhaltnisse. Ahnlich wie beim *?’I wird ein Anstei-
gen des **°I'7**°105-Verhaltnisses im Wasser entlang der danischen Kiste und in der Deut-
schen Bucht beobachtet, dort liegen diese zwischen 0,9 und 1,6. Die **I7**105-Verhaltnisse
im kistenfernen Wasser und in der zentralen Nordsee sind denen im Kistengebiet der nérd-
lichen Nordsee &hnlich. Dagegen sind die **'17**'105-Verhéltnisse in der zentralen Nordsee
und kistenfernen Bereichen wesentlich geringer und ahneln denen im Englischen Kanal. Die
Autoren (Hou et al., 2007) erklaren diesen Befund mit einem Ansteigen der *?°l-Konzen-
tration aufgrund der Reduktion von lodat-129 in Kistenregionen und dem anschlielendem
Transport in die nordlichere Nordsee. Die ndrdlichere Nordsee wéare ansonsten durch gerin-
gere *'171**"105-Verhéltnisse gepréagt.
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Bei Betrachtung der Salinitat sehen Hou et al. (2007) signifikante, positive Korrelation zwi-
schen den Salinitaten und den Gesamtiodgehalten sowie den lodatgehalten mit einem R2
von 0,82, bzw. 0,73. In der Nordsee, besonders in kiistennahen Gegenden werden die lod-
gehalte und auch die Salinitaten durch den Eintrag von StfRwasser aus den Flissen herab-
gesetzt. Bezlglich der lodidkonzentrationen und den Salinitaten wurde keine Korrelation be-
obachtet. Dies bekraftigt die Annahme, dass lodid durch Reduktion des lodats im
kiustennahen Wasser gebildet wird. Die Autoren gehen davon aus, dass sowohl die Redukti-
on des lodats zum lodid als auch die entgegengesetzte Oxidation auf offener See relativ
schleppend verlaufen. Allerdings wird das lodat-129 bei Erreichen der niederlandischen Kiis-
te relativ ziigig zum lodid-129 reduziert. Im Mindungsbereich der Elbe finden Hou et al.
(2007) aufRerst grolRe lodid/lodat-Verhéltnisse beider Isotopen, sie gehen von einem schnel-
len Reduktionsprozess im Mindungsbereich aus. Allerdings erklart dies nicht lo-
did/lodat-Verhaltnisse von 68,21 fiur stabiles lod und 70,39 fir lod-129 in der Elbe und von
3,75, bzw. 3,56 im Miundungsbereich. Die nicht untersuchten biologischen Aktivitaten oder
auch Konzentrationen von Bakterien kdnnten in der Lage sein, das Reduktionsverhalten
mafgeblich zu beeinflussen.

4.1.1 Stand der Untersuchungen der Nordsee

Das BSH hat die gesetzliche Aufgabe, die Meeresumwelt auf Schadstoffe, darunter auch
radioaktive Stoffe zu Uberwachen. Diese Aufgabe wird inzwischen seit 50 Jahren durchge-
fuhrt. Standen in den sechziger Jahren die Untersuchungen auf den globalen Fallout im Vor-
dergrund, Uberwogen spéater die Untersuchungen in der Nordsee, um die Kontamination aus
den nuklearen Wiederaufbereitungsanlagen Sellafield (damals Windscale) und La Hague zu
verfolgen. Wie bereits weiter oben ausgefiihrt, war es méglich, die Kontamination von **’Cs
und *°Sr tiber weite Strecken zu verfolgen und daraus Transportzeiten der Wassermassen zu
bestimmen. Das Radionuklid **Tc geriet Anfang der 90er Jahre in das Blickfeld der Untersu-
chungen, um auch hiermit Transportwege und —zeiten in der Nordsee verfolgen zu kénnen.
Nach dem Unfall von Tschernobyl 1986 stand auch die Ostsee im Fokus, weil hier erheblich
grol3ere Aktivitaten deponiert wurden.

Wiederholt untersuchte das DHI bzw. BSH auch Wasserproben aus dem Atlantik, die in Zu-
sammenhang mit der Versenkung schwach-radioaktiver Abfalle in Wassertiefen von mehr als
4000 m standen. Diese Untersuchungen wiesen nach, dass derartige Quellen keinen Ein-
fluss auf die generelle Belastung der Nordsee ausiben, weil das Inventar vergleichsweise
gering ist. Diese Untersuchungen waren aber Grundlage, um die Vorbelastung des Oberfla-
chenwassers (bis 500 m Tiefe) des Nordatlantik fir den Eintrag in die Nordsee zu bestim-
men. Es zeigte sich auch, dass zur Beurteilung der Daten in der Nordsee wiederholte Mes-
sungen der Vorbelastung des Nordatlantiks notwendig sind. **’Cs wird zum geringen Teil in
der euphotischen Deckschicht des Ozeans in organischer Materie gebunden und im Sedi-
ment deponiert. Hierdurch liegt die effektive Halbwertszeit des **’Cs im Atlantik bei nur etwa
14 bis 16 Jahren. Die Vorbelastung im Oberflachenwasser im Kanal durch den globalen
Fallout betragt derzeit etwa 1 bis 1,5 Bq/m3 fir **’Cs und bis zu 1 Bg/m? fiir *°Sr. Die Vorbe-
lastung fiir **Tc wurde in einer Arbeit von Dahlgaard et al. (1995) mit etwa 0,05 Bg/m?3 be-
stimmt (Dahlgaard et al., 1995).

Die Uberwachungsergebnisse des BSH in Nord- und Ostsee wurden regelmaRig in den Jah-
resberichten des BMU ,Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelastung” und anderen Veréffent-
lichungen dargestellt (BSH, 2005; Nies und Kanisch, 2002). Insgesamt liegen die Aktivitats-
konzentrationen von *°Sr und **’Cs inzwischen nur noch gering iiber dem Fallout-Level, da
die Einleitungen aus La Hague und Sellafield sehr klein im Verhdltnis zu friher (70er und
80er Jahre) geworden sind (Dahlgaard et al., 1995).

Das Monitoringprogramm im Rahmen der Uberwachung nach Strahlenschutzvorsorgegesetz
des BSH umfasste schwerpunktmé&Rig hauptséchlich die Radionuklide **'Cs, *°Sr, Tritium und
die Transuranisotope #*®*Pu, #%?°Py und ***Am. Im Einflussbereich der Anlage La Hague
kann auch ?**Cm nachgewiesen werden. Dementsprechend liegen fir diese Nuklide auch an
etlichen Stationen in Nord- und Ostsee Zeitreihen vor, an denen die langjahrigen Verande-
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rungen der Aktivitdtskonzentration beobachtet werden kann. Sofern ausreichend Kapazitat
vorhanden war, wurde auch zeitweise das Radionuklid **Tc bestimmt. Konzentrationsdaten
fur den Beta-Strahler **'Pu (HWZ = 14,4 Jahre) werden uiber die Tochter ***Am mittels alpha-
spektrometrischer Bestimmung ermittelt, wobei das Anwachsen der Zerfallsrate des Toch-
ternuklids nach etwa 5 Jahren auf dem elektroplatierten Préaparat bei 5,6 MeV nachgemes-
sen wird. Bei etwa der gleichen Alpha-Energie wird auch das **®*Pu bestimmt, so dass des-
sen Beitrag zur Aktivitat dementsprechend zu berilcksichtigen ist. Eine Unterscheidung der
Plutoniumisotope 239 und 240 ist alpha-spektrometrisch nicht méglich; diese missten mas-
senspektrometrisch unterschieden werden. Die folgenden Abbildungen geben die zeitliche
Entwicklung der Aktivitatskonzentration einiger Radionuklide in der Deutschen Bucht wider.

Zeitlicher Verlauf der Sr-90 Konzentration in der Deutschen Bucht
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Abbildung 44: Zeitliche Entwicklung der Aktivitatsk onzentration von Sr-90 an zwei Po-
sitionen in der Deutschen Bucht seit 1988 mit expon  entiell angepassten Trendlinien.

Aus der Abnahme der Sr-90- und Cs-137-Konzentration an den beiden Stationen in der
Deutschen Bucht lasst sich ndherungsweise eine effektive Halbwertszeit berechnen. Sie er-
gibt sich fiir °°Sr bei Borkumriff zu 4,6 und an der Station bei Elbe 1 zu 5,1 Jahren. Fiir **'Cs
ergibt sich entsprechend eine leicht langere Zeit der Abnahme auf jeweils die halbe Konzent-
ration mit 7,5 Jahren bzw. 6,7 Jahren bei Borkumriff bzw. Elbe 1 (Abbildung 45). Zu erwarten
ware eigentlich eine langere scheinbare Halbwertszeit fiir **’Cs bei Elbe 1, da eventuell noch
Radiocaesium aus dem Tschernobyl-Unfall aus der Elbe nachgeliefert werden kénnte. Ein
solcher Effekt ist allerdings nur bis Ende der achtziger Jahre zu sehen, so dass das Konzent-
rationsniveau dort hdher war und damit die Konzentration auch schneller auf vergleichbare
Werte wie bei Borkumriff abnahm und damit eine scheinbare kiirze Wassererneuerungszeit
andeutet.
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Zeitlicher Verlauf der Caesium-137 Konzentration in der Deutschen Bucht
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Abbildung 45: Zeitliche Entwicklung der Aktivitatsk onzentration von Cs-137 an zwei
Positionen in der Deutschen Bucht seit 1988 und exp  onentiell angepassten Trendli-
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Abbildung 46: Langjahriger Trend der Tritium-Aktivi tatskonzentration an vier Statio-
nen in der westlichen Ostsee und an neun Stationen in der Deutschen Bucht
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4.2 Literaturdatenbank

Es wurde eine Literaturdatenbank zu den Arbeiten angelegt, die sich mit Radionukliden im
Meerwasser beschéftigen. Diese Datenbank wird standig aktualisiert um mit neu erschei-
nenden Artikeln ergénzt (EndNote).

4.3 Chemie des lods im Meerwasser

lod kommt in der Natur aufgrund seiner Reaktivitdt nur gebunden und nicht gediegen vor. Es
tritt u. a. in Meeren, Seen, Mineralwéassern und Gesteinen auf, dabei sind aber meist nur ge-
ringe Konzentrationen zu beobachten. In Solwédssern und in Seetang ist es jedoch bisweilen
stark angereichert, ferner sind grof3ere Anteile Lautarits Ca(lO3), im Chilesalpeter anzutref-
fen. Ein wesentlicher Unterschied zum Chlor ist, dass nur ein kleiner Teil (weniger als 1 %)
des in der Erdkruste auftretenden lods im Meerwasser gelost ist, der Uberwiegende Teil des
lods ist in marinen Sedimenten und sedimentaren Gestein gebunden (Muramatsu und We-
depohl, 1998). Es verhalt sich weitgehend konservativ und folgt den Strémungen der Ozea-
ne.

lod geht in der Umwelt eine grof3en Anzahl von Verbindungen ein, dabei kann es relativ viele
Oxidationsstufen (-1, 0, +1, +5 und +7) durchlaufen. Die wichtigsten Verbindungen des lods
sind bei Betrachtung der Chemie im Meerwasser lodid (I"), lodat (105", Periodat (104), ele-
mentares lod (l,) und Methyliodid (CHsl). Hypoiodid (I0") ist nur in alkalischen Ldsungen sta-
bil und ist daher weniger bedeutsam. Dariiber hinaus gibt es noch eine Vielzahl weiterer,
organischer lodverbindungen. lod wird als biophil bezeichnet, da es sich in organischen Ma-
terialien wie Seetang, Algen oder anderen Meeresorganismen bis zum Faktor 10° anreichert.

Zwischen den verschiedenen lodverbindungen herrschen Gleichgewichtsreaktionen. Es fin-
den kontinuierlich Oxidationen und Reduktionen statt. Im Meerwasser unterscheiden sich
diese Reaktionen nach Nahe zur Wasseroberflache oder Néhe zum Meeresboden. Innerhalb
einer Wassersaule kann nicht davon ausgegangen werden, dass eine homogene Verteilung
der unterschiedlichen lodverbindungen herrscht, vielmehr ist anzunehmen, dass sich erheb-
liche Konzentrationsunterschiede und Konzentrationsgradienten beobachten lassen. Der
durchschnittliche Gesamtiodgehalt kann im Meerwasser mit etwa 50 ng/g an der Oberflache
und etwa 60 ng/g im Tiefenwasser abgeschatzt werden (Fabryka-Martin, 1984 und dort an-
gegebene Literaturstellen).

In aquatischen Systemen tritt lod am haufigsten als lodid und lodat auf, elementares lod und
organische lodide, z. B. Alkyliodide, kommen nur in geringen Konzentrationen vor (Muramat-
su und Ohomo, 1988). Die vorliegende Form des lods ist deshalb von grof3er Bedeutung,
weil sie einerseits die Richtung des Phasenibergangs beeinflusst und andererseits die Ver-
weildauer des lods in den verschiedenen Kompartimenten maf3geblich bestimmt. Auch bei
der Aufnahme durch Pflanzen oder Lebewesen ist die chemische Form des lods entschei-
dend (Muramatsu und Ohomo, 1988).

lodat ist die thermodynamisch stabilste Form des lods im Meerwasser, ein signifikanter Teil
(bis zu 22 %) lodid ist aber auch stets zugegen. Zum einen ist die Oxidation des lodids zum
lodat im wassrigen Medium kinetisch gehemmt, Sauerstoff stellt in wassrigen Systemen ein
nicht besonders effektives Oxidationsmittel dar. Zum anderen wird lodid laufend bei der en-
zymatischen Reduktion von lodat durch Meeresbakterien nachgebildet. Von Plankton, Algen
und anderen Meeresorganismen wird lod in Form des lodids aufgenommen. Typische lodid-
konzentrationen liegen nahe der Oberflache im Bereich von 10 ng/g, diese Konzentration
nimmt mit zunehmender Tiefe auf etwa 2 ng/g ab. Am Meeresboden kehrt sich der Trend um
und es wird ein auf etwa 5 ng/g ansteigende lodidkonzentration beobachtet. Erklart wird dies
mit einer méglichen anaeroben Zersetzung von organisch gepragten Sedimenten, von denen
lodid in die untere Wasserschicht diffundiert (Fabryka-Martin, 1984 und dort angegebene
Literaturstellen; Santschi und Schwehr, 2004; Muramatsu und Ohomo, 1988).
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Abbildung 47: Vereinfachtes Schema der Chemie des | ods im Meerwasser nach Sant-
schi und Schwehr (2004) und Muramatsu und Ohomo (19  88).

lodverbindungen kénnen in die Atmosphére Ubergehen und weitere Reaktionen eingehen.
Gleichzeitig kdnnen lodverbindungen auch aus der Luft ins Wasser eintreten, so dass ein
kontinuierlicher Austausch zwischen mariner Hydrosphéare und Atmosphére stattfindet.

Wie oben bereits angesprochen, wird lod tUberwiegend in Form von lodid durch Meeresorga-
nismen aufgenommen, dabei reichert sich das lod in manchen Algen und Tieren um mehr
als den Faktor 10° an, nicht selten werden in manchen Algen 1000 ug/g lod und mehr ange-
troffen (Fabryka-Martin, 1984: Schink et al., 1995a; Santschi und Schwehr, 2004; Wong und
Cheng, 1998; Wong, 1991). lod ist in Seetang Uberwiegend an Proteine gebunden. Das Ab-
sterben und zu Boden Sinken ist ein grundlegender und wichtiger Mechanismus zur Entfer-
nung des lods aus dem Meerwasser.

Das durch Meeresorganismen nahe der Wasseroberflache gebildete lodid kann durch Ein-
wirkung von Sonnenlicht photooxidiert werden, das dabei entstehende I, ist in der Lage, die
Phasengrenzflache zwischen Wasser und Luft relativ leicht zu passieren. Diese Schicht wird
euphotische Zone genannt, darunter versteht man die obere, vom Sonnenlicht durchdrunge-
ne Schicht des Wassers, in der eine effektive Photosynthese mdglich ist (Leblanc et al.,
2006). Wong (1991) lieferte in eine Ubersicht tiber die Eigenschaften des lods im Meerwas-
ser, weitere ausfihrliche Beschreibungen kénnen auch anderen Literaturstellen (Muramatsu
und Ohomo, 1988; Wong, 1991 und dort angegebene Literaturstellen; Wong und Cheng,
1998; Santschi und Schwehr, 2004; Leblanc et al., 2006) entnommen werden.

4.4  Design der Untersuchung

Es wurde eine Untersuchung vorgenommen, die den gesamten Bereich der Nordsee und
des Englischen Kanals in Hinblick auf die Kontamination durch anthropogene Radioisotope
erfasst. Neben den Oberflachenwasserproben liegen auch einige Tiefenprofile (u. a. aus
dem Englischen Kanal und dem Skagerrak) vor. Damit kann die Verteilung der Isotope im
Abstrom von La Hague und der Einfluss der Ostsee beurteilt werden. Proben aus der Deut-
schen Bucht, die seit 2005 als Zeitreihen vorliegen, kdnnen Veranderungen der Kontaminati-
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on im zeitlichen Verlauf offen legen und als Startpunkt fir eine langfristige Uberwachung
gesehen werden.

Weitere Proben aus der Irischen See und von der Westklste Schottlands lassen eine Ein-
schatzung der Verdinnung der **°I/**’I-Isotopenverhéltnisse im Abstrom von Sellafield zu.
Darlber hinaus liefern exotische Wasserproben fernab der Emittenten Vergleichswerte, die
das Ausmal} der Kontamination in Westeuropa erkennen lassen.

Neben **Tc, I und '*’I-Daten spielen auch die (brigen, routinemaRig vom BSH iiberwach-
ten Radionuklide eine wichtige Rolle, die abschlieliend zu einer Gesamtschau zusammen-
gestellt werden und somit einen weitreichenden Uberblick tiber den Zustand der Nordsee
und den angrenzenden Meeren gewdhrleisten. Zusatzlich werden auch N&hrstoffgehalte,
Salinitaten und Temperaturen ermittelt, die als erganzende Daten zu den Proben zur Verfi-
gung stehen (s. Abschnitt 4).
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5 Experimentelles

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Arbeiten von der Probennahme (ber die
Aufarbeitung bis zum Auswertegang besprochen. Bei der lodanalytik umfasst die Quantifizie-
rung zwei Teilaspekte: die *°I-Bestimmung mittels Beschleunigermassenspektrometrie und
die **"I-Bestimmung mit Hilfe der ICP-MS.

Das Herzstluck dieser Arbeit stellen die auf der grof3en Nordseereise im Jahr 2005 erhalte-
nen Proben dar (s. Stationsnetz der Fahrt, Abbildung 48). Wéhrend dieser Reise wird eine
ozeanographisch-chemische-radiologische Gesamtaufnahme der Deutschen Bucht, des
Englischen Kanals und der Nordsee mit Hilfe eines geschleppten CTD-Systems durchge-
fuhrt.

Folgende fur die lodanalytik relevanten Geréate wurden bei der Augustreise 2005 des FS
Gaul3 verwendet:

* CTD/Rosette (Seabird SBE 19 mit Sauerstoffsensor und Fluorometer, 12poliger
Kranzwasserschdpfer mit 10 | Schdpfern)

* Delphin (Standardversion mit CTD, Fluorometer, AMT-Sauerstoff-Sensor)
* Thermosalinograph Seabird mit Tribungs- und Gelbstoffsensor

Die Untersuchung umfasst neben den Radionukliden auch umfangreiche Néahrstoffanalysen.
Orthophosphat-, Silikat-, Nitrat-, Nitrit- und Ammoniumgehalte wurden in einem fir die Nahr-
stoffanalyse hergerichteten BSH-Container, der an die Strom und Wasserversorgung der
Gaufl angeschlossen war, photometrisch bestimmt. Diese Messung erfolgten parallel an ei-
nem SFAS (Segmented Flow Analysen System). Es sind routinemaRig Sauerstoffgehalte,
Temperatur und Salinitat bei jeder Station ermittelt worden. Bei nahezu allen Tiefenprofilen
stehen die Werte auch fir die entsprechenden Tiefen zur Verfligung, so dass ein sehr grol3er
Datensatz vorhanden war, bevor mit den eigentlichen Arbeiten der lodanalytik begonnen
wurde. Ein Thermosalinograph lieferte Temperatur und Salinitat der Proben.

Die Ergebnisse der lodanalysen werden nicht in Hinblick auf die N&hrstoffgehalte und der
organischen Schadstoffanalytik diskutiert, daher wird hier auf deren Ergebnisse nicht néher
eingegangen. Neben den allgemeinen Probenparametern wie Datum, Ort (Stationsname
oder —nummer, Koordinaten) und Zeit werden Temperatur, Salinitat, **I/**'I-
Isotopenverhaltnisse, '#I-Aktivitatskonzentrationen, *?’I-Konzentrationen und die '¥I-
Konzentrationen in den zusammenfassenden Ergebnistabellen im Anhang angegeben.

Die anderen Probenahmekampagnen in der Deutschen Bucht, Irischen See, Ostsee und
dem Nordatlantik liefern weitere, erganzende Ergebnisse.
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Abbildung 48: Stationsnetz der grof3en Nordseereise
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enthommen wurden.

51 Probennahme

Die zu untersuchenden Wasserproben wurden wahrend mehrerer Beprobungsfahrten der
,Gaull®, der ,Polarstern® und der ,Endeavour‘ sowie einer gesonderten Probennahme-
kampagne durch das ZSR gewonnen. In der Augustreise wurde die gesamte Nordsee und
der Englische Kanal beprobt. Diese Fahrt stellt den tGberwiegenden Teil des zu analysieren-
den Probenmaterials. Seit 2005 wurden immer wieder Proben aus der Deutschen Bucht ans
ZSR verbracht, die bei Routinefahrten des FS GAUSS entnommen wurden. So existieren
von einigen Punkten kleine Zeitreihen.
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Tabelle 12: Zusammenstellung der verschiedenen Bepr  obungen

. . . Forschungsschiff,
Reise Zeitraum Beprobungsgebiet Eahrtnummer

1 25.05. - 05.06.2005 Deutsche Bucht Gaul3, 440

2 10.08. - 28.08.2005 | Nordsee, Englischer Kanal Gaul3, 446a

3 29.08. - 05.09.2005 Deutsche Bucht Gaul3, 446b

4 16.08. — 16.09.2005 Nordostatlantik/Nordmeer Polarstern

5 18.11 —28.11.2005 Deutsche Bucht Gaul3, 451

6 23.06. -25.06.2006 Irische See Endeavour 13/06

7 30.07. — 06.08.2006 | Irische See, schottische Klste a)

a) Probennahme durch das ZSR in Uferndhe

Zusatzlich liegen zwei weitere Proben aus der Ostsee (Gaul3, 461) vor. Im Normalfall wurden
die Wasserproben mit einem Schopfer direkt an der Wasseroberflache entnommen. Einige
Proben wurden auch aus der Bordseewasserleitung (BSWL) gewonnen, dies entspricht einer
Entnahmetiefe von 5 m unter der Wasseroberflache. Sowohl aus der Deutschen Bucht als
auch aus der Nordsee stehen einige Tiefenprofile zur Verfligung. Die Profile wurden an dem-
selben Ort bei unterschiedlichen Tiefen mit einem Kranzwasserschopfer (s. Abbildung 49)
genommen. Der Kranzwasserschopfer wurde in die gewiinschte Tiefe herabgelassen. Dieser
tragt Rohre mit sich, die vom Wasser durchstromt werden. Ist die zu beprobende Tiefe er-
reicht, werden die Rohre verschlossen und der Schépfer wieder an die Wasseroberflache
gebracht. Fir die lodanalytik wurde 1 | Probenwasser in Polyethylenflaschen gefillt und die-
ses zur Stabilisierung des lods mit 2 NaOH-Platzchen versetzt. Die Proben wurden ans ZSR
verbracht und gekihlt unter Lichtausschluss aufbewahtrt.
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Abbildung 49: Zur Probennahme verwendeter Kranzwass  erschopfer.
5.2  Analytik

5.2.1 lod-129 und lod-127

Die Analysen wurden beziiglich **’I mit Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) am Insti-
tut fir lonenstrahlphysik der ETH Zirich, Standort Hénggerberg, durchgefiihrt. Die *'I-
Gehalte wurden unter Zuhilfenahme der Massenspektrometrie mit induktiv gekoppeltem
Plasma (ICP-MS) am Institut fir Anorganische Chemie, Lehrgebiet Analytische Chemie, der
Leibniz Universitat Hannover bestimmt. Die Beschleunigermassenspektrometrie liefert die
Isotopenverhéltnisse aus denen nach Bestimmung der **'I-Gehalte an der ICP-MS die Kon-
zentrationen des **°| berechnet werden.
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Nachfolgend werden kurz die wesentlichen Merkmale und Prinzipien der Beschleuniger-
massenspektrometrie (AMS) vorgestellt. Beziglich des ICP-MS erfolgt hier lediglich eine
Geratebeschreibung, der detaillierte Aufbau und die Funktionsweise sind den géngigen Lehr-
biichern der analytischen Chemie zu entnehmen. Die bisher am Zentrum fir Strahlenschutz
und Radiotkologe (ZSR) angefertigten Arbeiten (Klipsch, 2004; Ernst, 2003; Szidat, 2000;
Michel et al., 2004b) liefern ebenfalls weiterfihrende Informationen.

* ICP-MS

Ein Massenspektrometer besteht prinzipiell aus einem Probeneinlasssystem, lonisator, Mas-
senseparator und einem Detektor. Bei dem verwendeten Gerat Thermo X7 vom Hersteller
Thermo Electron Corp. wird die Probe Uber eine peristaltische Pumpe in einen Meinhardt-
Zerstauber Uberfuhrt. Die verwendete Plasmaleistung lag bei 1200 Watt. Die Massenauf-
trennung erfolgt mit einem Quadrupolmassenfilter und die Detektion mittels eines Kanale-
lektronenvervielfachers.

* Probenvorbereitung und Messung am ICP-MS

Die Vorbereitung zur ICP-MS-Analyse beschréankt sich auf das Filtern der Wasserprobe
durch einen Zellulosenitratfilter. Vor der Messung wurden die Proben Ublicherweise 1:10
verdiinnt und eine NaOH-Konzentration von 0,01 mol/l eingestellt, um eine Hydrolyse der
organischen Komponenten zu erreichen. Die lonisierung im Plasma ist nur im sehr geringen
Ausmald durch Matrixeffekte beeinflusst. Die Spezies des vorliegenden lods (lodid, lodat,
organisch oder anorganisch gebunden) hat keinen signifikanten Einfluss auf das Ergebnis
der ICP-MS Messung (Ernst, 2003), so dass keine Matrixabtrennung nétig ist. Die Probenzu-
fuhrung ist im Gegensatz zur lonisierung im Plasma nicht weitgehend frei von Matrixeffekten.
Die Nachweiswahrscheinlichkeit eines Analyten beschreibt den Anteil der aus der Probe zum
Detektor gelangenden Analytionen. Um die Nachweiswahrscheinlichkeit zu verbessern, wer-
den bei Beginn eines Messtages die Gerateparameter beim sogenannten Tuning optimiert.
Dabei werden die Einstellungen u. a. an den Cones und lonenlinsen so variiert, dass eine
°Be, ™°In und #*8U enthaltende Tuninglésung méglichst hohe Zahlraten liefert.

Oft nimmt im Laufe eines Messtages die Nachweiswahrscheinlichkeit ab, da sich im Proben-
zufiihrungssystem, insbesondere auf den Cones, Ablagerungen bilden. Der Anderung der
Nachweiswahrscheinlichkeit wird durch Einsatz eines internen Standards Rechnung getra-
gen. Als interner Standard wurde das im Argon des Plasmas vorhandene '*°Xe verwendet.
Unter Annahme einer gleichen Nachweiswahrscheinlichkeit fir m/z = 127 und m/z = 129 &n-
dert sich das Verhaltnis der *?’I-Z&hIraten gegeniiber den *?*Xe-Z&hlraten auch bei nachlas-
sender Nachweiswahrscheinlichkeiten bei derselben Probe im Laufe eines Messtages nicht.
In den untersuchten Wasserproben ist im Vergleich zum **’I nur sehr wenig **°l zugegen. Es
kann daher davon ausgegangen werden, dass bei der Bildung des Zahlratenverhaltnisses
von m/z = 127 und m/z = 129 keine signifikanten Stérungen durch *?| auftreten. Im Gegen-
satz dazu ist die Bestimmung des **°| mittels ICP-MS derzeit in Umweltproben noch nicht
méglich, da das **Xe im groRen Uberschuss vorliegt und auch im hochauflésenden ICP-MS
keine hinreichende Trennung mdglich ist.

Nach jeweils vier Messungen wurde ein lodstandard (5 ng/g) gemessen, um ein mdgliches
Geréatedriften zu korrigieren. Die zu messenden Proben lagen nach der Verdinnung bei
knapp unter 5 ng/g. Die Kalibrationsldsungen wurden zur Matrixanpassung in 0,01 molarer
Natronlauge angesetzt. Der Kalibrationsbereich lag Ublicherweise zwischen 0,5 und 20 ng/g.
Nach jeder Messung wurde mit verdiinnter HNO; und 0,01 molarer Natronlauge gespililt, bis
kein nennenswertes Detektorsignal mehr gemessen wurde. Der beim Spulen mit NaOH vor-
handene Untergrund wurde bei der anschlieRenden Messung (Probe oder Standard) abge-
zogen. Bei jeder Probe wurden sechs Runs mit einer Dwell-time von 3 ms aufgenommen.
Der Gang der Auswertung und Qualitatskontrolle wird im Abschnitt 5.3 beschrieben. Ausfiihr-
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liche Erlauterungen kénnen Ernst (2003), Klipsch (2005) und Michel et al. (2004b) entnom-
men werden.

« AMS

Die Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) stellt eine besondere Form der Massen-
spektrometrie dar. Erst seit Anfang der 1980er Jahre steht diese sehr aufwendige Technik
zur Verfigung. Bauartbedingt lassen sich mit der AMS nur die Verhaltnisse von Isotopen
zueinander messen, oftmals werden ein stabiles Isotop und ein langlebiges Isotop nebenein-
ander gemessen. Dabei liegt meistens ein Isotop im groRen Uberschuss neben dem zweiten
Isotop vor. Eine besondere Art der lonisierung, Unterdriickung der Molekdlinterferenzen und
Detektion werden in der AMS genutzt. An dieser Stelle wird ein Uberblick tiber die wesentli-
chen Bauteile der AMS und die zugrundeliegenden Prinzipien gegeben.

Die an der ETH Zurich genutzte AMS-Anlage besteht aus einer lonenquelle, Niederenergie-
massenspektrometer, Tandembeschleuniger mit Stripper, Hochenergiemassenspektrometer
und einem Detektorsystem. Die Anlage wird in Niederenergie- und Hochenergiebereich un-
terteilt.

stripper - == ~
=N

[
i

=

0,5 MV L~
Terminal- il
spannung 1 [

Cs-Sputter-

lonenquelle AE-E-

lonisations-
kammer

Abbildung 50: Schematischer Aufbau der AMS-Anlage a n der ETH Zurich, Standort
Honggerberg.

Von einer Caesium-Sputterionenquelle treten einfach positiv geladene Caesiumionen aus,
werden beschleunigt und treffen auf die Probentargets. Dort werden I-Teilchen herausgeldst
und mittels elektrostatischer Linsen in Richtung des ersten Massenfilters gelenkt. Diese Art
der lonisierung trennt alle Atome ab, die keine stabilen negativen lonen bilden. Eine zweite
Separierung  erfolgt im  Niederenergiemassenspektrometer. Alle  lonen, deren
m/z-Verhaltnisse einen vorgegebenen Bereich Uber- oder unterschreiten werden herausgefil-
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tert. Der lonenstrahl wird danach gepulst und es wird der Strom des **’I in einem Faradaybe-
cher auf der Niederenergieseite gemessen. In dem Tandembeschleuniger erfolgt eine zwei-
fache Beschleunigung der Teilchen. Die angelegte Potentialdifferenz betrug 0.5 MV, die ein-
fach negativ geladen lonen werden in Richtung des positiven Potentials (Terminal)
beschleunigt und treffen mit einer Energie von 0,5 MeV auf den sogenannten Stripper. Dabei
handelt es sich hier um einen mit Argongas geflillten Bereich, der Elektronen von der &uf3e-
ren Atomhille abstreift. Durch die Ladungsumkehr werden die lonen vom positiven Potential
weg beschleunigt. An dieser Stelle entschied man sich fiur die Detektion den Ladungszu-
stand des lods auf + 4 festzulegen. Méglich sind auch Detektionen von I** und I°*, I1** lieferte
aber stabilere Signale und die Molybdanstorung konnte effektiver unterdriickt werden. Es
reduziert sich damit die Nachweiswahrscheinlichkeit, da nur ein Ladungszustand fir die De-
tektion genutzt werden kann und die Teilchen anderer Ladung nicht detektiert werden. Die
I**-Teilchen besitzen nach dem Verlassen des Tandembeschleunigers eine Gesamtenergie
von 2,5 MeV (0,5 MeV + 4 - 0,5 MeV). Der Stripper arbeitet nach dem Prinzip eines van de
Graaf-Beschleunigers, allerdings wird in diesem System kein Gummiband, sondern eine Ket-
te verwendet, die aul3en aus Metall und innen aus Plastik besteht. Diese rotierende Kette
transportiert die positiven Ladungstradger zum Terminal. Im Stripper fragmentieren eine Viel-
zahl stérender Molekulionen. Die groRen Energien sind zur weiteren Massenauftrennung und
Detektion im Hochenergiebereich nétig. Nach dem Durchlaufen des Tandem-Beschleunigers
trifft der lonenstrahl auf einen elektrostatische Ablenkeinheit und ein magnetisches Mas-
senspektrometer. Danach wird der Strom des **'I*" mit einem Faradaybecher gemessen, um
die Transmission zu ermitteln. Die Transmission liegt bei wenigen Prozenten.

Das Detektorsystem besteht aus einem Time of Flight Detektor (TOF) und einem Gasionisa-
tionsdetektor (GID). Der Time of Flight Detektor unterscheidet die lonen nach der Flugzeit,
die fur eine bestimmte Strecke benétigt wird. Da Ladungszustand und Beschleunigungs-
spannung bekannt sind, lassen sich lonen mit verschiedener Masse oder Ladung unter-
scheiden. Zusatzlich wird ein Gasionisationsdetektor (GID) genutzt, der den Energieverlust
der Teilchen in einer mit Gas geflillten Kammer ermittelt, deren Innenwand mit Elektroden
ausgekleidet ist. In der Kammer wird Energie durch lonisation an die Gasteilchen abgege-
ben, die ionisierten Teilchen wandern zur Katode des elektrischen Feldes und werden dann
als Strom detektiert, dessen Starke ein Mal3 fur die abgegebene Energie ist. Mehrere Elekt-
roden in dieser lonisationskammer erlauben eine Bestimmung des Energieverlusts Uber eine
gegebene Strecke. Am Ende des Detektors wird die Restenergie des Teilchens detektiert.
Tragt man den Energieverlusts gegen die Gesamtenergie auf, erlaubt dies eine Unterschei-
dung der lonen mit unterschiedlicher Ladung, die ein &hnliches m/z-Verhaltnis besitzen.

* Probenvorbereitung AMS

Die Vorbereitung zur AMS-Analyse ist wegen der notwendigen Matrixabtrennung aufwendi-
ger. Ublicherweise wurden von den Seewasserproben 50-100 ml eingesetzt. 100 ul einer
Woodwardiodldsung wurden als Trageriodid und zur Verringerung des Isotopenverhéltnisses
zugegeben. #|/*?|-|sotopenverhaltnisse im Bereich von etwa 10™ lassen sich in der AMS-
Anlage relativ gut messen. Die Isotopenverhéltnisse der Proben diirfen nicht tiber 10 lie-
gen, da sonst der Detektor nicht mehr zuverlassig arbeitet und eine Kontamination der Anla-
ge einsetzt.

Das gesamte lod (Woodwardiod und lod der Probe) wurde mit Calciumhypochlorit (Ca(OCl),)
zu lodat oxidiert. Die anschlieRende Reduktion geschah mit Natriumhydrogen-sulfit (NaH-
S03) und Hydroxylammoniumchlorid (NHsOHCI). Bevor man die Probe auf eine lonenaus-
tauschersule gab, wurde mit Natronlauge der pH-Wert auf 5-6 eingestellt. 5 g lonenaustau-
scherharz (DOWEX® 1X8, analytical grade) waren mit 25 ml 0,5 M Kaliumnitratldsung zu
beladen. Nach Aufbringen der Probe auf die Saule eluierte man mit zunachst 20 ml
Reinstwasser, 50 ml KNOs-Losung (0,5 M) und 10 ml gesattigte KNOs-Losung (2,25 M). An-
schlieBend wurde in jeweils 10 ml-Schritten gesattigte Kaliumnitratlosung auf die Saule ge-
geben und die Fraktionen in Zentrifugenglasern aufgefangen, in denen 100 pl konzentrierte
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Salpetersaure und 200 pl 0,5 M Silbernitratlosung vorgelegt waren. Dabei fiel gringelbes
Silberiodid aus. Nach dem Vereinigen der augenscheinlich reinen Silberiodid tragenden
Fraktionen zentrifugierte man das Silberiodid ab. Der Uberstand wurde dekantiert und der
Niederschlag mit Hilfe eines Hahn’schen Trichters und einem Zellulosenitratfilter (Porengro-
e 0,8 um) abgesogen und grindlich mit Reinstwasser gewaschen. Die Trocknung der auf
diese Weise erhaltenen Silberiodidproben erfolgte im Trockenschrank, die anschlie3ende
Lagerung unter Lichtausschluss.

Zur Vorbereitung der Messung an der AMS wurden die Silberiodidproben zur Erhéhung der
Leitfahigkeit mit etwa der finffachen Menge Silberpulver versetzt und mit einem Achatmdrser
innig verrieben. Das erhaltene Pulver war in einen kleinen Titanbecher, auch Target genannt,
zu pressen. Die Targets setzte man in Probenréader ein, welche dann zur Messung in die
AMS-Anlage gelangten. In jedem Probenrad befanden sich vier Standards mit definier-
tem*?°1/**"I-Isotopenverhaltnis und vier Woodwardiodproben. Letztere wurden zur Ermittlung
des Maschinenblindwertes benétigt. Die Maschinenblindwerte liefern den Untergrund der
Anlage, diese Blanks sind von den Blindwerten zu unterscheiden, die bei der Aufarbeitung
der Wasserproben angefertigt werden.

Die Messung der Proben geschah im 0,5 MV Tandembeschleuniger ,Tandy“ der ETH Zirich.
Der zur Detektion herangezogene Ladungszustand war +4, dies entspricht einer Gesamt-
energie der Teilchen von 2,5 MV (Stocker et al., 2005). Die Interferenzen des **I mit dem
stérenden °’"Mo*" konnten im AE-E-Detektor weitgehend separiert werden, nur wenige Er-
gebnisse mussten aufgrund der Molybdanstérung verworfen werden.

5.2.2 Tc-99

Die Bestimmung von *Tc erfolgt durch Zugabe einer definierten Aktivitat von *™Tc zu 50 |
bzw. 100 | Seewasser. Das kurzlebige Tc-99m (HWZ = 6 h) wird aus einem frisch eluierten
kommerziell verfiigbaren Generator gewonnen. AnschlieBend wird das Technetium Uber ei-
nen Anionenaustauscher abgetrennt. Das Technetium wird vom lonenaustauscher mit 14,4
M HNO; eluiert, radiochemisch gereinigt und auf einem Edelstahlplattchen elektrolytisch ab-
geschieden. Die chemische Ausbeute des Verfahrens wird gamma-spektrometrisch aufgrund
der verbliebenen Aktivitat des **"Tc bestimmt. Das Préparat wird in einem low-level Beta-
Counter nach ca. einer Woche gemessen. Der Wirkungsgrad des Zahlers wurde mittels in-
ternational riickfihrbarer Normalien bestimmt.

5.2.3 Sr-90, Cs-137

Die Bestimmung von **'Cs erfolgt durch Abtrennung an K,Co(Fe(CN)g) aus 100 | Seewasser
und anschlieBende Gammaspektroskopie. Der Wirkungsgrad der Detektoren wurde mittels
international rickfihrbarer Normalien bestimmt.

Die Bestimmung von *°Sr erfolgt durch Abtrennung des Tochternuklids *°Y aus 45 | Seewas-
ser mittels Flussig-flissig-Extraktion mit DEHP (Diisooctyl-hydrogenphosphat), radiochemi-
scher Reinigung und anschlielender Oxalatféllung. Das Yttriumoxalat wird thermisch zer-
setzt und der Aktivitatsabfall in einem low-level Beta-Counter gemessen. Der Wirkungsgrad
des Zé&hlers wurde mittels international rickfihrbarer Normalien bestimmt.

5.2.4 Transurane: Pu-238, Pu-(239+240), Am-241, Cm-243

Die Bestimmung der Transurane erfolgt aus 100 | bzw. 200 | ungefiltertem Seewasser. Nach
Zugabe von definierten Mengen Pu-242 bzw. Am-243 (als innerer Standard) werden Plutoni-
um, Americium und Curium an Eisenhydroxid mitgeféllt und in mehreren Trennungs- und
Reinigungsstufen nuklidspezifisch isoliert. Die Plutoniumnuklide einerseits und Americium
und Curium andererseits werden separat auf Edelstahlplattchen elektrolytisch abgeschieden
und anschlieBend mit einem Oberflachensperrschichtdetektor alphaspektrometrisch be-
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stimmt. Der Wirkungsgrad der Detektoren wurde mittels international rtickfihrbarer Norma-
lien bestimmt.

5.2.5 Tritium

Die Bestimmung von Tritium erfolgt durch Messung der Betaaktivitat in einem Low-Level-
Flussigszintillationszahler (Quantulus). Die Probe mit einem Volumen von 500 ml wird zuvor
durch Destillation von der Salzmatrix getrennt und elektrolytisch angereichert. Der Wirkungs-
grad des Zahlers wurde mittels international rickfiihrbarer Normalien bestimmt.

5.3  Auswertung und Qualitatskontrolle

5.3.1 Messunsicherheiten und charakteristische Grenzen

Alle angegebenen Unsicherheiten sind Standardunsicherheiten nach ,ISO Guide for the Ex-
pression of Uncertainty in Measurement” (ISO, 1995) bzw. DIN 1319, wonach alle bekannten
Unsicherheiten gemal dem Fehlerfortpflanzungsgesetz berechnet werden. Die charakteristi-
schen Grenzen (Nachweisgrenze, Konfidenzintervall und Erkennungsgrenze) werden nach
ISO 11929-7 (1SO, 2005) berechnet. Die Fehler erster und zweiter Art wurden fir die Be-
rechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenzen gleich a = 3 = 0,05 gewahlt. Soweit Konfi-
denzintervalle zu berechnen waren, wurde das Vertrauensniveau auf y= 0,95 festgelegt.
Ausfuhrliche Erlauterungen sind u. a. in den bisher am ZSR angefertigten Dissertationen zu
finden (Schmidt, 1998; Szidat, 2000; Ernst, 2003; Klipsch, 2005).

5.3.2 Blindwerte

Jede Messung muss unter genauer Beobachtung der Blindwerte ausgewertet werden. Dar-
unter ist der Beitrag eines Messsignals zu verstehen, der ohne eine gewollte Zugabe des
Analyten detektiert wird. Der Blindwert wird von dem Messwert des Analyten abgezogen.

Es werden die *?’I-Blindwerte (fiir die ICP-MS) und die Beschleunigermassenspektrometrie
betreffenden '*°I Blindwerte unterschieden. Bei der ICP-MS beschrénkt sich die Blindwertkor-
rektur auf das Abziehen des Messsignals einer 0,01 M Natronlauge von der darauf folgenden
Messung. Sowohl in den verdinnten Proben als auch in den Standards wurde ein Hydroxidi-
onenkonzentration von 0,01 mol pro Liter eingestellt.

Die Blindwerte beziiglich **°I werden nach der Aufarbeitung einer Reinstwasserprobe erhal-
ten. Diese Aufarbeitung entspricht der einer Meerwasserprobe (Zugabe von Woodwardiod,
Oxidation, Reduktion, Matrixabtrennung mittels Saulenchromatographie und anschlieRende
Fallung als Agl). Die AMS Blindwerte wurden in regelméRigen Abstanden und nach dem
Verwenden neuer Chemikalien aufgenommen. Die Blindwerte durchlaufen damit den kom-
pletten Analysegang und erfassen so Kontaminationen durch Chemikalien, Glasgerate usw.
Da die Mehrzahl der untersuchten Wasserproben sehr heif3 (stark kontaminiert) waren, wirk-
te sich die Blindwertkorrektur nicht signifikant auf die am Ende des Auswertegangs erhalte-
nen Ergebnisse aus, lediglich die Unsicherheiten vergrof3erten sich leicht. Kreuzkontaminati-
onen bei gleichzeitiger Aufarbeitung und Trocknung von Blindwerten und hei3en Proben
wurden nicht beobachtet.

5.3.3 Analyse von Referenzmaterialien

Da es fir **°l und *¥I im Meerwasser noch keine Referenzmaterialien gibt, konnten noch
keine vergleichenden Untersuchungen stattfinden. In dem vorangegangenen Strahlen-
schutzbericht (Michel et al., 2004b) wurde auf diese Problematik bereits hingewiesen. Die
Richtigkeit der Analysen wurden mit wiederkehrenden Untersuchungen gleicher Proben und
eines Bodenstandards (IAEA soil-375) untermauert. Dabei muss jedoch beachtet werden,
dass sowohl bei den am ZSR untersuchten Proben als auch bei den Standards relativ grof3e
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Unsicherheiten vorhanden sind. Die Unsicherheiten beziiglich der *I-Konzentration lagen
bei 13 % (ZSR) und bei 11 % (Referenz). Bei Untersuchung des Standardreferenzmaterials
2709, San Joaquin soil, wurde eine gute Ubereinstimmung mit den **’I-Gehalten beobachtet.
Beziiglich der '*I-Konzentrationen gab es aufgrund der geringen **’I-Gehalte keine zufrie-
denstellenden Ubereinstimmungen. Weitere Referenzmaterialien, die jedoch nur die
'2|.Konzentrationen betrafen (BCR-279 sea lettuce und Standardreferenzmaterial 1648 ur-
ban particulate matter) zeigten gute Ubereinstimmungen bei der Bestimmung mittels lo-
nenchromatographie und ICP-MS. Wie bereits in Abschnitt 5.2.1 angesprochen, erfolgte die
127|_Bestimmung mittels ICP-MS.

Als Vergleichsmoglichkeit der Wasserproben kdnnen von Hou et al. (2007) unabhangig un-
tersuchte Proben herangezogen werden. Wie im Abschnitt 3.1 angesprochen, untersuchten
Hou et al. (2007) einen Teil der Proben aus dem Englischen Kanal und dem stdlichen Nord-
seeraum. Auf die durchgefiihrte Speziesanalyse soll an dieser Stelle nicht weiter eingegan-
gen werden, vielmehr sollen die Ergebnisse der Isotopenverhéltnisse sowie der **’I- und
129|_Bestimmungen verglichen werden. Die hier verglichenen Proben wurden an den gleichen
Orten entnommen, es handelt sich jedoch nicht um identische Proben. Diese Unterschei-
dung ist wichtig, da die in diesem Bericht analysierten Proben mit NaOH versetzt wurden und
in 1| Polyethylenflaschen gekuhlt und unter Lichtausschluss aufbewahrt wurden. Die von
Hou untersuchten Proben wurden nach der Probennahme mit einen 45 um Membranfilter
filtriert und unter normalen Laborbedingungen aufbewahrt. Die in diesem Bericht analysierten
Proben wurden nur fiir die **'I-Bestimmung gefiltert. Die Analyse des Isotopenverhéltnisses
wurde mit ungefiltertem Wasser vorgenommen. Hou wiederum verwendete Wasser, das aus
einigen Metern Tiefe entnommen wurde und nicht mit weiteren Chemikalien versetzt wurde.

Vergleich der Isotopenverhéltnisse
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Abbildung 51: Auftragung der von Hou et al. (2007) gefundenen Isotopenverhéltnisse
gegen die in dieser Arbeit ermittelten Isotopenverh altnisse.
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Eine gute Ubereinstimmung der *?°I/*?"|-Isotopenverhéltnisse aus dieser Arbeit mit denen aus
Hou et al. (2007) ist zu beobachten (s. Abbildung 51). Die Verhéaltnisse streuen nicht stark
um die Gerade, die eine optimale Ubereinstimmung darstellt. Setzt man die Ergebnisse die-
ses Berichts ins Verhéltnis mit denen von Hou, ergibt sich ein Mittelwert von 1,11 bei einer
relativen Standardabweichung von 25 %. Dieser Wert erscheint aufgrund des relativ grof3en
Messbereichs als annehmbar, die Isotopenverhéltnisse erstrecken sich immerhin Uber vier
Zehnerpotenzen.

Ein etwas anderes Bild zeigt der Vergleich der lod-129-Konzentrationen. Die Mehrzahl der
Punkte liegen Uber der angesprochenen Geraden (s. Abbildung 51). In dieser Arbeit werden
bei vielen Proben geringere lod-129-Konzentrationen beobachtet, als bei denen, die von Hou
et al. (2007) untersucht wurden. Konsequenterweise liegt das Verhéltnis der '*I-Konzen-
trationen aus diesem Bericht zu denen aus Hou et al. (2007) bei 0,95, die relative Standard-
abweichung betréagt 19,8%.

Vergleich der lod-129-Konzentrationen
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Abbildung 52: Auftragung der lod-129-Konzentratione n nach Hou et al. (2007) gegen
die '*°I-Konzentrationen dieser Arbeit.

Die Mehrzahl der '?’I-Konzentrationen dieses Berichts zeigen geringere *?’I-Gehalte. Die
Unsicherheiten wurden von Hou et al. (2007)auf 3 - 7 % beziffert, die relativen Unsicherhei-
ten dieses Berichts lagen bei 1 - 7 %. Das Verhéltnis der *?’I-Gehalte aus diesem Bericht zu
denen von Hou et al. (2007) betrug 0,88, die relative Standardabweichung war 23,6%. Auf-
grund dieser signifikanten Unterschiede veranlasste das ZSR einen Austausch von Wasser-
proben mit dem Institut in Risg. Dieser Vergleich wird spater besprochen.
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Abbildung 53: Auftragung der von Hou et al. (2007) gefundenen '?’I-Konzentrationen
gegen die in dieser Arbeit ermittelten  **I-Konzentrationen.

Die Minderbefunde bezlglich des lod-127 in diesem Bericht spiegeln sich auch in den Auf-
tragungen der *°I/**’I-Isotopenverhéltnisse gegen die *¥’I- bzw. *I-Konzentrationen wieder
(s. Abbildung 54 und Abbildung 55). Nach Messung des Isotopenverhéltnisses und der
127|_Konzentration wird der *?°I-Gehalt berechnet, so dass sich die Minderbefunde fortpflan-
zen. Die Auftragung der Isotopenverhéltnisse gegen die **’I-Konzentrationen zeigt ein kom-
plexes Verhalten.

89



Isotopenverhaltnisse gegen die lod-129-Konzentratien
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Abbildung 54: Auftragung der  '*I/**I-Isotopenverhéltnisse gegen die  '*I-Konzen-
trationen nach Hou et al. (2007) und der in diesem  Bericht gefundenen Ergebnisse.
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Abbildung 55: Auftragung der  '#1/*?’|-Isotopenverhéltnisse gegen die  '*’-Konzen-
trationen nach Hou et al. (2007) und der in diesem  Bericht gefundenen Ergebnisse.

Im Bereich kleinerer Isotopenverhaltnisse (<5 - 107) finden Hou et al. (2007) mehr lod, als in

diesem Bericht angegeben wird, im Bereich hoher Isotopenverhaltnisse (>1 - 10°) scheint
dies nicht mehr zuzutreffen.
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Offensichtlich sind gréRere Unsicherheiten vorhanden, als es die Messwerte suggerieren.
Um diesem nachzugehen, tauschte das ZSR mit der Arbeitsgruppe von Hou am Risg Labor
einige Proben aus. Vom ZSR wurden See-, Regen-, Brack- und Oberflachenwasserproben
zum Risg gesendet und dort untersucht. Das ZSR bekam vom Institut in Risg Regenwasser
und Seewasser. Die Ergebnisse sind in der folgenden Abbildung gegenlibergestellt und zei-
gen sowohl positive als auch negative Abweichungen. In der Abbildung nicht dargestellt sind
zwei von Risg selbst hergestellte Proben, da die Abweichungen ziemlich genau Faktor zwei
betrugen und daher ein Pipettierfehler angenommen wurde.
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Abbildung 56: Vergleich der  **'I-Ergebnisse in ng/g firr die mit dem Risg Labor aus  ge-
tauschten Proben.

Die Verhaltnisse der vom ZSR ermittelten lod-127-Gehalte zu denen, die von Hou gefunden
wurden, lagen im Mittelwert bei 0,95 bei einer relativen Standardabweichung von 18,8 %. Die
Quellen dieser Unsicherheiten sind noch nicht vollstandig geklart. Bei den ausgetauschten
Proben gibt es eine bessere Ubereinstimmung, als bei den untersuchten Meerwasserproben.
Dort lagen die Verhaltnisse der lod-127-Gehalte vom ZSR zu denen von Hou bei 0,88 mit
einer Standardabweichung von 23,6 %.

Eine mogliche Erklarung fiir die unterschiedlichen **’I-Ergenisse bei den Meerwasserproben
ist, dass es sich nicht um exakt dasselbe Probenwasser handelt. Die in diesem Bericht un-
tersuchten Wasserproben wurden mit NaOH versetzt, um das lod zu stabilisieren. Die Lage-
rung erfolgte unter Lichtausschluss. Hou et al. (2007) verwendeten keine weiteren Zuséatze,
die Proben wurden gefiltert und lagerten bei normalen Laborbedingungen. Dies wirde je-
doch dafur sprechen, dass bei den Proben von Hou et al. (2007) weniger lod gefunden wird,
da allgemein bekannt ist, dass lod lichtempfindlich reagiert und lod durch Basenzusatz stabi-
lisiert wird. Denkbar ist, dass lodgehalte an der direkten Wasseroberflache wegen des Pha-
sentransferiibergangs in die Atmosphére etwas geringer ausfallen. Wie bereits erwahnt,
wurden die Proben mit einer PE-Flasche an der Oberflache entnommen.
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Qualitditsmanagementsystem (QMS) im BSH-Labor

Das BSH ist mit seinem Laboratorium im Rahmen von DIN EN ISO/IEC 17025 akkreditiert.
Zwischen den Laboratorien BSH, Risg und NRPA wurden erfolgreich in friiheren Jahren
Ringanalysen auf Tc-99 im Meerwasser durchgefiihrt. Derzeit ist aufgrund eines Laborneu-
baues das BSH nicht in der Lage, Tc-99 im Meerwasser zu bestimmen. Dies wird frihestens
Ende 2006 wieder der Fall sein.

Das ZSR und die ETH Zurich haben an internationalen Ringvergleichen zur Bestimmung von
I-129 teilgenommen. In dem Vorhaben werden Blankanalysen und Analysen an Referenzma-
terialien zur Qualitéatssicherung durchgeftihrt.

5.3.4 Teilnahme an Ringversuchen

129 und "I im Meerwasser betreffend wurden keine Ringversuche durchgefiihrt. Fur das
Jahr 2008 wurden jedoch von der IAEA Seewasserproben aus der Irischen See (IAEA-443)
und dem Mittelmeer (IAEA-418) bereitgestellt, die als Ringprobe aufgearbeitet werden. Ziel
ist die Erstellung eines zertifizierten Referenzmaterials fur die Bestimmung von lod-129 in
Seewasser.

Roberts et al. von der AMS-Gruppe am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) or-
ganisierten Ringversuche betreffend der '*°I-Bestimmung in Standards und Umweltproben
(Roberts et al., 1997; Roberts und Caffee, 2000). An diesen Ringversuchen nahmen sieben
Laboratorien teil. Als Standards wurden sowohl Silberiodidproben als auch Umweltproben
herausgegeben. Das ZSR nahm auch an dem Ringversuch teil (Schmidt, 1998). Vier vorbe-
reitete Silberiodidstandards, Bodenproben, Ahornblatter, Tannennadeln und Seetang und
Woodwardiod wurden an die verschiedenen Laboratorien verteilt, so dass die zu bestim-
menden *?°1/**"I-Isotopenverhaltnisse zwischen 10® und 10™* lagen. Nicht alle beteiligten
Labore waren in der Lage, die Umweltproben zu untersuchen, so dass der Datensatz nicht
ganz komplett ist. Wahrend die Silberiodidproben eine sehr gute Ubereinstimmung zeigten,
wichen die Ergebnisse der Umweltproben um bis zu zwei Zehnerpotenzen voneinander ab.
Als Ursache wurde die unterschiedliche Chemie der Aufarbeitung in Betracht gezogen. Eine
weitere mogliche Ursache kann nach Ansicht der Autoren die unterschiedliche Kontaminati-
on der Labore und der Chemikalien sein (Roberts et al., 1997).

In der zweiten Phase des Ringversuchs (Roberts und Caffee, 2000) stellten drei verschiede-
ne Laboratorien Silberiodidproben nach Aufarbeitung von zwei Umweltproben her. Zum ei-
nen wurde der Standard ,IAEA 375 soil* aufgearbeitet, zum anderen wurden Ahornblatter fur
die AMS-Messung vorbereitet. Dabei nutzte jedes Labor seine eigene Probenvorbereitung,
Chemikalien usw. Jede der Methode wies damit Unterschiede auf. Die vorbereiteten Proben
wurden auf die Laboratorien verteilt und die *?°l/*?"|-Isotopenverhéltnisse bestimmt. Beziiglich
des Bodenstandards IAEA 375 wurde unabhangig von der Art und Weise der Probenvorbe-
reitung eine recht gute Ubereinstimmung der Isotopenverhéltnisse mit den erwarteten Wer-
ten beobachtet. Anders sah es bei den untersuchten Ahornbléattern aus. Diese streuten um
den Faktor zehn. Eine Erklarung sehen Roberts und Caffee (2000) in der unterschiedlichen
chemischen Aufarbeitung, stérende Nuklide werden unter Umstanden nicht vollstandig ent-
fernt. Hinzu kommt auf3erdem, dass die verschiedenen AMS-Labore unterschiedliche La-
dungszustande fir die Detektion nutzen und damit auch stérende Nuklide nicht gleich effi-
zient abgetrennt werden. Als problematisch in Zirich haben sich Tellur-128 aufgrund
schlechter Massenauftrennung und Molybdan-97 erwiesen. Ausfihrlichere Informationen
sind der angegebenen Originalliteratur (Roberts et al., 1997; Roberts und Caffee, 2000) zu
entnehmen. AufRerdem wird im vorangegangenen Abschlussbericht (Michel et al., 2004b)
darauf eingegangen.
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5.3.5 BSH

Das BSH nimmt seit vielen Jahren regelméRig an nationalen und internationalen Ringanaly-
sen zur Bestimmung von Radionukliden im Meerwasser und Sediment teil. Die nationalen
Ringanalysen werden meist vom BfS organisiert und ausgewertet. Hierbei wird ein Kern-
kraftwerkabwasser auf Gamma-Strahler und Sr-89/90 untersucht. Da im Meeresbereich Sr-
89 kaum eine Rolle spielt, wird jeweils nur Sr-90 bestimmt.

International werden die Ringanalysen fir Meerwasserproben meist vom Meereslabor der
IAEA in Monaco organisiert. So existiert beispielsweise eine jahrliche Ringanalyse im Rah-
men der HELCOM Arbeitsgruppe MORS, an der das BSH seit Beginn teilnimmt.

Internationale Ruckfuhrbarkeit ist jeweils gewahrleistet.

In Abbildung 57 und Abbildung 58 sind die Ergebnisse der Ringanalysen des BSH bei den
vom BfS (zuvor BGA/WaBoLu) versandten Proben fiir die Nuklide **'Cs und *°Sr dargestellt.

Results of intercalibration for Cs-137
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Abbildung 57: Ergebnisse des BSH bei den Ringanalys  en auf **'Cs in einem Modell-
und einem realistischen Abwasser mittels Gamma-Spek  trometrie.
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Results of intercalibration for Sr-90
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Abbildung 58: : Ergebnisse des BSH bei den Ringanal  ysen auf °°Sr in einem Modell-
und einem realistischen Abwasser mittels Beta-Messu ng des Tochternuklids %Y.

5.3.6 RISOE/Déanemark und NRPA/Norwegen
Zwischen den genannten Laboren fanden in der Vergangenheit einige Ringanalysen auf Tc-

99 statt, an denen das BSH sowie ein Labor in GroRbritannien und Frankreich ebenfalls be-

teiligt waren. Es ist davon auszugehen, dass die gelieferten Daten eine hohe Qualitat auf-
weisen.
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6 Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der verschiedenen Radionuklide graphisch in Kar-
ten dargestellt. Die Ergebnisse sind zum grofRen Teil selbsterklarend. Die Diskussion uUber
die Verteilung erfolgt in Abschnitt 6, wobei im Abschnitt 6.1 nicht nur lod, sondern teilweise
auch die anderen Nuklide besprochen werden. Die Unsicherheiten der Messwerte und weite-
re Probenparameter finden sich in den Tabellenwerken im Anhang.

6.1 lod-129 und lod-127

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse beziiglich **I in der zeitlichen Reihenfolge der
Beprobungen zusammengestellt. In den Abbildungen 28 und 29 sind die Ergebnisse der Be-
probung der deutschen Bucht im Juni 2005dargestellt. In den Abb. 30 und 31 sind neben der
Nordseebeprobung aus dem August 2005 auch die Ergebnisse aus der Irischen See und der
schottischen Kiiste von 2006 dargestellt. Die Diskussion der Ergebnisse auch unter Einbe-
ziehung Aktivitatsverhaltnissen zwischen den verschiedenen Nuklide findet sich in Ab-
schnitt 6. Die ergédnzenden Daten im Anhang liefern Probenparameter wie z.B. Temperatur,
Salinitat und Koordinaten.
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und der Irischen See (Probennahme durch die Endeavo  ur und das ZSR im Sommer
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nisse aufgrund eines zu hohen Molybdanuntergrundes nicht ausgewertet werden
konnten.
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6.2 Technetium-99, Tritium, Strontium-90, Caesium-1 37
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Abbildung 65: Aktivitdtskonzentrationen des Technet ium-99 in der Nordsee (August-
reise 2005) in Bg/m3 und der Irischen See (Probenna hme durch die Endeavour im
Sommer 2006)
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Abbildung 66: Aktivitdtskonzentrationen des Tritium
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6.3  Aktinide: Pu-238, Pu-239/240, Am-241
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Abbildung 69: Aktivitatskonzentrationen des Plutoni um-238 in der Nordsee (August-
reise 2005) in mBg/mé.
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Abbildung 70: Summierte Aktivitdtskonzentrationen d es Plutonium-239 und des Plu-
tonium-240 in der Nordsee (Augustreise 2005) in mBgq  /ms.
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Abbildung 71: Aktivitatskonzentrationen des Americi um-241 in der Nordsee (August-
reise 2005) in mBg/m3.
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6.4  Graphische Darstellung der Verteilung verschied  ener Radionuklide
mittels Isoplethendarstellungen

In den folgenden Abbildungen werden die Konzentrationsverteilungen aus Abschnitt 5.1 —
5.3 graphisch dargestellt, wobei die Konzentrationen als Isoflachen tber ein mathematisches
Krieging-Verfahren berechnet wurde. Diese Abbildungen sind allerdings mit Vorsicht zu be-
nutzen, da teilweise Effekte erzeugt werden kdnnen, die in der Realitat nicht unbedingt vor-
handen sind. Bei einigen Radionukliden ist die Dynamik auch so grof3, dass tatsachlich vor-
handene Strukturen verschwinden kénnen, dies betrifft insbesondere lod-129. Das Verhalten
des Cs-137 und dessen Eindringen aus dem Ostseeraum werden sehr in der farblichen Dar-
stellung sehr anschaulich.
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Cs-137:
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7 Diskussion
7.1 l0d-129 und lod-127 in der Nordsee

Die Ergebnisse aller untersuchten Wasserproben sind in den Tabellen A 1 bis A 14 im An-
hang mit den dazugehdrigen Koordinaten sowie den verfligbaren Temperaturen und Salinita-
ten zusammengestellt. Die Daten bezlglich lod-129 werden in Aktivitdtskonzentrationen
(uBg/l entspricht mBg/m3) und in fg/g angegeben. In der Literatur tber *?°l in der Umwelt
werden keine gleich bleibenden Einheiten verwendet. Daher werden in der Diskussion neben
den '°I/**'I-Isotopenverhéltnissen sowohl die '*I-Aktivitatskonzentrationen als auch die
129_Konzentrationen (in fg/g oder g/g) besprochen. Ein Femtogramm *?°| enthélt 4.67 - 10°
lod-129 Atome, das entspricht 6,54 nBg. Die Nachweisgrenzen fiir **° im Meerwasser und
im Niederschlag lagen unter 1,2 - 10" g/g. Das entspricht einer '*°I-Aktivitdtskonzentration
von weniger als 7,7 uBg/ms3 und damit weniger als 5600 Atome/g.

Die aus der Augustreise 2005 erhaltenen **|-Daten sind in Abbildung 61 als Aktivitatskon-
zentrationen und in Abbildung 62 als *#I/**’I-Isotopenverhaltnisse dargestellt. Zusétzlich sind
in der Abbildung die Ergebnisse bei den Beprobungen der Irischen See eingefligt. Die Aktivi-
tatskonzentrationen zeigen eine grof3e Streuung und liegen zwischen 2 mBg/m3 und
890 mBg/ms3. Aber selbst die kleinsten gefundenen Aktivitatskonzentrationen liegen immer
noch mehr als Faktor 40 Uber den Aktivitatskonzentrationen, die fernab der Emittenten bei
Hawaii (50 uBg/ms3) und im Indischen Ozean (45 uBg/m3) angetroffen werden. In der naheren
Umgebung der Wiederaufbereitungsanlagen werden die héchsten Aktivitdtskonzentrationen
beobachtet. 843 mBg/m3 finden sich stromabwarts gelegen von La Hague (Station 910) und
890 mBg/m?3 im kistennahen Wasser vor Sellafield.

Aufgrund der komplizierten Stromungsverhéltnisse im Kanal erstreckt sich der Einfluss von
La Hague auch nach Westen, bei Station 908 (westlich Guernsey) wird eine Aktivitatskon-
zentration von 100 mBg/m3 beobachtet. Es ist an dieser Stelle eine Beeinflussung aus Sella-
field nicht auszuschlieRen, eine genauere Deutung ist unter Einbeziehung der anderen Nuk-
lide mdglich und findet weiter unten in diesem Abschnitt statt. Der wesentliche Transport von
129 erfolgt von La Hague durch den Englischen Kanal in die Nordsee. Dieser **|-Transport
kann entlang der Kuste Uber Belgien, den Niederlanden, Deutschland und Dénemark bis zur
Station 26 (westlich Ringkdbing) deutlich erkannt werden. Entlang dieser Hauptstromungs-
strecke nimmt die Aktivitatskonzentration des '*°I nur um den Faktor drei ab. Ostlich des
Miindungsbereiches des Englischen Kanals in die Nordsee ist der Transport des **| aus La
Hague auf einen relativ schmalen Bereich in Kiistennédhe begrenzt. Grund dafir sind die aus
Norden, entlang der o6stlichen, britischen Inselkiiste in die Nordsee eintretenden Wasser-
massen. Entlang der deutschen Nordseekiiste sind an der Elbmindung und der nordfriesi-
schen Kuste die héchsten Aktivitatskonzentrationen zu sehen.

Das aus Sellafield stammende **°I weist kein so klares, eindeutiges Transportmuster auf.
Von Sellafield ausgehend in Richtung der Hauptstrémungsrichtung nach Norden zeigt sich
eine starke Abnahme der Aktivitatskonzentration. Die Beeinflussung in sidlicher Richtung ist
deutlich erkennbar. Die an der Kiste von Oban, Maror und Ullapool entnommenen Proben
weisen ein weiteres Abnehmen der Aktivitatskonzentration in nérdlicher Richtung auf. Im
Vergleich zum kistennahen Bereich bei Sellafield wird im Norden eine um mehr als den Fak-
tor 15 verringerte Aktivitdtskonzentration beobachtet (57 mBg/m? bei Ullapool gegenuber
890 mBg/m3).

Die Stromungsverhaltnisse in der Irischen See sind relativ komplex, neben der Hauptstro-
mungsrichtung von Sellafield ausgehend in nérdlicher Richtung finden auch Verwirbelungen
innerhalb der Irischen See statt. Ein signifikanter Teil der Wassermassen und damit auch der
Nuklide finden den Weg in den sidlich gelegenen Sankt-Georgs-Kanal. Von dort findet ein
weiterer Transport bis zum westlichen Teil des Englischen Kanals statt, wo sich die aus Sel-

112



lafield stammenden Emissionen nachweisen lassen. Allerdings spielt dieser Transportweg
gegenuber dem in nordlicher Richtung eine eher untergeordnete Rolle.

Entlang der Ostkuste, beginnend im nordostlichen Schottland bis hin zur Station 16 (Down-
sings, Ostkiiste Englands) liegen die '*°I-Aktivitatskonzentrationen unter 20 mBg/m3. In die-
sem Bereich dominiert eine sldlich gerichtete Stromung. Hier wéren eigentlich grol3ere Kon-
taminationen zu erwarten, die von Sellafield in die Nordsee transportiert werden. Eine
maogliche Erklarung fur die relativ kleinen Aktivitdtskonzentrationen ist, dass nicht nah genug
an der Kustenlinie beprobt wurde. Bei einem kleineren Abstand zur Kiste waren wahrschein-
lich groRere Kontaminationen feststellbar.

Die geringsten Aktivitatskonzentrationen innerhalb der Nordsee werden mit 6 mBg/m? bei der
Doggerbank (Station 29) in der zentralen Nordsee angetroffen.

Die kleinsten *?°|-Aktivitatskonzentrationen des gesamten Beprobungsgebiets sind am Ein-
lass des Kanals (2 mBg/m?) und 0stlich der Shetlandinseln (2 mBg/m?) zu sehen. Betrachtet
man nur die *°I-Datensatze, so ist keine Unterscheidung mdglich, ob die Kontamination im
Kanal bei den Stationen 906 (nordwestlich Quessant) und 907 (VTG Quessant) von den E-
missionen aus La Hague oder aus Sellafield herrihren. Wie auch bei Station 908 (westlich
Guernsey, s. oben) und Station 905 (ssw-lich Start Point) ist eine Unterscheidung unter Ein-
beziehung der **Tc-Daten méglich (s. u.).

Unter Berlcksichtigung der Emissionsdaten ist es prinzipiell mdglich, die dominierende Quel-
le der Radionuklide an einem Probenahmepunkt zu identifizieren. Hilfreich sind dabei die
Verhaltnisse der Aktivitaten zweier Radionuklide zueinander, dabei dirfen aber nicht die je-
weiligen absoluten Aktivitdtskonzentrationen aufer Acht gelassen werden. Globaler Fallout,
der Reaktorunfall von Tschernobyl, die beiden Wiederaufarbeitungsanlagen und der Eintrag
aus Flussen kommen bei den hier behandelten Radionukliden als jeweils dominierende
Quelle infrage. Die ldentifizierung der maf3geblichen Quelle an verschieden Punkten ist Be-
standteil dieses Abschnitts, wobei es grol3e Gebiete gibt, die das Ergebnis des Vermischens
mehrere Quellen sind.

Im Anhang sind die Emissionsdaten der relevanten Nuklide aufgefiihrt, auRerdem sind die
Verhéltnisse der Freisetzungen der betrachteten Nuklide bezogen auf '*| dargestellt. Seit
1990 ubertrifft Sellafield bei den **Tc-Emissionen La Hague und seit Mitte der 1990 er Jahre
liegt Sellafield etwa 2-3 GréRenordnungen (iber den **Tc-Ableitungen aus La Hague. Seit
1995 sind die **Tc/*?°I-Isotopenverhéltnisse aus Sellafield 3-4 GréRenordnungen héher, als
die von La Hague. Im gleichen Zeitraum lag das *°Sr/**°I-Isotopenverhaltnis aus Sellafield
immerhin ein bis zwei GrdolRenordnungen Uber dem aus La Hague, die absoluten Emissionen
bezogen auf die *°Sr-Aktivitat werden ebenfalls seit Mitte der 1990 er Jahre von Sellafield
dominiert.

Folgerichtig finden sich in der Irischen See hohere *°Sr- und *°Tc-Aktivitatskonzentrationen.
Im Englischen Kanal und der Umgebung von La Hague treten diese Radionuklide aufgrund
der kleineren Emissionsraten der dortigen Wiederaufarbeitungsanlage nur im geringen Mal3e
auf.

Die am Einlass des Kanals gefundenen **Tc/**°I-Aktivitatskonzentrationsverhaltnisse von
63,5 und 32,0 bei den Stationen 906 bzw. 907 sprechen dafir, dass dort Sellafield Quelle
der Kontamination ist. Etwas weiter Ostlich, bei den Stationen 905 und 908 nehmen die
9Tc/**|-Aktivitatskonzentrationsverhaltnisse auf 3,7, bzw. 0,3 ab. Einerseits nahmen die
99Tc-Aktivitatskonzentrationen ab, andererseits verringert sich das Verhéltnis auch aufgrund
des verstarkten Einflusses aus La Hague; es sind bereits deutliche **°I-Eintrage zu erkennen.

Die **Tc-Aktivitatskonzentrationen erfahren aufgrund von Verdiinnungseffekten eine Abnah-
me, 0,13 Bg/m® und 0,06 Bg/m® bei den Stationen 906 und 907 auf 0,03 und 0,04 Bg/m® in
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Ostlicher Richtung. Neben den Verdinnungseffekten tragen auch Verwirbelungen am Einlass
des Kanals zur Abnahme der *Tc-Konzentraionen bei. Die Aktivitdtskonzentration im Nord-
ostatlantik kann im Oberflachenwasser aufgrund des globalen Fallouts mit etwa 0,05 Bg/m3
fur ®*Tc angenommen werden.

Im weiteren Verlauf des Englischen Kanals sind geringe *Tc-Aktivitatskonzentrationen zu
beobachten, da wie bereits oben angesprochen La Hague im Vergleich zu Sellafield nur sehr
wenig **Tc emittiert. Diese geringen Aktivitatskonzentrationen liegen innerhalb des Kanals
und entlang der Kistenlinie (Stationen 901 bis 911, 10 bis 15, 1 bis 3, 7, 23, 25) bis Station
26 unter 0,82 Bg/m®. In dem angesprochenen Bereich fallen daher auch die®*Tc/*?°I-Aktivi-
tatskonzentrationsverhaltnisse sehr gering aus. Unter Berilicksichtigung dieser Daten kann
daher davon ausgegangen werden, dass die Kistenregion bis Danemark (Station 26) vor-
rangig durch die Emissionen aus La Hague beeinflusst wird. Bereits etwas noérdlich des Kus-
tenbereichs in der stdlichen Nordsee bei den Stationen 8, 9, 16 finden sich deutlich hdhere
®Tc- Aktivitatskonzentrationen. Diese betragen bei den genannten Stationen 1,74 und 1,24
und 2,08 Bg/m®. Die erhéhten “Tc-Aktivitdtskonzentrationen spiegeln sich auch in den
99T ¢/**°|-Aktivitatskonzentrationsverhaltnissen wider. Diese liegen bei 58, 103, 122 (Stationen
8, 9 und 16). Somit ist anzunehmen, dass bei diesen Stationen bereits eine Beeinflussung
von der Wiederaufarbeitungsanlage in Sellafield vorliegt. Dies trifft auch auf den gesamten
Bereich westlich der Stationen 23 und 26 zu. Die dortige **°-Kontamination stellt eine Mi-
schung aus La Hague und Sellafield dar, andere Quellen wie der globale Fallout spielen nur
eine untergeordnete Rolle.

Die Besonderheiten im Bereich des Skagerraks werden bei der Besprechung der Tiefenprofi-
le diskutiert.

Die %°Sr/**°I-Aktivitatskonzentrationsverhéltnisse liegen im westlichen Kanal bei 650 und 600
(Stationen 906 und 907) und nehmen zu den Stationen 905 und 908 auf 100 und 11,8 ab.
Die *Sr-Aktivitatskonzentrationen sind im westlichen Teil des Englischen Kanals relativ kon-
stant (1,2 - 1,5Bg/m®), der Rickgang der *Sr/**°I-Aktivitdtskonzentrationsverhaltnisse in
dem eben beschriebenen Bereich wird ausschlieRlich durch den *?I-Eintrag aus La Hague
verursacht, wodurch La Hague als Quelle der **I-Kontamination bei den Stationen 905 und
908 identifiziert ist, wahrend Sellafield die **°I-Kontaminationen der Stationen 906 und 907
dominiert. Die beim **Tc angesprochenen Verdiinnungseffekte fallen beim Sr nicht so stark
auf, da die Daten der Stationen 906 und 907 bereits fast globalen Fallout erreicht haben.

Die *'Cs-Daten bestétigen die Feststellungen, die bei *Tc und *°Sr gemacht wurden. Wie
auch beim **Tc und *°Sr zeigt die Irische See beziiglich **'Cs eine wesentlich starkere Kon-
tamination als der Englische Kanal. Seit 1990 liegen die **’Cs/*®I|-Aktivitatskonzentrations-
verhéltnisse aus Sellafield ein bis zwei GréRenordnungen tber denen aus La Hague, auch
bei den absoluten **’Cs-Emissionen liegt Sellafield deutlich iiber denen aus La Hague. In
den letzten zehn Jahren wurde aus Sellafield etwa eine Zehnerpotenz mehr emittiert, als aus
La Hague. Bildet man im Englischen Kanal die Aktivitdtskonzentrationsverhaltnisse von **’Cs
zu #I1, wird aufgrund der **°I-Emissionen aus La Hague von den Stationen 906 und 907 zu
den Stationen 905 und 908 stark verringert. Die **'Cs-Aktivitatskonzentrationen liegen im
westlichen Kanal bei 2,0 Bg/m® (Stationen 906 und 907), etwas weiter in dstlicher Richtung
liegen sie bei 1,7 bzw. 1,9 Bg/m® (Stationen 905 und 908). Diese Werte liegen nahe am glo-
balen Fallout, der fiir **’Cs mit etwa 1,0 Bg/m® angenommen werden kann. Auch hier kom-
men die beim **Tc und *°Sr angesprochenen Verdiinnungseffekte zum Tragen. Im weiteren
Verlauf des Kanals werden auch die **'Cs-Emissionen aus La Hague deutlich sichtbar, die
Aktivitdtskonzentration steigt ,,stromabwarts* auf 2,3 bis 4,7 Bq/m3. Bei diesen Betrachtungen
muss allerdings beriicksichtigt werden, dass die Emissionen zeitlich nicht gleichmé&Rig erfol-
gen und auch hierdurch unterschiedliche Konzentrationen hervorgerufen werden kénnen.

#1Am wird ebenfalls in deutlich gréReren Mengen aus Sellafield emittiert. Bei den Stationen
906 und 907 liegt es nahe am globalen Falloutlevel, bei den Stationen 905 und 908 liegt be-
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reits eine signifikante Menge aus La Hague vor und im Abstrom von La Hague lUberwiegen
die **Am-Emissionen aus dieser Anlage. Die ***Am-Aktivitaten von 1,2 bzw. 2,9 mBg/m® am
Einlass des Kanals steigen auf 8,1 mBg/m® bei Station 901. Zu beachten ist, dass ***Am (iber
einen Beta-Zerfall von ***Pu gebildet wird und dadurch dessen Konzentration iber die Jahre
noch weiter anwéchst. Aus dem globalen Fallout wird das Maximum des ?**Am erst etwa
2037 erreicht werden.

Tritium (®H) kann als ein sich ideal konservativ verhaltendes Nuklid im Meerwasser verstan-
den werden. Allerdings sind im zeitlichen Verlauf der ®H-Emissionen die Unterschiede von
Sellafield zu La Hague nicht grof3 genug. In den letzten Jahren drei Jahren (2004 - 2006) tritt
eine deutliche Reduktion der Emissionen in Sellafield ein. Die®H/**°I-Aktivititsverhaltnisse
der Emissionen unterscheiden sich nur wenig. Wie bei den anderen Nukliden auch, wird die
Verringerung des H/*®|-Aktivitatskonzentrationsverhaltnisses im Verlauf des Kanals durch
die starken '*°I-Emissionen aus La Hague verursacht. Tritium wird in relativ groBen Mengen
aus kerntechnischen Anlagen freigesetzt und auch Uber die Flisse in die Nordsee eingetra-
gen. Daher ist es ungeeignet, um es zur Unterscheidung der Herkunft von lod-129 zu nut-
zen. Der angesprochene Eintrag aus sich auf dem Festland befindlichen kerntechnischen
Anlagen spiegelt sich auch in der Elbe und deren Mindungsbereich wieder. Dort finden sich
3H-Aktivitatskonzentrationen von 2,6, 4,7 und 4,0 Bg/l. Das in die Nordsee eingetragene Tri-
tium vermischt sich mit dem aus La Hague stammenden Wasser und folgt der Strémung von
der Elbmindung in ndrdlicher Richtung bis zur Station 26.

Im Bereich des Englischen Kanals und der kontinentalen Kiiste sind hohe Tritiumkonzentra-
tionen zu beobachten, die sowohl durch Kernkraftwerke auf dem Kontinent als auch durch
die Emissionen von La Hague verursacht werden. Die Kernkraftwerke bei Flamanville (2 Re-
aktoren) und Gravelines (6 Reaktoren) auf franzosischer Seite sowie die Anlage Winfrith
(UK) tragen zur zusatzlichen Tritiumbelastung bei. Die Diskussion beziglich Tritium wird in
Abschnitt 7.3 weiter ausgefihrt.

Im Nordostatlantik liegen die **°I-Aktivitdtskonzentrationen zwischen 1,5 mBg/m3 (Spitzber-
gen) und 55 mBg/m3 an der Sudostkiiste Norwegens (Abbildung 63). Selbst an der Kiste
Gronlands, sudlich der Danmarkstral3e, wo die Stromung stdwarts gerichtet ist, werden noch
mehr als 2 mBg/m? beobachtet.

Die  '°I/**'I-Isotopenverhéltnisse  zeigen die  gleiche  Systematik, wie die
129_Aktivitatskonzentrationen. Eine Erklarung dafiir sind die nur sehr geringen Variationen
der **"I-Konzentrationen (Abbildung 63 und Abbildung 64).

Der Mittelwert und die Standardabweichung der '?’I-Konzentrationen aller untersuchten
Meerwasserproben liegen bei (40 + 9) ng/g. Starke Abweichungen vom Mittelwert der **’I-
Konzentrationen werden zum einen in der Ostsee und im Bereich der EIlomindung beobach-
tet (etwa 10 ng/g), zum anderen finden sich auRergewdhnlich hohe **'I-Konzentrationen von
mehr als 100 ng/g im Wattenmeer der deutschen Nordseekiste und im Bereich der Garon-
nemiindung (Ernst, 2003) (s. Abbildung 72). Diese besonders groRen '*’I-Konzentrationen
kénnen durch die erhohte biologische Aktivitat in diesen Bereichen erklart werden, wahrend
die kleineren Konzentrationen durch einen gréR3eren Sif3wasseranteil an den Einmindungen
der Elbe und der Ostsee verursacht werden. Bis auf die eben beschriebenen Ausnahmen
variiert das *?°I/*?"|-Isotopenverhéltnis nicht mit den **’I-Konzentrationen, wahrend sich die
1291/%27|1sotopenverhéltnisse (iber mehr als 4 Zehnerpotenzen erstrecken (Abbildung 72 und
Abbildung 73).
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Abbildung 72: Auftragung der  '*°I/**’I-Isotopenverhéltnisse gegen die  '*/I-Konzen-
trationen aller bisher am ZSR untersuchten Meerwass  erproben (Michel et al., 2004b;
Ernst, 2003; Szidat, 2000 und dieser Bericht).
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Abbildung 73: Auftragung der  '*°I/**’I-Isotopenverhéltnisse gegen die  '*I-Konzen-
trationen aller bisher am ZSR untersuchten Meerwass  erproben (Michel et al., 2004b;
Ernst, 2003; Szidat, 2000) und dieser Bericht.

Die Auftragung der #I/*¥’|-Isotopenverhaltnisse gegen die '*°I-Konzentrationen (Abbildung
73) zeigt, dass die **°I/**'I-Isotopenverhaltnis ausschlieRlich durch die Beimengungen von
anthropogenen **°| bestimmt werden. Die groRten gemessen Isotopenverhaltnisse liegen
sechs Zehnerpotenzen Uber dem nattrlichen Gleichgewichtsisotopenverhaltnis. lod erweist
sich im Meerwasser als ein extrem konservativer Tracer, allerdings gibt es gegenwartig keine
Informationen dartber, wie viel lod aus dem Meerwasser in Luft und in die Sedimente Uber-
geht.

Die bei der ersten Beprobung der Deutschen Bucht erhaltenen Daten (s. Abbildung 59 und
Abbildung 60) stehen weitestgehend mit den Ergebnissen der Nordseereise im August 2005
(s. Abbildung 61 und Abbildung 62) im Einklang. Wahrend dieser Reise lber die Deutsche
Bucht wurden die Wasserproben ublicherweise aus der Bordseewasserleitung entnommen,
das entspricht einer Entnahmetiefe von 5 m unter der Wasseroberflache. Die Tiefenprofile
weisen innerhalb der Deutschen Bucht eine gute Durchmischung auf und werden in Ab-
schnitt 7.5 diskutiert.

Die Zeitreihen der Stationen Borkumriff (B-Riff) und Elbe 1 zeigen im zeitlichen Verlauf eine
grofRe Konstanz mit nur kleinen Schwankungen und sind nicht parallel zueinander (Abbildung
74). Dies liegt in den komplexen Stromungsverhaltnissen im Bereich der Elbmindung be-
grindet. Elbe 1 scheint ein gut geeigneter Ausgangspunkt fur weitere Kontrolimessungen zu
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sein, um die Beeinflussung durch die Emissionen aus La Hague zu erfassen. Die zu den
Zeitreihen gehoérenden erganzenden Daten befinden sich im Anhang. Ein Vergleich der Er-
gebnisse von Elbe 1 mit denen von friheren Proben aus der Nordsee zeigt die gleichblei-
bende, hohe Kontamination der Nordsee in dem letzten Jahrzehnt. Zwischen Juli 1999 und
April 2002 hatte die **I-Aktivitatskonzentration bei der Station Elbe 1 einen geometrischen
Mittelwert von 430 mBg/m?3 und eine geometrische Standardabweichung von 1,7. Drei Jahre
spater, im Mai, September und November 2005, werden bei Elbe 1 (330 +30) mBg/ms,
(360 + 10) mBg/m® und (290 + 110) mBg/m3 angetroffen. Beziglich der *2°1/*?|-
Isotopenverhaltnisse wurden Werte von 1,45 - 10°® (geometrische Standardabweichung 1,4),
(1,49 £0,10) - 10°, (1,5+0,08) - 10® und (1,2 +£0,08) - 10° bestimmt. Die Daten fiir Mai
2005 der Station Elbe 1 setzen sich aus dem Mittelwert von vier Proben zusammen, die zwi-
schen 0 und 20 m Tiefe genommen wurden.

In den Tabellen A.1, A.3 und A.5 im Anhang sind die Ergebnisse und Probenparameter be-
zuglich der Deutschen Bucht zusammengefasst.
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Abbildung 74: Zeitreihen flr

(links) und Borkumriff (BRIFF, rechts). Weitere, me

129|127 |sotopenverhéltnisse,  '?°l-Konzentration und
127|_Konzentrationen im Oberflachenwasser der Deutsche  n Bucht der Stationen Elbe 1

bellenwerk im Anhang zu entnehmen.
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Exkurs: Salinitat

Die Salinitat beschreibt vereinfachend den Salzigeln@er Wasserprobe und ist eigentlig
eine dimensionslose Gro3e. Oftmals wird aber PSW(P Practical Salinity Unit, basie-
rend auf der Practical Salinity Scale) als ,Einhaitgegeben, um Verwechselungen mit
anderen Salinitatskonzepten zu vermeiden. Die BBkkine physikalische Einheit, sie
wird aus der Leitfahigkeit einer Probenlésung umgeStandard-Kaliumchloridlésung
berechnet.

Die Salinitaten der Seewasserproben liegen zwischen 29 und 35,5 PSU. Ausnahmen bilden
die Salinitaten der Stationen Stade in der Elbe und Medem im weiterfiihrenden Bereich der
Elbmindung. Die hier angetroffenen geringen Salinitdten von 1 bis 4 PSU (Stade) bzw. 20
bis 25 PSU (Medem) werden durch den Zufluss von kontinentalem Oberflichenwasser
(SulRwasser) aus der Elbe erklart. Die Elbe beeinflusst den gesamten Miundungsbereich. Es
zeigt sich keine signifikante Korrelation zwischen den *?’I-Konzentrationen und der Salinitét,
aber die '®|-Konzentrationen und die *I/**'I-Isotopenverhaltnisse im Oberflachenwasser
zeigen bei der Auftragung gegen die Salinitat einige interessante Merkmale (Abbildung 75
und Abbildung 76). Des Weiteren zeigt die Station Stade ein auf3ergewOhnlich niedriges
1291 /227)_|sotopenverhaltnis von weniger als 107 wahrend es bei Station Medem bereits tiber
10°® liegt. Medem unterliegt der vollen Beeinflussung von den Emissionen aus La Hague.
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Abbildung 75: Auftragung der  **I-Konzentration in g/g gegen die Salinitat in PSU.  Sta-
de an der Elbe und Medem im auf3eren Mindungsbereich besitzen besonders niedrige
Salinitaten. Rot eingekreist sind Auslaufer geringe r Salinitat. Im Flussmiindungsbe-
reich werden groRere *?°-Konzentrationen beobachtet als in dem durch Ostse  ewasser
gepragten Gebiet.
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Abbildung 76: Auftragung des  '#1/*?"|-Isotopenverhéltnisses gegen die Salinitat in
PSU. Stade an der Elbe und Medem im auf3eren Mundung sbereich besitzen besonders
niedrige Salinitaten. Rot eingekreist sind Auslaufe r geringer Salinitat. Analog zur obi-
gen Abbildung werden im Flussmiindungsbereich groRer e Kontaminationen beobach-
tet als in dem durch Ostseewasser gepragten Gebiet.

Betrachtet man die Proben mit einer Salinitdt von mehr als 29 PSU, so zeigt sich das in
Abbildung 75 dargestellte Verhalten. Ein scharfes, oberes Limit wird bei 35,5 PSU beobach-
tet. Datenpunkte mit grof3en Salinitaten liegen im Englischen Kanal, im westlichen Bereich
der Kanalmindung und in Grenzgebieten zwischen dem nordwestlichen Teil der Nordsee
und dem Atlantik. Bei diesen Stationen werden extreme Unterschiede in den **°I-
Konzentrationen beobachtet. Zum einen sind die im Westen des Kanals befindlichen Statio-
nen von La Hague nur sehr wenig beeinflusst, wahrend weiter 6stlich die héchsten Kontami-
nationen beobachtet werden.

Geringere Salinitaten im Meerwasser werden durch zuflieBendes Ostseewasser und durch
ins Meer mindende Flisse, die SufRwasser von Festland eintragen, verursacht (Abbildung
75 und Abbildung 76). Es sind zwei Auslaufer geringerer Salinitat zu beobachten, die
12|.Konzentrationen von etwa 10™ g/g bzw. 5-6 - 10™ g/g aufweisen. Der Auslaufer der
geringeren **°I-Konzentration umfasst die Stationen, die durch Ostseewasser gepragt sind,
derjenige mit den gréReren *?°I-Konzentrationen (5 - 6 - 10™ g/g) verlauft entlang der belgi-
schen, niederlandischen und deutschen Kistenlinie. Der Eintrag von SifRwasser aus Flis-
sen, welches kleinste Mengen lod beinhaltet, beeinflusst nicht signifikant das Isotopenver-
héltnis, aber es erfolgt eine Verdiinnung der **’I- und '*I-Konzentrationen sowie eine
Herabsetzung der Salinitat. Die Stationen innerhalb der zentralen Nordsee und um die Dog-
gerbank haben eine Salinitat von etwa 35 PSU, die **I-Konzentrationen liegen dort zwischen
10" g/g und 3 - 10™® g/g. Zwei Datenpunkte weisen eine Salinitat von 31 PSU bzw. 32 PSU
auf, die dazugehérigen *I-Konzentrationen liegen bei mehr als 10™*% g/g. Diese Werte
stammen von den zwei Stationen aus nachster Nahe zu Sellafield.
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7.2 Tc-99 in der Nordsee

Wesentliche Quelle fiir das **Tc sind die Einleitungen aus der Anlage Sellafield ab dem Jah-
re 1994. Die hochsten Einleitungen fanden 1995 mit 190 TBq statt und nahmen dann ab.
Dies war auch auf internationalen Druck hin erfolgt. Aber die Einleitungen lagen noch bis
1997 Uber 100 TBq und erst ab 2005 erreichten sie wieder Werte unter 10 TBqg. Mit dem
Reststrom aus der Irischen See stiegen dann ab 1997 die Konzentrationen in der Nordsee
deutlich an. Die Aufnahme der gesamten Nordsee im Jahre 2005 konnte deshalb nur die
inzwischen noch verbliebenen Reste der hohen Einleitungen feststellen.

Die Konzentrationsverteilung Uber die Nordsee zeigt deutlich, in welchen Gebieten eher der
Einfluss der Anlage La Hague oder Sellafield zu finden ist. Im Eingangsbereich des Kanals
liegen die Werte nahe dem erwarteten Hintergrundwert aufgrund des globalen Fallouts mit
etwa 0,05 Bg/ms3, wobei eine Station (906) einen etwas hdéheren Wert aufweist, was ein Zei-
chen dafir sein kénnte, dass auch hier aus Sellafield schwach kontaminiertes Wasser ge-
funden wurde. Entlang des kontinentalen Kistenstreifens unter dem Einfluss der Anlage
La Hague liegen die Konzentrationen relativ niedrig, da nur geringe Ableitungen aus
La Hague an *°Tc stattfinden. Abgesetzt davon finden sich die Reste der Sellafield Ableitun-
gen mehr in der zentralen Nordsee. Die Vermischung der beiden unterschiedlich kontami-
nierten Wasserkorper findet westlich der jutlandischen Kiste bis in das Skagerrak statt. Dies
wird auch an den Mischungskonzentrationen etwas tber 1 Bg/m? deutlich. Der Wert der Sta-
tion 50 erscheint eher unwahrscheinlich; er diirfte eine Fehlmessung sein.

Die htéchsten Werte wurden erwartungsgemal in den vier Proben aus der Irischen See aus
dem Jahre 2006 gemessen, wobei die héchsten Konzentrationen mit um 37 Bg/m3 in der
Nahe der Anlage Sellafield ermittelt wurden. Stdlich und nordlich lagen die Konzentrationen
bei 20 Bg/m3 und im Abstrom findet man nur noch 12 Bg/m3. Im Vergleich zu den einige Jah-
re zuvor gefundenen Werten von bis zu 1000 Bg/m? sieht man deutlich, dass die geringeren
Eintrage aus Sellafield auch zu erheblich geringeren Konzentrationen gefiihrt haben.

In Abschnitt 7.1 wird ein Teil der Diskussion auch in Hinblick auf das **Tc gefuhrt, so dass an
dieser Stelle darauf verwiesen wird.

7.3 H-3, Sr-90 und Cs-137 in der Nordsee

Wie der Abbildung 37 zu entnehmen ist, wird Tritium sowohl aus den Wiederaufarbeitungs-
anlagen als auch aus Kernkraftwerken und anderen Einrichtungen freigesetzt. Die gréf3ten
Tritium-Aktivitatskonzentrationen werden im Englischen Kanal und im weiterfiihrenden Kis-
tenbereich vor Belgien und Holland angetroffen (s. Abb. 35). Im Verlauf des Englischen Ka-
nals kommen auch die in England und Frankreich stehenden Kernkraftwerke in Betracht. Mit
Flamanville (2 Reaktorblocke) in direkter Nahe zu La Hague, Paluel (4), Penly (2) und Grave-
lines (6) befinden sich auf franzdsischer Seite insgesamt 14 im Betrieb stehende Reaktorblo-
cke direkt am Kanal. Aber auch auf englischer Seite befinden sich mit Winfrith, Dungeness,
Bradwell und Sizewell vier Kernreaktoren, die fur die Tritiumkontamination ihren Beitrag leis-
ten. Darlber hinaus stehen weiter im Landesinneren, z. B. an der Maas und am Rhein weite-
re Kernreaktoren, die ihre Ableitungen in die Flisse einleiten und damit auch zur Kontamina-
tion beitragen. Den groRRten Anteil der Tritiumemissionen tragt allerdings La Hague
(11000 TBqg imJahr 2000 gegentber wenigen 100 TBq aus den Kernkraftwerken) in den Ka-
nal ein.

Die *°Sr-Aktivitdtskonzentration liegt innerhalb des Englischen Kanals nur geringfiigig tber
dem globalen Fallout, der mit etwa 1 Bg/m? im Meerwasser angenommen werden kann (s.
Abb. 36). Die groRten Kontaminationen in der Nordsee werden bei den Stationen 39 — 41
und im Bereich der Elbomindung beobachtet. Die Kontamination im Bereich des Skagerraks
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ist dem Reaktorunfall von Tschernobyl zuzuschreiben, wéahrend die in der Elbmindung ver-
mutlich aus dem globalen Fallout stammt und vom Kontinent mit dem Oberflachenwasser in
die Elbmindung eingetragen wird. Dieser Effekt ist bei den anderen Fliissen wahrscheinlich
deshalb nicht zu sehen, weil nicht nah genug an den Mindungen beprobt wurde und eine
schnelle Verdlnnung eintritt. Bereits bei Station 3 werden nur noch 1,9 Bg/m3 gemessen. Im
Ubrigen Beprobungsgebiet liegen die *°Sr-Aktivitatskonzentrationen um den Faktor 1,1 bis
2,2 liber dem globalen Fallout. Beziiglich *°Sr tragen die Wiederaufarbeitungsanlagen in La
Hague und Sellafield derzeit auch aufgrund der Reduktion der Emissionen in den letzten
Jahren nur noch wenig zur Erhéhung der Kontamination in der Nordsee bei. In der Irischen
See wurden im Jahre 2006 immerhin *°Sr-Aktivitatskonzentrationen von 13 — 43 Bg/m?3 ange-
troffen.

Die Resuspension kontaminierten Sediments aus der Irischen See ist inzwischen die Haupt-
quelle von *'Cs in der Nordsee (s. Abb. 37). Diese Kontamination erfolgte haupts&chlich in
den 1970er Jahren. Der Einfluss aus der Ostsee infolge der hohen Kontamination durch den
Tschernobyl Fallout ist im Skagerrak und an der norwegischen Kiste durch leicht héhere
Konzentrationen immer noch zu erkennen. Geringe **’Cs-Aktivitatskonzentrationen sind im
Kanal zu beobachten, was auf die geringen Ableitungen dieses Nuklids aus der Anlage La
Hague zurtickzufiihren ist. Naturgemaf werden die héchsten Konzentrationen zwischen 19
und 123 Bg/m3 an den vier Stationen in der Irischen See (2006) gemessen. Die Hohe der
Konzentration an den vier Stationen verhalt sich &hnlich derer wie beim *Tc.

7.4  Aktinide: Pu-238, Pu-239/240 und Am-241 in der Nordsee

Das Verhalten des Plutoniums im Meerwasser ist komplex, aus diesem Grund sind die erhal-
tenen Messwerte mit Vorsicht zu geniel3en. Plutonium lagert sich leicht an Partikel und se-
dimentiert relativ schnell. Durch raue See konnen diese Partikel wieder aufgewirbelt werden.
Plutonium verhalt sich nicht konservativ im Meerwasser. Trotz dieser Einschréankungen lasst
sich im Abstrom von La Hague eine erhhte ***Pu-Aktivitdtskonzentration beobachten. Auch
innerhalb der zentralen Nordsee finden sich erhéhte #*®*Pu-Aktivitatskonzentrationen. Dort
kann man annehmen, dass die Kontamination aus vorangegangenen Jahren grof3er Emissi-
onen konserviert wurde. Zusatzlich muss man davon ausgehen, dass durch den Prozess der
Resuspension kontaminierter feinkoérniger Sedimentpartikel aus der Irischen See immer wie-
der Plutonium in die Nordsee eingetragen wird, wie dies inzwischen beim **’Cs nachgewie-
sen wurde (s. Abb. 38).

Auffallig sind die relativ groRen ?®Pu-Kontaminationen im Miindungsbereich der Elbe, die
auch in den vergangenen Jahren im Rahmen von Zeitreihen beobachtet wurden. Die Quelle
dieser Kontamination ist bis heute nicht bekannt. Die Isotopenverhéltnisse weisen allerdings
auf die nuklearen Wiederaufbereitungsanlagen hin und Transport kontaminierten Wassers
und feinkdrniger Sedimente Uber langere Zeiten.

Auch bei 2%#°py ist in der Elbmiindung ebenfalls eine deutliche Kontamination zu beobach-
ten (23 mBg/m3), die offensichtlich im Mindungsbereich durch Verdinnungseffekte abnimmt.
Ebenso sind die Spuren der Emissionen aus La Hague im Kanal sichtbar. In der zentralen
Nordsee werden immer wieder hdhere Konzentrationen diverser Radionuklide aus Sellafield
beobachtet, weil hier die Verweilzeit der Wassermassen infolge eines Wirbels héher ist. Fri-
here Kontaminationen werden quasi in diesem Gebiet langer gespeichert.

Aus der Ostsee wird lediglich Plutonium aus dem globalen Fallout eingetragen und spielt nur
eine geringe Rolle fur die Bilanz der Nordsee.
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7.5 Tiefenprofile

Die untersuchten Tiefenprofile geben weitere Informationen tber den Transport und die Ver-
teilung des **°l aus La Hague auf seinem Weg in die Nordsee und den Nordostatlantik. Bei
den Stationen 911, 25, 34 und 17 sind sowohl die **’I-Konzentrationen als auch die **°I-
Konzentrationen ziemlich konstant, was auf eine gute Durchmischung der dortigen Wasser-
saulen hindeutet. Demzufolge sind auch die **°I/**"I-Isotopenverhéltnisse nahezu konstant.
Die gleichen Beobachtungen wurden bei vier weiteren Tiefenprofilen gemacht, die im Mai
2005 in der Deutschen Bucht entnommen wurden. Eine Auswahl graphischer Darstellungen
der Profile befindet sich im Anhang (s. Abbildung 110 und Abbildung 111). Profile aus der
Deutschen Bucht zeigen eine sehr gute Durchmischung, daher wurde auf eine graphische
Darstellung verzichtet.

Die Stationen 907 und 906 zeigen kompliziertere Befunde (s. Abb. 46). Bei Station 907 (VTG
Quessant) sind die **’I-Konzentrationen an der Oberflache und in 100 m Tiefe anderthalbmal
so grofR3, wie bei 50 m Tiefe. Die '*’I-Konzentrationen sind an der Oberflache und bei 50 m
mit etwa 30 ng/g relativ gering, wahrend bei 100 m Tiefe 50 ng/g gemessen werden. Die
1291/%27|1sotopenverhéltnisse sind an der Wasseroberflache héher (7,5 - 10°) als in der Tiefe
(4 - 10®). Die Ergebnisse der Tiefenprofile sind den Tabellenwerken im Anhang zu entneh-
men.

Station 906 (westlich von Quessant) zeigt die Komplexitat der Stromungen am Einlass des
Englischen Kanals. Hier sind die 127|_Konzentrationen nahezu konstant, wahrend die Isoto-
penverhaltnisse und die *?°I-Konzentrationen im Vergleich zum Oberflachenwasser und der
Probe von 50 m Tiefe um den Faktor vier bei einer Tiefe von 100 m zunehmen (s. Abbildung

7.

Station 911 (Cap Griz Nez, s. Anhang Tab. A2) weist innerhalb der Wassersaule eine gute
Durchmischung auf. Eine gute Durchmischung wird auch bei Station 17 und in der Deut-
schen Bucht angetroffen.
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Eine Besonderheit stellt die Station 39 (Hanstholm, nordwestlich von Danemark) dar. Hier ist
die *¥"I-Konzentration an der Oberflache etwas geringer als bei 15 m und 30 m Tiefe, aber
die *#I-Konzentration und damit folglich auch das **°I/**’I-Isotopenverhéltnis sind an der O-
berfliche um den Faktor drei kleiner als in der Tiefe. Dies beruht auf dem Einfluss des an der
Oberflache aus der Ostsee in die Nordsee flieRenden Wassers. Das Nordseewasser besitzt
im Vergleich zum Ostseewasser eine grolRere Salinitdt und Dichte. Es dringt in der Tiefe in
die Ostsee ein, wahrend das weniger kontaminierte Ostseewasser aufgrund der geringeren
Dichte an der Oberflache in die Nordsee flieRt (s. Abbildung 773.

Weiter nordlich, bei Station 40 (Skagerrak, s. Abbildung 7§, zeigt sich ein anderes Verhal-
ten. Die *?’I-Konzentration ist im Oberflachenwasser geringfiigig kleiner als in der Tiefe, aber
die '®|-Konzentration und das **°I/**’I-Isotopenverhéltnis sind an der Oberflache groRer als in
der Tiefe und zeigen damit ein gegensatzliches Verhalten zu dem, was bei Station 39
(Hanstholm) beobachtet wurde. Die Stationen 50 (Boknafjord) und 51 (Bergenbank, s. An-
hang) zeigen gleiche Befunde wie Station 40. Alle drei Stationen (40, 50 und 51) unterliegen
den Beimengungen von Ostseewasser, welches nicht die **I-Konzentration an der Oberfla-
che zu beeinflussen scheint. Betrachtet man die aus La Hague kommende Hauptstromungs-
richtung, so ist im Oberflachenwasser von Station 910 bis 26 lediglich eine Abnahme um den
Faktor drei der **°|-Aktivitatskonzentration zu beobachten.

Ein zwischen den Shetland- und Orkneyinseln entnommenes Tiefenprofil (Station 46, s.
Abbildung 78, zeigt eine gute *?’I-Durchmischung innerhalb der Wassersaule, aber die *°I-
Konzentration an der Oberflache ist drei- bis viermal groRRer als in der Tiefe. Hier macht sich
der Eintrag des Oberflachenwassers aus der Irischen See, welches 129 qus Sellafield trans-
portiert, bemerkbar.

Die Komplexitat des Mundungsbereichs und der in Richtung Norden flieRenden Strémung
wird durch mehrere Faktoren verursacht. Die durch das Reaktorungliick in Tschernobyl ein-
getragenen Nuklide **'Cs und in geringerem Umfang *°Sr und dominieren die Kontamination
der Ostsee und daruber hinaus ist mit den Eintrdgen aus La Hague und Sellafield zu rech-
nen. Aus der Ostsee stammendes Wasser tragt in den Bereich der Stationen 36-43 und
49-51 groRe *'Cs-Aktivitatskonzentrationen aus dem Ostseeraum ein. Quelle des **'Cs ist
der Reaktorunfall von Tschernobyl. Im Oberflachenwasser der Ostsee betragt die
137Cs-Aktivitatskonzentrationen 35 Bg/ms3, im Tiefenwasser etwa 18 Bg/m3.

Die dort angetroffenen erhéhten *°Sr-Konzentrationen kénnten mit dem Eintrag des Ostsee-
wassers erklart werden. In der Ostsee sind héhere *Sr-Konzentrationen zu beobachten als
in der Nordsee, man kann von einer °Sr-Aktivitatskonzentrationen von etwa 10 Bg/m? aus-
gehen (BMU, 2006). Ein Teil Aktivitdt wird von Festland tber die Fliisse eingetragen.

Technetium-99 ist im Mindungsbereich des Skagerraks in leicht erh6hten Konzentrationen
anzutreffen. Quelle des Technetium-99 ist wahrscheinlich Sellafield. Vermutlich sind dort
Reste der starken Emissionen aus den 1990 er Jahren zu finden.

126



1-129/1-127

1-129/1-127

1-129/1-127

Abbildung 78: **I/**'I-Isotopenverhéltnisse,

5E-07
station 40 Skagerrak
4E-07 &
3E-07 +
2E-07 +
1E-07 +
* 2
OE+00 u u t t t
0 100 200 300 400 500 600
depthinm
5E-07
station 50 western Boknafjord
4E-07 £
3
3E-07 +
2E-07 +
1E-07 +
OE+00 t , t t
0 50 100 150 200 250
depthinm
2,0E-08
station 46
156-08 ®
1,0E-08 + §
5,0E-09 +
0,0E+00 t t t t
0 20 40 60 80 100
depthinm

1-129in g/g

1-129in g/g

1-129 in g/g

1,5E-14
station 40 Skagerrak
b2
1,0E-14 +
5,0E-15 +
& &
0,0E+00 t t t t t
0 100 200 300 400 500 600
depthinm
1,5E-14 - -
5 station 50 western Boknafjord
1,0E-14 +
5,0E-15 +
0,0E+00 } <? } t
0 50 100 150 200 250
depthin m
1E-15
station 46
8E-16 5
6E-16 +
4E-16 +
2E-16 +
0E+00 } } } }
0 20 40 60 80 100
depth in m

|- und **’I-Konzentrationen in Tiefenprofilen von Seewasserpr

127

6,0E-08
station 40 Skagerrak
5,0E-08 +
o
(=2}
c
S 4,0E-08 + 0 O
=
3,0E-08 [_]
2,0E-08 t t t t t
0 100 200 300 400 500 600
depthinm
6E-08
station 50 western Boknafjord
5E-08 +
3 O 0
£ 4e-08[]
~
S
3E-08 +
2E-08 t t t t
0 50 100 150 200 250
depthin m
6E-08
station 46
5E-08 0
o g
o
£ 4e-08 =
~
S
3E-08 +
2E-08 } } } }
0 20 40 60 80 100
depthinm

oben (Gaul} 446a)



7.6  Aktivitatsverhaltnisse in der Nordsee
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Abbildung 79: Aktivitatsverhaltnisse des Americium-
nium-240 in der Nordsee (Augustreise 2005).
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Abbildung 80: Aktivitatsverhaltnisse des Plutonium- 238 zu Plutonium-239 und Pluto-
nium-240 in der Nordsee (Augustreise 2005).
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Abbildung 81: Aktivitatsverhaltnisse des Tritiums (

see (Augustreise 2005).
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Abbildung 82: Aktivitatsverhaltnisse des Technetium -99 zu lod-129 in der Nordsee
(Augustreise 2005).
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7.7  Transportprozesse

7.7.1 Modellierung

Das BSH betreibt seit vielen Jahren ein operationelles Modellsystem fiir aktuelle, zeitkritische
Vorhersagen im Bereich der Nord- und Ostsee. Basierend auf den neuesten meteorologi-
schen Vorhersagen werden jede Nacht Stromungen, Wasserstidnde, Wassertemperatur,
Salzgehalt und Eisbedeckung fur Nord- und Ostsee auf interaktiv gekoppelten Gitternetzen
berechnet. Diese Ergebnisse sind die Basis fur Ausbreitungsmodelle, die bei Unféllen auf See
oder aktuellen Meeresverschmutzungen Drift- und Ausbreitungsprognosen liefern. Néhere In-
formationen zum Modellsystem kénnen im Internet auf der Seite des BSH® erhalten werden.

In der Deutschen Bucht und der westlichen Ostsee betrégt der Gitterabstand etwa 1,8 km, im
ubrigen Teil der Nord- und Ostsee etwa 10 km. Auch das Trockenfallen und Uberfluten der
Wattflachen wird mit dem Modell simuliert. So kénnen Prozesse in den mannigfaltig geglie-
derten deutschen Kustengewdassern (Wattflachen, Séande, Priele und Inselketten) und der
Wasseraustausch mit der offenen See realitatsnah wiedergeben werden.

Das Zirkulationsmodell ist dreidimensional und bericksichtigt die vom Deutschen Wetter-
dienst (DWD) prognostizierten meteorologischen Verhaltnisse Uber der Nord- und Ostsee,
die vom Atlantik einlaufenden Gezeiten und Fernwellen sowie Oberwassereintrage tber die
grolReren Flisse. Die vom operationellen Zirkulationsmodell berechneten Vorhersagen fir
das Meer reichen 72 Stunden in die Zukunft.
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Abbildung 85: Berechnete Stromungsvorhersagen fur N ord- und Ostsee am 1. Dezem-
ber 2008.

Die zum Antrieb des BSH-Modells bendétigten meteorologischen Vorhersagedaten werden
mit einem Atmospharenmodell vom DWD in Offenbach berechnet und taglich zum BSH G-
bertragen. Neben Wind- und Luftdruckprognosen verwendet das BSH-Modell zur Berech-

® http://www.bsh.de/de/Meeresdaten/Vorhersagen/Vorhersagemodelle/index.jsp
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nung der Warmefliisse zwischen Luft und Wasser die Lufttemperatur, Bewdlkung und spezi-
fische Feuchte Uber dem Meer. Die Gezeitenrandwerte werden an den offenen Modellran-
dern der Nordsee aus den harmonischen Konstanten von 14 Partialtiden bestimmt. In die
Nordsee einlaufende Fernwellen (‘external surges’) werden mit einem Modell des norddstli-
chen Atlantik berechnet. Dieses zweidimensionale Modell hat einen Gitterabstand von etwa
40 km und wird ebenfalls mit den meteorologischen Daten des DWD angetrieben.

Das Zirkulationsmodell des BSH berticksichtigt auch dichtebedingte Stromungen, die durch
die aktuelle Temperatur- und Salzgehaltsverteilung bestimmt werden. Vor allem in der Ost-
see sind dichtebedingte Stromungen von grofRer Bedeutung. Fir eine realistische Beschrei-
bung der Dichteverhaltnisse wurde im BSH ein Transportalgorithmus entwickelt, der starke
Salzgehalts- und Temperaturunterschiede (Fronten) zuldsst. Da die Hydrodynamik auch
durch die Eisverhaltnisse in Nord- und Ostsee beeinflusst wird, ist dem Zirkulationsmodell
zusatzlich ein Eismodell angeschlossen, mit dem das Entstehen, Schmelzen und die Drift
von Meereis berechnet werden kann.

Im BSH stehen zwei Typen von Drift- und Ausbreitungsmodellen fir unterschiedliche An-
wendungen zur Verfigung — ein Lagrange'sches und ein Euler’sches Verfahren. Beide Aus-
breitungsmodelle basieren auf den Strémungsvorhersagen des Operationellen Zirkulations-
modells.

Fur die Simulation der Drift und Ausbreitung von Stoffen wird die untersuchte Substanz beim
Lagrange'schen Verfahren durch eine Teilchenwolke dargestellt. Die Teilchen werden unter
dem Einfluss der Stromung verdriftet. Schwimmende Substanzen werden zusatzlich mit ei-
nem bestimmten Prozentsatz der Windgeschwindigkeit transportiert. Bei der Simulation einer
Olausbreitung wird auBerdem das physikalische Verhalten unterschiedlicher Olsorten auf der
Wasseroberflache und in der Wasserséule berticksichtigt.

Das Langrange'sche Modell wird vorwiegend in Seenotféllen und zur Unterstiitzung der Kus-
tenwache bei aktuellen Meeresverschmutzungen eingesetzt. Mit dem Modell kénnen Drift-
prognosen fur schwimmende Personen und Gegenstéande (Boote, ber Bord gegangene
Ladung etc.) sowie Ausbreitungs- und Driftberechnungen fiir Ol und wasserlésliche Chemi-
kalien durchgefuhrt werden. AuRerdem wird das Modell haufig verwendet, um das Her-
kunftsgebiet eines Stoffes zu bestimmen. Es ist somit ein wichtiges Hilfsmittel fir die Ermitt-
lung des Verursachers einer Verschmutzung.

Das Euler'sche Ausbreitungsmodell simuliert die zeitliche Entwicklung von Konzentrations-
verteilungen. Der im Modell verwendete Transportalgorithmus ermdglicht die Darstellung
starker Konzentrationsunterschiede (Fronten).

Untersuchungen zur Ausbreitung wasserldslicher Substanzen und zur Wasserqualitat der
Nord- und Ostsee werden deshalb Gberwiegend mit dem Euler'schen Ausbreitungsmodell
durchgefuhrt. Das Modell kann beispielsweise Antwort auf die Frage liefern, wie sich schadli-
che Stoffe, die durch die Flisse ins Meer gelangen, ausbreiten und verteilen.

Im Rahmen des Projektes wurden zwei Szenarien der Ausbreitung radioaktiver Stoffe in der
Nordsee mithilfe des Lagrange’schen Verfahrens gerechnet. Hierzu wurde im Kanal in der
Néhe der Anlage La Hague ein Teilchen pro Tag ab dem 1. Januar 2000 bis zum 31. De-
zember 2003 eingebracht und die Ausbreitung der Teilchen bis zum 31. Dezember 2005 in
der Nordsee berechnet. In einer zweiten Rechnung wurden wahrend des gleichen Zeitrau-
mes die Teilchen norddstlich Schottland bei der Position 58°10'N 00130"W eingebracht. Es
musste diese Position gewahlt werden, da die Irische See nicht im Modellgebiet des BSH
enthalten ist. Bei einer Position zu nahe an den offenen Randern des Modells z.B. im Pent-
land Firth hatte die Gefahr bestanden, dass Teilchen aus dem Modellgebiet verdriften und
damit aus der Simulation verschwinden. Die genannte Position wurde gewdahlt, da sie cha-
rakteristisch fir den Einstrom in die Nordsee fur Wasser aus der Irischen See ist. Die er-
rechneten Simulationen zeigen, dass die Verteilung der Teilchen im Prinzip die tatsachliche
Drift wiedergibt, wenn sie auch nicht im Detail genau die Natur beschreibt. Die Teilchen wur-
den als ideal konservativ angenommen, d.h. sie gehen keine Wechselwirkung mit Schweb-
stoffen oder dem Sediment ein und verhalten sich wie Wasser.
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Teilchenorte am

31.01.2000 00:00 UTC

Substanz: Radionuklide

Einbringungsort: 49 4500 N 01 30 00 W (*)
Einbringungszeit: 01.01.2000 00:15 UTC

Tiefe der Teilchen:
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Teilchenorte am 31.01.2000 00:00 UTC

Substanz: Radionuklide

Einbringungsort: 58 10 00 N 01 30 00 W (*)
Einbringungszeit: 01.01.2000 00:15 UTC

Tiefe der Teilchen:
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Abbildung 86: Simulation der Verdriftung der eingeb
und nordostlich Schottland (rechts) am 31. Januar 2

rachten Teilchen im Kanal (links)
000. Beginn des Einbringens der

Teilchen ab 1. Januar 2000 bis zum 31. Dezember 200 3 mit taglich jeweils einem Teil-

chen.
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Abbildung 87: Simulation der Verdriftung der eingeb rachten Teilchen im Kanal (links)
und nordostlich Schottland (rechts). Die Einbringun g erfolgte vom 1.01.2000 bis
31.12.2003 an den Positionen 4945°N 00130'W (Kana 1) bzw. 5810°'N 00130°"W (nord-
ostlich Schottlands). Es wird ebenfalls die dreidim ensionale Verteilung errechnet.

Tiefenverteilung Legende:

Tiefe der Teilchen:

0-8m: ©
8 —16 m: A
16 =24 m:
24 =50 m:
> 50 m: +

7.8 10d-129 und lod-127: Transport vom Meer zum Kon tinent

In diesem Abschnitt wird der Transport des lods aus dem Meer Uber die Atmosphére und
letztendlich zum Kontinent beschrieben. Dafiir werden die in dieser Arbeit gewonnenen Er-
kenntnisse mit denen der friher am ZSR angefertigten Arbeiten verglichen und das Un-
gleichgewicht der verschiedenen Kompartimente diskutiert. Der zu Mensch und Tier stattfin-
dende Transfer wird anhand untersuchter Schilddriisenproben diskutiert.

7.8.1 1od-129 und lod-127 in Norddeutschland

Hier wird ein Uberblick Giber die Ergebnisse eines wissenschaftlichen Langzeitprojektes ge-
geben, das darauf abzielt, ein umfassendes Verstandnis der Vorkommen von %I und *?'l in
Norddeutschland und der Wege der lod-Isotope durch die verschiedenen Umweltkomparti-
mente zum Menschen zu erlangen (Michel et al., 2004b; Szidat et al., 2000b; Michel at al.,
2002; Ernst 2003; Schmidt et al., 1998; Szidat et al., 2000d; Szidat et al., 2000c; Ernst et al.,
2003; Michel et al., 2005a; Klipsch, 2005). Das Vorhaben begann mit der Entwicklung zuver-
lassiger analytischer Protokolle fir die Analyse von **I und **’I mittels AMS, RNAA, lonench-
romatographie (IC) und ICP-MS fir alle in der Umwelt relevanten Konzentrationen und der
Etablierung eines zuverldassigen Systems der Blindwert- und Qualitatskontrolle und
-sicherung (Szidat et al., 2000b; Schmidt et al., 1998; Szidat et al., 2000d; Szidat et al.,
2000c).

Nach diesen methodischen Entwicklungen, wurde die aktuelle Fallout-Situation in Nord-
deutschland durch Analysen von **'I und **°I im Niederschlag, in Oberflachen- und Grund-
wasser untersucht (Szidat et al., 2000b). Die beobachteten, hohen **°1/**’I-Isotopenverhélt-
nisse im Niederschlag konnten nicht durch die bis dahin bekannten Analysenergebnisse flr
Wasser aus der Nordsee oder dem Nordatlantik erklart werden und die Frage blieb offen, ob
die luftgetragenen oder die fliissigen '*°I-Ableitungen der Europaischen Wiederaufarbei-
tungsanlagen La Hague und Sellafield die Hauptquellen des *?°l im Niederschlag in Nord-
deutschland oder in anderen Européischen Staaten waren (Szidat et al., 2000b; Michel et al.,
2005a). AuRerdem zeigten die **°1/**'I-Isotopenverhaltnisse in Oberflachen- und Grundwas-
ser deutliche Unterschiede zu denen im Niederschlag (Szidat et al., 2000b), so sich die Not-
wendigkeit ergab die 6kologischen Wege der lod-Isotope durch die Umweltkompartimente in
ihrer Gesamtheit zu untersuchen.
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Dies geschah im Rahmen des Forschungsvorhabens StSch 4285 ,Ableitung von radiookolo-
gischen Parametern aus dem langfristigen Eintrag von lod-129" (Michel et al., 2004b und
2005) zu sehen, in dem Seewasser, Luft, Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser,
Bdden, Pflanzen, Tiere, Lebensmittel, Gesamtnahrung, und menschliche und tierische
Schilddrisen aus Norddeutschland untersucht wurden. Um Information tber die rAumlichen
Abhangigkeiten zu erhalten wurde Norddeutschland in 4 Regionen aufgeteilt, die separat
untersucht wurden. Die vier Regionen reprasentieren mit Region | die ndhere Kiistengebiete
an der Nordsee, mit Region Il das Norddeutsche Tiefland, mit Region Ill das mittlere Nord-
deutschland einschlie3lich des Harzvorlandes und mit Region IV das Einzugsgebiet der Elbe
in der Umgebung von Gorleben.

7.8.2 lod-129 und lod-127 in der Atmosphare

Auch der Austausch des lods zwischen Meer und Atmosphare und der atmosphérische
Transport sind komplex. Zu einem vollstandigen Verstéandnis der Umweltchemie des lods
sind aufwandige Speziationsuntersuchungen erforderlich, die bisher nur in Ansatzen existie-
ren. In den hier beschriebenen Vorhaben (Michel et al., 2004b; Ernst, 2003) wurden die Spe-
ziation der lod-Isotope und die GrofRenverteilung von Aerosolen in Luft in einem Experiment
auf Fohr im April 2002 untersucht. Dabei wurden Partikel mit einem 8-stufigen Berner Impak-
tor und anorganische und organische lod-Spezies mit aerodynamischen Durchmessern < 1
um mit einem System selektiver Filter gesammelt (Abbildung 88). Die *2°I/*?"|-Isotopen-
verhaltnisse der lod-Spezies in Luft (Tabelle 13) sind signifikant niedriger als im Kistenwas-
ser der Nordsee. Die Groflienverteilung der luftgetragenen Teilchen auf Fohr wird von
Seaspray dominiert; globale Aerosole sind nur von untergeordneter Bedeutung. Dies beo-
bachtet man auch fir das an Teilchen gebundene lod. Anorganisches und organisches lod
haben niedrigere, jedoch unterschiedliche Isotopenverhdltnisse und zeigen so die Komplexi-
tat des Transfers des lods vom Meer in die Atmosphéare auf; siehe Ernst (2003) bzgl. weite-
rer Information.

> O
= selektive Impaktor
= Filter '.
@ g b i ___1_lokales Aerosol __
(/2] [ org
é globales (maritim)
c Aerosol
Y A
o2
2
o
B T R
© |
S | .-
§ o . oo luftvolumen:@48x35)m:
@
o 0,01 0,1 1 10 100
mittlerer Partikeldurchmesser in ym
Abbildung 88: GroRenverteilung des auf Foéhr im Juni 2002 gesammelten Aerosols

(Michel et al., 2004b; Ernst, 2003).

143



Tabelle 13: Speziation von **'I und '#I in Luft, gemessen auf Féhr im Juni 2002 (Michel
et al., 2004b; Ernst, 2003).

129|/127|_
127| 127| 129| 129| in 129| ISOtOpen-
inngm® |in% | infgm?® nBq m* in % verhéltnis
in 10
gebundenanParti-| 1 o, 0, | 15 | 17402 | 111+13 18 84 +18
kel > 0,1 um
organisch 5,1+0,8 40 1,6+0,2 10,5+1,3 40 31+ 04
anorganisch 58+09 | 45 | 0,7+0,1 4,6+0,7 43 12402
<0,1 ym
Summe 128+12 | 100 | 40+03 | 26,1+20 | 100

7.8.3 lod-129 und lod-127 in der terrestrischen Hydrosphare in Norddeutsch-
land

Seit 1997 wurden Vierteljahresproben von Niederschlag und Oberflachenwasser und Halb-
jahresproben von Grundwasser in Norddeutschland an verschiedenen Stationen des Nieder-
schlagsmessnetzes Niedersachsen genommen. Zusatzlich wurden Oberflachen- und
Grundwasser an Stationen des Integrierten Mess- und Informationsmessnetzes (IMIS) ge-
nommen. Zusatzlich zum Freilandniederschlag, der in jeder Region untersucht wurde, wurde
durchfallender oder Bestands-Niederschlag als Vierteljahresproben in den Regionen 1l und 11l
gesammelt. Niederschlag, der unter Baumkronen gesammelt wird, wird als durchfallender
oder Bestands-Niederschlag bezeichnet. Er kann aufgrund der Wechselwirkung des Nieder-
schlags mit dem Blattwerk als Proxy fur die nasse und trockene Deposition luftgetragener
Stoffe angesehen werden. In Abb. 10 sind die Zeitreihen der '*°I/**"|-Isotopenverhéltnisse im
Niederschlag und der aus Niederschlagsdaten und Messergebnissen berechneten viertel-
jahrlicher Depositionsraten von *?’l und von #| dargestellt.

Im Niederschlag sind die **°I/**"I-Isotopenverhéltnisse, abgesehen von Region | in direkter
Nachbarschaft der Kiste, niedriger als im kiistennahen Nordseewasser. Die Isotopenver-
haltnisse liegen in etwa zwischen 10”7 und 10° und damit im Bereich der im Wasser der
Nordsee kiistenfern beobachteten Werte. Sie sind seit 1997 nahezu konstant, zweigen aber
einen geringfiigigen zeitlichen Trend zu niedrigeren Werten. Dieser Trend wird allerdings
nicht in den '*I-Depositionsraten beobachtet. Eine genauere Analyse der Zeitreihen zeigt,
dass das mittlere Absinken der #1/*?"|-Isotopenverhaltnisse um einen Faktor Zwei durch
einen Anstieg der **’I-Konzentrationen um eben diesen Faktor im letzten Jahrzehnt verur-
sacht wurde.

Gegentber den Ergebnissen des vergangenen Forschungsvorhabens StSch 4285 (Michel et
al., 2004b; Michel et al., 2005a) kann nach Weiterfihrung der Analysen von Niederschlags-
proben festgestellt werden, dass die '*°I-Depositionsraten nicht der Absenkung der luftgetra-
genen Emissionen folgen, sondern wie die fliissigen Emissionen Uber die Jahre in etwa kon-
stant geblieben sind. Die damals (Michel et al., 2004b; Michel et al., 2005a) gemachten
Aussagen uber die Relevanz der trockenen Deposition, die sich in den erhdhten Depositions-
raten im durchfallenden Niederschlag manifestieren, bleibt nach wie vor giltig.

Mit den jetzt vorliegenden Daten kann auch die zeitliche Entwicklung der *#1/*%I-

Isotopenverhdltnisse und der '*°I-Depoisitionsraten in Westeuropa Uber gréRere Zeitraume
betrachtet werden (Wagner et al., 1996). Analysen von *#| in einem Eisbohrkern vom Fie-
scherhorn in der Schweiz (Wagner et al., 1996) belegen, dass die **°I/**’I-Isotopen-
verhaltnisse im Niederschlag vom prénuklearen Isotopenverhéltnis zwischen 1940 und 1950
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in Hintergrundgebieten der nérdlichen Hemisphare auf 10”° anstiegen. Im Jahr 1950 (ibertra-
fen die atmospharischen *?°I/*’|-Isotopenverhéltnisse 10°. Der '#|-Fallout in Westeuropa
zeigt nicht den fir andere Spaltprodukte typischen Bomben-Peak, der z.B. fiir **Cl im glei-
chen Eisbohrkern beobachtet wurde (Synal et al., 1990). Fiir I wurde ein Bomben-Peak
wurde bisher nur in Sedimenten des Mississippi beobachtet (Oktay et al., 2000). In Europa
zeigen die *?°I/**"|-isotopenverhéltnisse einen kontinuierlichen Anstieg bis Ende der 1980er
Jahre. Seitdem werden bis heute nahezu konstante '*°I/**’I-Isotopenverhéltnisse von etwa
10 im Niederschlag in Deutschland und in der Schweiz beobachtet. Der Fallout des Unfalls
von Tschernobyl stellte lediglich eine kurzzeitige Episode dar, mit einem hdchsten gemesse-
nen '#°1/**’|-|sotopenverhaltnis im Niederschlag in Miinchen von nahe 10°.

Auch in den Daten aus Abbildung 89 erkennt man die leichte Abnahme der **°I/**’|-Isotopen-
verhéltnisse in den Niederschlagsproben aus Norddeutschland, der sich aber in den |-
Depoisitionsraten nicht wieder findet und durch den Anstieg der '*’I-Konzentrationen im
norddeutschen Niederschlag im letzten Jahrzehnt bedingt ist.

Heute erscheinen die Nordsee und der Nordatlantik die dominierenden Quellen luftgetrage-
nen **°| in den Kiistenregionen Norddeutschlands aufgrund der fliilssigen Emissionen der
Européischen Wiederaufarbeitungsanlagen.
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Abbildung 89: Zeitreihen der  *I/**’I-Isotopenverhéltnisse (oben), der vierteljahrliche
Depositionsraten von ¥l (Mitte) und **° (unten) in den Regionen | (Norderney), II

(Buer) und IV (Siemen) in Norddeutschland.
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Der **I-Fallout mit dem Niederschlag nahm zwischen 1950 von 0.01 mBg m? a™* um nahezu
drei GrofRenordnungen zu und zeigt ein Plateau ab den spaten 1980er Jahren. Analysen der
lodisotope im Freilandniederschlag und in durchfallendem Niederschlag ergeben unter-
schiedliche Depositionsraten, die von uns als unterschiedliche Einfliisse trockener und nas-
ser Deposition interpretiert werden (Michel et al., 2004b; Szidat et al., 2000b; Ernst 2003;
Klipsch, 2005). Wahrend der Jahre 1997 — 2004 betrug die mittlere jahrliche **| Deposition
in Region Il in Niedersachsen (3.8 - 1,4") mBgq m? a™ fiir nasse Deposition. Durchfallender
Niederschlag ergab mittlere jahrliche '*°I Depositionen in der Region Il von (14 - 1,4%)
mBg m? a™. An der Nordsee betrug die mittlere jahrliche nasse Deposition im gleichen Zeit-
raum ebenfalls (14 - 1,4") mBqm?a™.

Die Schlussfolgerung, dass der **°I-Fallout in Norddeutschland im Wesentlichen durch die
flussigen Emissionen der Wiederaufarbeitungsanlagen ins Meer verursacht wird, wird spater
in der Gesamtschau der *?°1/*?"|-Ungleichgewichte noch eingehender diskutiert werden (s.
Abschnitt 7.8.5.).

7.8.4 1od-129 und lod-127 in Boden

Um die Verhaltnisse im Oberflachenwasser und Grundwasser zu verstehen, die hier nicht
explizit behandelt werden, sondern im nachsten Abschnitt lediglich fiir Norddeutschland be-
trachtet werden, muss zuerst das Verhalten der lod-Isotope in Boden verstanden werden.
Dazu wurden in Norddeutschland sieben tiefe Bodenprofile aus den Regionen Il und Il bis
zu einer Tiefe von 2,5 m untersucht, um die lod-Migration in tiefere Bodenschichten zu be-
schreiben (Ernst 2003; Ernst et al., 2003).

AnschlieRend wurden 5 Bodenprofile aus Bayern analysiert (Daraoui et al., in Vorbereitung).
AulRerdem wurden diverse Proben von Oberbéden aus landwirtschaftlich genutzten Flachen
und Waldern in Niedersachsen als Grundlage fiir die Bestimmung von Transferfaktoren ana-
lysiert (Michel et al., 2004b; Michel et al., 2005b; Klipsch, 2005). Im Ubrigen liegen umfang-
reiche Daten fir **°l und **’I in Bodenprofilen aus Russland und der Ukraine vor, die im Zu-
sammenhang mit der retrospektiven Dosimetrie der **!I-Expositionen nach dem Unfall von
Tschernobyl ermittelt wurden (Michel et al., 2005b). Die Erfahrung zeigt, dass Béden Archive
fur die lod-Isotope darstellen, die es erlauben, integrale Depositionsdichten zu bestimmen.

Die Tiefenabhangigkeiten der lod-Isotope in sieben Bodenprofilen aus Niedersachsen zeig-
ten die ganze Komplexitat der lod-Migration in Boden (Ernst, 2003; Ernst et al., 2003). Das
stabile lod in den Bdéden stammt ganz Uberwiegend aus dem atmosphéarischen Eintrag von
aus den Meeren stammendem lod. Vergleicht man die mittlere jahrliche Depositionsrate von
27| die aus der Analyse von durchfallendem Niederschlag in den Regionen Il und Il zu
4.2 - 1.2" mg m? a® bestimmt wurde, mit dem mittleren **’I-Inventar der sieben Bodenprofile
von 3.5 - 1.6™ g m?, dann kann man feststellen, dass das stabile lod in den Béden das Er-
gebnis jahrtausende langen Eintrags ist. Anthropogenes **| wurde nur wéhren der letzten 50
Jahre eingetragen. Die **°I/**’I-Isotopenverhaltnisse in den Bodenprofilen variierten um mehr
als zwei GroRenordnungen und zeigten starke Unterschiede zwischen den Probenah-
mestandorten. Die niedrigsten *?°I/*?"|-Isotopenverhéltnisse in gréReren Tiefen betrugen je-
doch noch etwa 10°, d.h. zwei GréRenordnungen hoher als das natiirliche Gleichgewichts-
isotopenverhéltnis. Anthropogenes I ist also bereits in groRere Tiefen vorgedrungen.

Das Migrationsverhalten von *?°l und **’l in den Béden kann nur verstanden werden als zeit-
abhangiger kinetischer Prozess, der sowohl unspezifische als auch spezifische Adsorptions-
und Isotopenaustauschprozesse umfasst, die stark von den jeweiligen hydrologischen Be-
dingungen abhangen (Ernst, 2003; Ernst et al., 2003). Als Folge der grof3en Zeitraume, die
fur die Migration von *?| in tiefere Bodenschichten zur Verfiigung standen, konnte das stabile
27| stabilere Adsorptionspléatze mit langen charakteristischen Austauschzeiten besetzen. Die
Sorption des anthropogenen **°l in den Béden geschieht hauptséachlich iber unspezifische
Sorption in Konkurrenz durch lonenaustausch mit *?’l, dass starker adsorbiert wurde iiber
groRe Zeitraume. Dies lasst das rezente, anthropogene **°l in Béden und Oberflachenwasser
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beweglicher und verfiigbarer erscheinen als die relative viel gréRere Menge an **’I. Es zeigt
sich, dass die Migration der lod-Isotope nicht durch stationare Gleichgewichtsmodelle be-
schrieben werden kann. Die fur eine quantitative Beschreibung der Migration der lod-Isotope
bendtigten zeitabh&ngigen kinetischen Modelle sind aber bisher nicht verfiigbar.
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Abbildung 91: Flachenbezogene Inventare von  *?°l in mBgq m 2 und ¥l in g m 2 sowie
1291/%27|.1sotopenverhéltnisse in Einheiten von 10 ™ in einem Bodenprofil aus GroR Lob-
ke in Niedersachsen (Ernst et al., 2003).

Mehr als 99 % des in den Bodenprofilen beobachteten **°| befindet sich noch in den obersten
60 cm der Profile. Dies erlaubt die **I-Inventare in den Profilen als Naherungen fiir das ge-
samte anthropogene *?’I-Inventar zu betrachten. Die bisher vorliegenden Ergebnisse sind in
Tabelle 14 dargestellt. Fir die sieben Bodenprofile aus Niedersachsen ergibt sich so ein ge-
ometrischer Mittelwert von 168 - 1.5" mBg m™. Die aus den fiinf bayrischen Bodenprofilen
ermittelten Inventare sind (nicht signifikant) niedriger als die norddeutschen Inventare.

Das totale **I-Inventar in Niedersachsen ist mehr als drei GréRBenordnungen hoher als der
pranukleare Wert von 0.084 + 0,017 mBqg m™ (Szidat et al., 2000b), der in dem Bodenprofil
von Lutovinovo, Russland, beobachtet wurde. Das totale **°I-Inventar in Norddeutschland ist
auch hoher als die in Moskau, Russland, oder in Zhitomir, Ukraine beobachteten Inventare.
Es handelt sich bei letzteren jeweils um Regionen, die nicht signifikant durch Fallout des Un-
falls von Tschernobyl kontaminiert wurden. Lediglich in Gebieten der Ukraine und Weil3russ-
lands, die durch den Unfall hoch mit Spaltprodukten kontaminiert wurden, sind die totalen
2| Inventare hoher als in Norddeutschland. Dort kann *?°| benutzt werden, den Fallout von
31| aus dem Unfall von Tschernobyl zum Zweck der retrospektiven Dosimetrie abzuschétzen
(Michel et al., 2005b).

Ein Vergleich der integralen Depositionsdichten von *?°l und *?’I mit den aktuellen Depositi-
onsraten filhrt zu den Schlussfolgerungen, dass erstens das **’I in den Béden Ergebnis jahr-
tausende-langen Eintrags ist und zweitens auch gegenwartig signifikante Eintrage von '
stattfinden, die die Inventare in Zukunft weiter erh6hen werden.
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Tabelle 14: Depositionsdichten und Depositionsraten

der lod-Isotope **°I und *#'.

Integrale Depositionsdichten
127| 129|

ort in mg m™ in mBg m~
Geometrischer Mittelwert von 7 tiefen Bodenprofilen aus +1 +1
Niedersachsen (1999) * 3.500 x 1,6 168 X 1,5
Geometrischer Mittelwert von 5 Bodenprofilen +1 +1
aus Bayern (1998/1999) (Daraoui et al., in Vorbereitung) 1.900 x 2,0 109 X 1,5
Geometrischer Mittelwert von Bodenprofilen aus +1 +1
Zhitomir/Ukraine (1997) und Moskau/Russland (1996) 2 520 X 2,1 40% 1,6
Globaler Fallout der atmospharischen ) 28
Kernwaffenexplosionen 3 ’
Préa-nuklearer Boden:
Russland (1939) * ) 0,084 +0,017

Depositionsraten
127| 129|
inmgm?a* inmBg m?a*

Durchfallender Niederschlag in Region Il +1 +1
aus Buer/Niedersachsen (1997 — 2004)5 4,7x13 14 x 1,4
Freilandniederschlag in Region | +1 +1
aus Norderney/Niedersachsen (1997 — 2004) 11x1,4 14 x 1,4

Quellen: *Michel et al., 2004b; Ernst, 2003; Ernst et al., 2003 ; ?Michel et al., 2005b; *Oktay
et al., 2000; *Szidat et al, 200b; ° In Buer lagen die jahrlichen Depositionsraten im Zeitraum
1997 bis 2003 im durchfallenden Niederschlag um den Faktor 3,7 - 1,3 fiir **° bzw. um den
Faktor 3,4 - 1,6 fiir **’I hoher als im Freilandniederschlag.

7.8.5 Das **°I/**"|-Ungleichgewicht in der Umwelt

Als Konsequenz der unterschiedlichen Eintragsgeschichten sind die beiden lod-Isotope,
and *#'I, heute im Ungleichgewicht in allen untersuchten Umweltkompartimenten. Dies kann
dargestellt werden, indem man die **°l/**'I-Isotopenverhéltnisse gegen die jeweiligen **’I-
bzw. #|-Konzentrationen auftragt. Abbildung 92 stellt diese fiir die bisher fir Meerwasser
und in Norddeutschland fur Freiland- und durchfallenden Niederschlag, fur Oberflachen- und
Grundwasser und fur Oberbdden erzielte Ergebnisse dar.

129|

Die gemessenen **°l/**’I-Isotopenverhaltnisse reichen von 3 - 10° im Englischen Kanal vor
der franzésischen Kiiste bis 10"° im Grundwasser. In einer Grundwasserprobe wurde ein
Isotopenverhaltnis von 1.0 - 10™ gemessen (Michel et al., 2004). Abgesehen von Proben
menschlicher und tierischer Schilddriisen liegen die Konzentrationen von '*I zwischen
210" gg*und 10" gg?, d.h. 6.5 mBq kg™ und 6.5 nBq kg™. Die Konzentrationen von **’|
liegen im Bereich von 2 - 10° g g™ bis 2 - 10™° g g™. Anthropogenes *?°I wurde in allen unter-
suchten Tiefen beobachtet: in Béden bis 2,5 m und in Grundwasser bis zu Infiltrationstiefen
von 10 m.

Im Meerwasser ist die **’I-Konzentration in den untersuchten Proben mit ca. 40 ng/l relativ
konstant. Auf die héheren **’I-Konzentration im Wattenmeer wurde bereits oben hingewie-
sen. Die Variabilitat der **°I/**"|-Isotopenverhéltnisse im Meerwasser (iber mehr als vier Zeh-
nerpotenzen von 2 - 10™ bis 3 - 10° ergibt sich ausschlieBlich durch die Kontamination mit
anthropogenem .
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Im Freilandniederschlag zeigt sich bei den *'I-Konzentrationen eine Variabilitdt um etwa
einen Faktor Vier. Der geometrische Mittelwert der *?’I-Konzentrationen liegt bei 2 ng I, um
einen Faktor 20 niedriger als im Meerwasser. Die *?°I/*?"|-Isotopenverhéltnisse im Freiland-
niederschlg variieren um etwa eine Zehnerpotenz zwischen 107 und 10®. Die roten Paralle-
logramme in Abbildung 92 zeigen, dass die Variabilitat der **°I1/**’I-Isotopenverhaltnisse der
Korrelation mit den **°I-konzentrationen folgt, ebenfalls mit um einen Faktor 20 niedrigeren
12%|_.Konzentrationen im Niederschlag als im Meerwasser bei gleicher Variabilitat der **°I-
Konzentrationen wie der **'I-Konzentrationen bei gegebenem **°l/**’I-Isotopenverhaltnis.

Das heit, dass **°l und **’I im Freilandniederschlag vollstandig durch lod aus dem Meer
erklart werden kann. Wirde ein signifikanter Beitrag aus den luftgetragenen Emissionen aus
Sellafield oder La Hague zum Fallout von #°| existieren, musste sich das in einer gréReren
Variabilitat der **°1/**’I-Isotopenverhaltnisse im Niederschlag ausdriicken. Diese erhéhte Va-
riabilitat wiirde sich nicht in der Darstellung der *#1/**"|-Isotopenverhaltnisse gegen die **’I-
Konzentrationen auswirken. In der Spaltung von #**U mit thermischen Neutronen wird neben
29 ‘auch ™I im Verhéltnis Y(*°I)/Y(**'l) = 6,1:1 erzeugt. Eine Beeinflussung der '*°I-
Konzentrationen im Niederschlag von nur 0,1 fg/l durch luftgetragene Emissionen wirde in
der Darstellung der '*°I/**"|-Isotopenverhéltnisse gegen die '*I-Konzentrationen bereits er-
kennbar sein, wiirde aber die Darstellung der **°I/**I-Isotopenverhéltnisse gegen die *'I-
Konzentrationen nicht verandern. Zusammen mit der bereits oben festgestellten Konstanz
der '*|-Depositionsraten im letzten Jahrzehnt fiihren vorstehende Uberlegungen zu der
Schlussfolgerung, dass **°I und **'I im Niederschlag in Norddeutschland vollstandig durch
die Ableitungen aus Sellafield und La Hague ins Meer erklart werden kdonnen. Hinweise auf
signifikante Immissionen aus den luftgetragenen Ableitungen der Wiederaufarbeitungsanla-
gen liegen nicht vor.

Die Ergebnisse fir den durchfallenden Niederschlag aus Norddeutschland heben sich in
Abbildung 92 deutlich gegen die fir Freilandniederschlag ab. Sie folgen prinzipiell der glei-
chen Systematik in Bezug auf die Beziehung zwischen den **°1/**"I-Isotopenverhéltnisse und
den lod-Isotopen im Meerwasser. Allerdings fehlen im durchfallenden Niederschlag Proben
mit *2°1/*?"|-Isotopenverhéltnissen unter 2 - 107. Dies erscheint plausibel, da mit einer Anrei-
cherung partikel-gebundenen lods im durchfallenden Regen gerechnet werden kann, da in-
folge der Belaubung lod aus der Luft gefiltert wird. Partikel-gebundenes lod zeigte aber in
der Messung auf Foéhr die héchsten *2°1/*?"|-Isotopenverhéltnisse (8,4 + 1,8) - 10™".
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Abbildung 92: Das Ungleichgewicht zwischen ~ **°I und *?’I in der Umwelt wird durch
den Vergleich der *°I/**"I-Isotopen-verhaltnisse als Funktionen der ~ **’I- (oben) und **°I-
(unten) Konzentrationen im Wasser-Boden-System in N orddeutschland und in der
Nordsee deutlich: Nordseewasser (blau-wei3e Dreieck e), Freilandniederschlag (hell-
blaue Kreise), durchfallender Niederschlag (dunkelb laue Kreise), Oberflachenwasser
aus den Regionen II-1V (rote Kreise), Oberflachenwa  sser aus dem Grof3en Meer in Re-
gion | (weil3e Kreise), Grundwasser (graue Kreise), Oberboden (schwarz-braune Rau-
ten). Zusatzlich sind die Ergebnisse fir zwei Probe  n aus dem Indischen Ozean aus
dem Jahr 2005 (hellblaue Dreiecke und eine Probe au s Hawaii aus dem Jahr 1997
(dunkelblaues Dreieck) angegeben. Die durchzogenen gestrichelten Linien sind die
Korrelationsgeraden fir Meerwasser. Bzgl. der roten Vierecke siehe Text.
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Die aus der Atmosphare eingetragenen lod-Isotope gelangen in das System von Oberfla-
chenwasser und Boden, wo frisches *?’l und **I mit den lod-Isotopen austauschen, die in
den Boden bereits vorhanden sind. Die '*/I Konzentrationen in den Boéden werden stark
durch die hydrologischen Bedingungen beeinflusst. In Oberbdden reichten die **'I-
Konzentrationen von 2 - 10° g g™ bis 510" g g*, die Konzentrationen von *#| lagen zwi-
schen 2-10%gg™ und 310" gg®, d.h. 1 mBg kg* und 0.2 mBq kg*. Die **°I/*¥'I-
Isotopenverhéltnisse in Oberflachenwasser (2 -10° bis 1.7 - 10%) and im Oberbodens
(2 - 107 bis 2- 10°) sind niedriger als die im Niederschlag. Im Oberflachenwasser findet eine
Verdiinnung des lods aus dem Fallout mit stabilem *?’l, das nur schwach im Boden adsor-
biert ist statt und ein wesentlicher Abtransport des lods mit dem Oberflachenwasser muss in
Betracht gezogen werden. Die Isotopenverhdltnisse in den Bodenprofilen und im Grundwas-
ser belegen die hohe Mobilitat und Akkumulation von *#| in den Wasser ungeséattigten Bo-
denzonen, eine effiziente Migration in die Wasser gesattigten Bodenschichten und einen
andauernden Transfer von anthropogenen **I in das Grundwasser.

Einen Sonderfall stellt das Oberflachenwasser aus Region | (GroRRes Meer) dar. Hier sind
auRergewohnlich hohe **’I- und **|-Konzentrationen zu verzeichnen. Dies ist in den hydrolo-
gischen Bedingungen des Grof3en Meeres begriindet, dass aufgrund der Nahe zur Nordsee
deutlich durch Seaspray und durch Austausch mit kiistennahem Grundwasser (der Wasser-
stand des GroRen Meeres liegt bei 1,4 m unter NN) relativ hohe '?I- und '*I-
Konzentrationen aufweist.

Die 'I/**'I-Isotopenverhéltnisse in den Oberbéden hangen nicht von den '*I-Konzen-
trationen ab, die innerhalb einer geometrischen Standardabweichung von [ konstant sind.
Ausnahmen stellen die hier nicht behandelten Waldboden dar, die hohere %I-
Konzentrationen aufweisen. Die #1/*?"|-Isotopenverhaltnisse in Oberbdden zeigen eine in-
verse Korrelation mit den *?’I-Konzentrationen auf. In den Bodenproben liegen die héchsten
2%|.Konzentrationen bei 6. - 10" g g™, d.h. 4 mBq kg™, und die **°l/**"I-Isotopenverhaltnisse
gehen bis zu 5 - 107 in Waldbdden.

Die |- und **’I-Konzentrationen in Vegetation und Nahrungsmitteln sowie die Transferfakto-
ren fur **°1 und *?’I zeigen Einfliisse vielfaltiger Effekte. Fiir Gras, Getreide und Blattgemiise
deuten erhéhte **°I/**"I-Isotopenverhaltnisse auf direkte Kontamination durch nasse und tro-
ckene Deposition hin. Fur andere Pflanzen und Gemidse, fur Milch, Fleisch und Pilze mani-
festiert sich die Aufnahme tiber den Wurzelpfad durch gleiche **°l/**I-Isotopenverhéltnisse.
lhre Konzentrationen von *?°l und **’I liegen zwischen denen von Bdden und Oberflachen-
wasser. Solange der Transfer der lod-Isotope in die Pflanzen durch Wurzelaufnahme domi-
niert wird, entsprechen die '?1/*?'|-Isotopenverhéltnisse sowie die ?I- und '#I-
Konzentrationen denen der Region, die in Abbildung 92 durch die Daten fir Seewasser, Nie-
derschlag, Oberflachenwasser und Oberboden aufgespannt werden. Nur wenn die direkte
Kontamination der Pflanzenoberflache durch Fallout relevant ist, liegen die entsprechenden
Daten auf3erhalb dieser Bereiche. Dies ist z.B. der Fall fir Gras, Getreide und Blattgemuse
in Region | als Folge der direkten Kontamination durch Seaspray. Das Verhalten der lod-
Isotope im Oberboden bestimmt auch den Transfer zu Tieren (Abbildung 93). In der Darstel-
lung der **°1/**'I-Isotopenverhéltnisse als Funktion der *?’I-Konzentrationen wird eine inverse
Korrelation parallel zur der in Oberbdden beobachtet.

7.8.6 10d-129 und lod-127 in Tieren und Menschen

Fur den Transfer der lod-Isotope zum Menschen erwiesen sich die Analysen von Gesamt-
nahrung als besonders wichtig. In neun von zehn Proben konnte kein *?°I nachgewiesen
werden bei Nachweisgrenzen zwischen 0.6 fg g™ und 1 fg g, d.h. 4 nBq g™ und 9 nBq g™
Die **°I/*"I-Isotopenverhdltnisse in diesen Proben lagen deutlich niedriger als 10®. Nur in
einer Probe von Gesamtnahrung, die Fisch enthielt, war **°I nachweisbar, das '*I/**'I-
Isotopenverhaltnis lag bei 10~". Die **’I-Konzentrationen in allen Proben der Gesamtnahrung
waren allerdings relative hoch (0.1 pg g™ - 0.2 ug g™*). Wir nehmen an, das der iiberwiegen-
de Anteil des *#I, der urspriinglich in den Nahrungsmitteln enthalten war, wéhrend der Zube-
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reitung verloren ging und dass iodiertes Kochsalz mit niedrigen **°1/**’I-Isotopenverhaltnissen
gegen Ende der Zubereitung zugegeben wurde. Die lod-Konzentrationen in der Gesamtnah-
rung entsprachen taglichen *?’I-Aufnahmen zwischen 180 und 400 pg d™*, mehr als der Wert
von 150 pg d*, der von der WHO empfohlen wird. Weiterfiihrende Untersuchungen zeigten,
dass sowohl in Deutschland gebréuchliche iodierte Speisesalze als auch Nahrungssupple-
mente wie Vitamintabletten und lod-Tabletten zusatzliche lod-Quellen mit sehr niedrigen
1291/127|.1sotopenverhéltnissen (Klipsch, 2005) in der Ernéhrung darstellen. Diese entkoppeln
die derzeitige lod-Versorgung der Menschen in Deutschland teilweise von den normalen
radiodkologischen Expositionspfaden.

In Abbildung 93 sind alle **°I/**"I-Isotopenverhéltnisse aller tierischen und menschlichen
Schilddrisen zusammengefasst, die bisher fir Standorte fernab von Emittenten berichtet
wurden. Seit den 1970er Jahren wurden solche Messungen von Handl und Mitarbeitern
durchgefuhrt; (Handl et al., 1993; Handl, 1996; und dort angegebene Referenzen). In neue-
rer Zeit berichteten Hou et al. (2003) Uber die Analyse von Schafsschilddriisen aus Dane-
mark und von menschlichen Schilddriisen aus WeilRrussland. In diesen Tierschilddrisen
entsprachen die *°I/**’I-Isotopenverhaltnisse weitgehend denen im Niederschlag in Nord-
deutschland. Die **I/**'I-Isotopenverhéltnisse in menschlichen Schilddriisen sind niedriger
als andere biosphérische Isotopenverhaltnisse. Dies kann auch dadurch erklart werden, dass
die Nahrungsmittel mit den héchsten *?’I-Konzentrationen wegen der Verdiinnung mit stabi-
lem lod aus den Boden die niedrigsten '*°I/**"|-Isotopenverhéltnisse aufweisen. Schilddriisen
von Kiihen, Schafen, und grasenden Wildtieren zeigen '*1/**'I-Isotopenverhaltnisse, die
durch direkte Kontamination Gber nasse und trockene Deposition beeinflusst sind und die um
eine GréRenordnung hoher liegen als die von Menschen. *2°1/*?’|-Isotopenverhaltnisse ober-
halb von 10 wurde in Europa bisher nur fiir den Nord Cotentin unter dem direkten Einfluss
der Emissionen aus La Hague berichtet (Frechou et al., 2002).

Menschliche Schilddriisen in Deutschland weisen niedrigere *°I/**’I-Isotopenverhéltnisse als
tierische Schilddriisen auf. Dartber hinaus liegen die Isotopenverhaltnisse menschlicher
Schilddriisen mit 2 - 10° bis 3 - 10® aus den Jahren 1998 und 2002 in Norddeutschland nied-
riger als die aus den Jahren 1985 bis 1990. Die *#1/**"|-Isotopenverhaltnisse in menschlichen
Schilddrisen aus Weil3russland (Hou et al., 2003) sind noch niedriger als in denen aus Nord-
deutschland. Das mittlere **°I/**’I-Isotopenverhéltniss von 1.1 - 10° in menschlichen Schild-
driisen entspricht einer Strahlenexposition mit einer jahrlichen Schilldrisendosis von [6 nSv
fir Erwachsene.
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Abbildung 93: **°I/**’|-Isotopenverhéltnisse in tierischen (oben) und men

ten) Schilddriisen aus Europa fernab von
bzgl. Einzelheiten und Referenzen. Die durchgezogen
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12%_Emittenten; (siehe Michel et al., 2004b)

e Linie gibt grob den zeitlichen
Trend der *#I/**'I-Isotopenverhaltnisse im Niederschlag wieder.



8 Schlussfolgerung und Ausblick

8.1 Beantwortung der Fragen des Auftrages

Der vorliegende Bericht beschreibt den Zustand der Nordsee in Hinblick auf die untersuch-
ten, langlebigen Radionuklide **I und *°Tc, sowie zusétzlich von °H, *Sr, *'Cs, **®*Pu,
239, 240p ynd 2*'Am fur das Jahr 2005. Diese langlebigen, anthropogenen Radionuklide, die
aus den Europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen in die See eingetragen werden, sind
derzeit noch nicht radiologisch relevant. Am Beispiel des lods wurde deutlich, wie gravierend
der Mensch Verédnderungen in der Umwelt verursacht hat. Diese Veranderungen sollten
auch unter Berlcksichtigung der anderen Nuklide, insbesondere der Aktiniden, im Sinne der
Nachhaltigkeit kiinftiger Strahlenschutzkonzepte Uberwacht werden. Die mit diesem Bericht
erstellte Datenbasis kann als Ausgangspunkt angesehen werden, um kinftige Veranderun-
gen zu beurteilen.

Die deutsche Nordseekiste wird maf3geblich von den Ableitungen aus La Hague beeinflusst.
Als Uberwachungspunkt dieser Ableitungen bietet sich die Station Borkumriff an, da diese
Station unter direkter Beeinflussung von La Hague steht und sich in deutschen Hoheitsge-
wassern befindet. Als weiterer Kontrollpunkt wird die Station Elbe 1 empfohlen.

Die Verhaltnisse der verschiedenen Radionuklide lassen eine Einschatzung zu, an welcherm
Ort welche Quelle die vorliegende Kontamination dominiert. Mit Hilfe von Modellrechnungen
lassen sich die relevanten Transportprozesse voraussagen und Ausbreitungsszenarien der
Radionuklide simulieren.

Die Ergebnisse des Vorhabens beschreiben den Ist-Zustand des Untersuchungsgebietes
beschreiben. Die Interpretation der Ergebnisse mit Hilfe von Modellrechnungen lasst Aussa-
gen Uber die relevanten Transportprozesse zu. Die Aktivitatsverhaltnisse der verschiedenen
Radionuklide und die **°I/*?"|-Isotopenverhéltnisse kénnen im Hinblick auf die unterschiedli-
che Bedeutung der Emittenten interpretiert werden.
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9 Offene Fragen

In Zeitreihen werden am Zentrum fir Strahlenschutz und Radiodkologie der Leibniz Universi-
tat Hannover die Eintrage des **I und **°| kontinuierlich tiberwacht. Es fehlt eine Bilanzie-
rung des Eintrages von *?| iiber den Niederschlag fiir die gesamte Bundesrepublik Deutsch-
land. Um dieser Fragestellung nachzugehen, empfiehlt sich eine umfassende Kartierung von
Gesamtdeutschland in Bezug auf den Eintrag des '*I tiber den Niederschlag. Ebenfalls lie-
gen noch keine Informationen Uber den Transport des eingetragenen lods ins Meer Uber das
Oberflachenwasser in Flissen vor.

Wenig ist bisher tber die Austauschprozesse des lods aus dem Meer in die Atmosphére und
des mdoglichen Eintrags auf dem Land bekannt. Es kann vermutet werden, dass die Nordsee
einen ganz wesentlichen Einfluss auf die lodbilanz der Landmassen besitzt. Weiter ist nicht
bekannt, in welchem Ausmalf das lod in Algen angereichert wird, anschlieend in das Sedi-
ment eingelagert und durch Remineralisation wieder in die Wassersaule freigesetzt wird. Es
kann vermutet werden, dass derartige Prozesse den Transport der Radionuklide durch die
Nordsee erheblich beeinflussen.

Des Weiteren liegen noch keine hinreichenden Informationen tber den Transport von Radio-
nukliden in Flussen Richtung Meer vor. Nicht nur in Hinblick auf das
OSPAR-Ubereinkommen, sondern auch als grundsatzliche Fragestellung ist die Untersu-
chung und Bilanzierung des Transports von #I, 28pu, 2°2py *!Am und Uranisotopen mit
dem Oberflachenwasser der Flisse in die Nordsee zu erfassen. Die langlebigen Nuklide der
Thoriumreihe gilt es dabei zu erfassen.

Die 1-129/1-127 Isotopenverhéltnisse sind derzeit in allen europaischen Umweltkompartimen-
ten im Ungleichgewicht. Damit werden die lod-Isotope zu Tracern, die es mit hoher Empfind-
lichkeit erlauben, die anthropogenen Veranderungen zu quantifizieren und ggfs. Uber Zeitrei-
hen zu Uberwachen.
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Anhang I: Emissionen aus

La Hague und Sellafield

Emissionsdaten von Sellafield und La Hague

Dieser Abschnitt stellt zuerst die absoluten Emissionsdaten der Anlagen in Sellafield und La
Hague dar, anschlie3end werden die Verhaltnisse der Nuklide zum lod-129 gebildet und mit

den beiden Emissionsquellen in ei

nem Diagramm dargestellt.
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Abbildung 94: Zeitlicher Verlauf der flissigen Trit

ium-(*H)-Emissionen aus La Hague

und Sellafield.
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Abbildung 95: Zeitlicher Verlauf der flissigen

lafield.
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Tc-99-Emissionen aus Sellafield und La Hague
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Abbildung 96: Zeitlicher Verlauf der fllissigen ¥Tc-Emissionen aus La Hague und Sel-
lafield.

Cs-137-Emissionen aus Sellafield und La Hague
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Abbildung 97: Zeitlicher Verlauf der flissigen ~ '*’Cs-Emissionen aus La Hague und Sel-
lafield.

160



Pu-238-Emissionen aus Sellafield und La Hague
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Abbildung 98: Zeitlicher Verlauf der flissigen  ***Pu-Emissionen aus La Hague und Sel-
lafield.

Pu-239, 240-Emissionen aus Sellafield und La Hague
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Abbildung 99: Zeitlicher Verlauf der flissigen  #*° **°Pu-Emissionen aus La Hague und
Sellafield.
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Pu-241-Emissionen aus Sellafield und La Hague
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Abbildung 100: Zeitlicher Verlauf der flussigen

241py-Emissionen aus La Hague und
Sellafield.

Am-241-Emissionen aus Sellafield und La Hague
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Abbildung 101: Zeitlicher Verlauf der Americium-241
Sellafield (soweit Daten verflgbar). Zu beachten is
besserer Ubersichtlichkeit an der Y-Achse 100 TBq b
gen Abbildungen 10 TBqg.

-Emissionen aus La Hague und
t, dass das Hauptintervall zwecks
etragt und nicht wie in den Uubri-
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Aktivitatsverhaltnisse der Emissionen: H-3 / 1-129
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Abbildung 102: *H/**°I-Aktivitatsverhaltnisse der flissigen Emissionen a  us La Hague
und Sellafield im zeitlichen Verlauf.
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Abbildung 103: *°Sr/**°I-Aktivitatsverhaltnisse der flissigen Emissionen a  us La Hague
und Sellafield im zeitlichen Verlauf.
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Tc-99/1-129

Aktivitatsverhaltnisse der Emissionen: Tc-99 / I-1®
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Abbildung 104: *°Tc/**°I-Aktivitatsverhaltnisse der fliissigen Emissionen a

und Sellafield im zeitlichen Verlauf.

us La Hague
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Abbildung 105:

gue und Sellafield im zeitlichen Verlauf.
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Abbildung 106:

Aktivitdtsverhaltnisse der Emissionen: Pu-238 / I-29
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Abbildung 107:

239, 240py /|- Aktivitatsverhaltnisse der fliissigen Emissionen a

Hague und Sellafield im zeitlichen Verlauf.

165

us La



Pu-241/1-129

Aktivitatsverhaltnisse der Emissionen: Pu-241 / 1-29
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Abbildung 108: **'Pu/**I-Aktivitatsverhaltnisse der fliissigen Emissionen a

gue und Sellafield im zeitlichen Verlauf.
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Aktivitatsverhaltnisse der Emissionen: Am-241/1-129
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Abbildung 109: **'Am/*¥|-Aktivitatsverhéaltnisse der flissigen Emissionen a

gue und Sellafield im zeitlichen Verlauf.
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Anhang Il: Zusammenfassung der Analysenergebnisse

Zusammenfassung der lod-129-Ergebnisse

Tabelle Al: Ergebnisse der ersten Beprobungsfahrt,

Deutsche Bucht vom 25.05. bis 05.06.2005, Gaul} 440.

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU | in°C in fg/g in uBg/l in ng/g in 10°
Stade 54,37 9,327 25.05.2005 5 0,4 16,2 048 |+ ]| 0,03 3,1 +| 0,2 9,5 +] 02 49 + 3
MEDEM 53,53 8,43 25.05.2005 5 22,23 | 13,1 44,5 + 1,9 2908 | £ ] 12,1 29,7 +| 07 1477 + 71
KS 11 54,04 8,075 25.05.2005 5 13,7 552 [+]| 2,1 360,6 | +| 13,8 36,4 +] 11 1494 + 72
Elbe 1 54 8,065 26.05.2005 0 32,3 - 45,6 +| 2,2 298 + | 14,7 32,4 +| 0,7 1387 + 74
Elbe 1 54 8,065 26.05.2005 5 32,3 11,6 55,4 +| 2,2 361,7 |+ | 14,1 33,8 +| 05 1614 + 68
Elbe 1 54 8,065 26.05.2005 10 32,4 - 521 [+]| 2,2 340,7 |+ ] 14,1 35,9 +] 09 1429 + 69
Elbe 1 54 8,065 26.05.2005 20 32,5 - 48,7 +| 2,3 3186 |+ | 151 31 + 1,6 1550 + 110
UFSDB 54,107 7,26 26.05.2005 5 336 | 11,7 41 +] 18 2678 [+ [ 11,7 35,3 +| 06 1142 + 54
AMRU1 54,3 8,1 01.06.2005 5 30,3 13,5 54,9 +| 2,2 3586 |+ | 14,1 32,3 +| 09 1674 + 81
SYLT1 55 8 01.06.2005 5 31,3 | 12,8 453 || 1,8 2962 [+ 119 32,9 +] 08 1358 + 64
URST3 55 6,47 02.06.2005 5 34,1 | 114 273 [+]| 15 1783 |+ ]| 9,6 38 +| 06 706 + 40
SWWBA 54,4 5,3 03.06.2005 0 34,5 - 6,1 + 1,2 40,1 +| 79 40,7 +| 0,8 148 + 29
SWWBA 54,4 5,3 03.06.2005 5 34,5 | 11,9 7,8 +] 12 51 + 8 40,7 +]| 17 189 + 31
SWWBA* 54,4 5,3 03.06.2005 10 34,5 - 5,5 + 1,2 35,9 +| 7,7 39,4 + 1,3 137 + 30
SWWBA* 54,4 5,3 03.06.2005 10 34,5 - 7,5 +] 03 49 +| 1,7 39,4 +] 13 187,18 +| 8,93
SWWBA 54,4 5,3 03.06.2005 42 34,5 - 8,7 + 1,2 56,7 +| 79 41 +| 0,7 209 + 29
NEFB 54,2 5,4 03.06.2005 5 34 12,1 16,6 + 1,3 108,7 | +| 8,2 39,9 +| 0,7 410 + 32

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
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Tabelle Al (Fortsetzung): Ergebnisse der ersten Bep

robungsfahrt, Deutsche Bucht vom 25.05. bis 05.06.2

005, Gaul’ 440.

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU in °C in fg/g in uBg/l in ng/g in 10°

WBANK 54,4 6,15 03.06.2005 0 34,1 - 16,7 + |15 109,3 +]9,9 37,7 +| 07 437 + 40

WBANK 54,4 6,15 03.06.2005 5 34,1 12,4 16,2 + |13 106 +]83 38 +| 07 420 + 34

WBANK 54,4 6,15 03.06.2005 10 34,1 - 17 + |13 111,1 +| 8,6 37,2 +| 05 450 + 35

WBANK 54,4 6,15 03.06.2005 40 34,1 - 21,5 + |14 140,2 +191 37,3 +| 07 566 + 38
11,

NGW8 54,2 6,47 03.06.2005 0 33,7 - 38,7 + | 1,7 252,8 +| 4 36,1 + 1 1054 + 55
11,

NGW8** 54,2 6,47 03.06.2005 5 33,7 12 40,4 + |18 264,3 +| 8 38,9 +| 09 1023 + 52
11,

NGW8 54,2 6,47 03.06.2005 5 33,7 12 42,3 + |18 276,5 +| 9 37,7 +| 08 1104 + 53
10,

NGW8 54,2 6,47 03.06.2005 10 33,7 - 38,9 + |16 254,1 +| 5 34,3 +| 14 1116 + 65

NGW8 54,2 6,47 03.06.2005 36 33,8 38,6 + | 1,7 252,1 +| 11 36,7 +| 06 1036 + 48
10,

BRGRU 53,565 6,12 04.06.2005 5 33,3 - 34,3 + |16 224,5 +| 4 37,3 +| 08 907 + 47
13,

BRIFF** 53,405 6,25 04.06.2005 5 32,2 13,5 50,6 + 2 330,7 +| 2 40,7 +| 09 1223 + 56
19,

BRIFF 53,405 6,25 04.06.2005 5 32,2 13,5 52,6 + 3 343,7 +| 6 41,7 +| 16 1243 + 86
16,

NORDE 53,48 7,1 04.06.2005 5 31,9 13,9 69,5 + |25 454,1 +| 5 38,4 +| 08 1783 + 75
17,

WESER 53,51 8 05.06.2005 5 32 14,3 73,9 + | 27 483,1 +| 4 40,3 +| 08 1806 + 74

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben

** nach Probennahme nicht mit NaOH versetzt
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Tabelle A2: Ergebnisse der groRen Nordseereise, Gau

3 446 a vom 10.08.2005 bis 28.08.2005.

Stati- sampling 1-129/1-
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 127
in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU | in°C fglg in uBg/l in ng/g in 10°
1 STADE 53,371 9,328 10.08.2005 0 1,51 19,6 1,05] + | 0,05 6,9 ] 03 11] + 1 94| + 2
MEDEM-
2 Reede 53,525 8,437 10.08.2005 0 20,92 | 175 431 £ | 18] 2819] + |116 29,1| + 1 1457 ] + 78
10 TSS of Texel 52,599 4 11.08.2005 0 34,86 | 16,7 322 +| 13| 2105| | 8,7 34,1 £ [ 0,9 929 | * 46
Outer Gab-

14 bard 51,599 2 11.08.2005 0 34,69 18 31,3] + | 1,3] 2047 ] 85 36,3| * 1 850 | * 42
901 | oOstl.Falls Gap 51,3 2 12.08.2005 0 34,94 | 17,8 60,2] + | 25| 3934 + |16,2 352 £ (11 1685 | + 86
902* | Str. von Dover 51,05 1,3 12.08.2005 0 34,94 | 18,2 5371 | 22| 3509 + |145 56,4 + | 1.3 936 | * 44
902* | Str. von Dover 51,05 1,3 12.08.2005 0 34,94 | 18,2 546 + | 2,3] 356,7| = |14,7 56,4 + | 1,3 952 | * 45
903 O-Meridian 50,3 0 12.08.2005 0 35,11 | 17,5 79,1] + | 33 517 + | 21,3 415 £ [ 1,8 1878 | + 112

NE Casquet-

904 tes 50,2 -2 12.08.2005 0 35,18 | 17,8 271+ | 11| 1764| + ] 7,3 415| £ [ 15 640 | + 35
SSW-lich

905 Start Point 49,5 -4 13.08.2005 0 35,32 19 18 +| 0,1 119] + | 0,6 42,8 £ [ 0,7 42| + 2
NW-lich O-

906* uessant 49 -6 13.08.2005 0 35,3 19,6 0,58] + | 0,04 38| +] 03 415] + 2 141 + 1
NW-lich O-

906* uessant 49 -6 13.08.2005 0 35,3 19,6 0,51] + | 0,04 33| +] 03 379 £ [ 0,7 13| + 1
NW-lich O-

906 uessant 49 -6 13.08.2005 50 35,33 | 10,8 0,29] + | 0,04 19+ ] 0,2 376| £ [ 05 75| 1
NW-lich O-

906* uessant 49 -6 13.08.2005 100 35,33 | 10,8 0,96] + | 0,05 6,3 +] 04 37,8| £+ [ 0,8 25| + 2
NW-lich O-

906* uessant 49 -6 13.08.2005 100 35,33 | 10,8 18] £ | 01 11,8] + | 0,6 378| £ [ 0,8 47| + 2

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
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Tabelle A2 (Fortsetzung): Ergebnisse der groRen Nor

dseereise, Gaul’ 446 a vom 10.08.2005 bis 28.08.2005

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU | in°C fg/g in uBa/l in ng/g in 10°
VTG-
907* Ouessant 48,4 -5 13.08.2005 0 35,32 17 0,5 + | 0,09 3,3 +| 06 443 | x| 1,7 11 + 2
VTG-
907* Ouessant 48,4 -5 13.08.2005 0 35,32 17 025 | + | 0,01 1,7 +| 01 337 || 09 7,4 + 0,4
VTG-
907 Ouessant 48,4 -5 13.08.2005 50 35,34 | 12,7 0,11 | + 0 0,7 + 0 31,2 +| 0,9 3,5 + 0,2
VTG-
907* Ouessant 48,4 -5 13.08.2005 100 - 0,37 + 0,09 2,4 + 0,6 38 + 1,1 9,5 + 2,4
VTG-
907* Ouessant 48,4 -5 13.08.2005 100 - - 0,24 | + 0,01 1,6 + 0,1 50 +| 0,8 4,8 + 0,2
W-lich Guern-
908 sey 49,3 -3 14.08.2005 0 35,23 18 156 | * 0,6 102,2 [+ ]| 4,2 41,2 || 14 373 + 20
Cap de la
909 Hague 49,55 -1,599 14.08.2005 0 3512 | 179 | 762 | * 3,1 497,8 | £ | 20,6 398 || 09 1884 + 89
N-lich Le
910 Havre 50 0 14.08.2005 34,76 | 176 | 129,1 | + 5,3 8434 |+ | 34,8 39,7 +| 0,8 3199 + 147
911 | Cap Griz Nez 50,5 1,3 15.08.2005 0 34,66 | 189 | 908 | * 3,7 593,3 [+ ]| 245 425 |+ 1 2101 + 100
911 Cap Griz Nez 50,5 1,3 15.08.2005 20 34,69 | 18,2 894 | + 3,7 584,1 [+ | 241 40,4 +| 0,9 2176 + 102
911 | Cap Griz Nez 50,5 1,3 15.08.2005 33 - 89,2 | 3,7 583,1 [+ ] 24,1 393 || 11 2235 + 110
13 Bligh Bank 51,422 2,514 15.08.2005 0 34,4 18,5 714 | * 2,9 466,6 | = | 19,3 33,3 + 1,1 2109 + 110
13 Bligh Bank 51,422 2,514 15.08.2005 36 - - 70,5 | * 2,9 461 + 19 32,1 + 1 2165 + 110
Maas Appro-
12 ach 51,585 3,44 15.08.2005 0 30,69 | 18,6 63,7 + 2,6 416,3 17,2 47,1 3,6 1331 116
ljmuiden
11 Appr. 52,3 4,2 15.08.2005 0 31,51 | 18,2 56,8 | + 2,3 371,3 | | 15,3 45,3 + 1,7 1234 + 69
15 Noord Hinder 52,3 2,5 16.08.2005 0 34,84 17 36,8 | + 15 2406 [+] 9,9 515 |*]| 07 703 + 31
16 Dowsings 53,2 1,4 16.08.2005 0 34,71 | 16,2 2,5 + 0,1 166 |*]| 0,7 357 || 04 70 + 3
46 59 -1,3 17.08.2005 0 35,29 | 14,2 0,8 + 0 5 + 0,3 48,5 + 1,1 16 + 1
46 59 -1,3 17.08.2005 45 35,28 | 11,41 | 0,48 | = | 0,04 3,1 +| 03 458 | * 1 10 + 1
46 59 -1,3 17.08.2005 97 - - 0,28 | + 0,04 1,8 + 0,2 41,4 +| 0,8 6,7 + 0,9

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
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Tabelle A2 (Fortsetzung): Ergebnisse der groRen Nor

dseereise, Gaul’ 446 a vom 10.08.2005 bis 28.08.2005

Stati- sampling-
on Name Lat Lon Date depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
DD.MMm in in
DD.MMmm m inm PSU | in°C fglg in uBag/l in ng/g in 10°
E-lich Shet-
53 lands 60 -0,3 17.08.2005 0 35,31 | 13,6 | 0,27 | + | 0,04 1,8 +] 0,2 447 |+ | 0,9 6 + 0,8
E-lich Shet-
53 lands 60 -0,3 17.08.2005 60 35,37 | 9,33 | 0,27 | + | 0,04 1,8 +]| 0,2 46 + 1 5,8 + 0,8
E-lich Shet-
53 lands 60 -0,3 17.08.2005 120 3537 | 8,1 0,22 | + | 0,04 1,4 +]| 0,2 456 | x| 11 4,7 + 0,8
52 Bergenbanken 60 2 18.08.2005 0 34,02 | 13,7 4,5 + 0,2 294 |+]| 13 40 +| 07 111 + 5
E-lich Bergen-
51 bank 60 4,3 18.08.2005 0 33 13,8 9,3 + 0,4 609 |*]| 25 398 |+| 08 231 + 11
E-lich Bergen-
51 bank 60 4,3 18.08.2005 100 3523 | 7,8 1,7 + 0,1 112 |+]| 05 449 || 11 38 + 2
E-lich Bergen-
51 bank 60 4,3 18.08.2005 250 - - 15 + 0,1 9,6 +| 05 431 || 14 34 + 2
w-lich Boknaf-
50 jord 59 4,29 18.08.2005 0 32,58 | 148 | 13,7 | + 0,6 89,2 |+ | 37 405 | +| 05 332 + 14
w-lich Boknaf-
50 jord 59 4,29 18.08.2005 100 35,29 | 8,23 0,9 + | 0,05 5,9 +| 03 45 +| 08 20 + 1
w-lich Boknaf-
50 jord 59 4,29 18.08.2005 230 - - 1,4 + 0,1 8,9 +| 04 434 | +| 0,8 31 + 2
49 Utsiragrunnen 59 3 19.08.2005 0 34,01 | 14,7 4,8 + 0,2 315 | +| 13 42 + 1 113 + 6
48 59 1 19.08.2005 0 33,87 | 14,8 2,8 + 0,1 185 |+*]| 0,7 444 | | 1,3 63 + 3
47 E-lich Orkneys 59 0 19.08.2005 0 34,8 | 14,3 2,1 + 0,1 13,7 |+]| 0,6 43 +| 1.3 48 + 3
45 Bosies Bank 57,595 -0,599 | 20.08.2005 0 35,16 14 1,6 + 0,1 105 || 05 369 |+| 03 43 + 2
Andrew OilFi-
44 led 57,599 1,301 20.08.2005 0 35,17 | 14,2 1,9 + 0,1 122 |+*]| 08 574 || 21 32 + 2
43 Midtbanken 58 3 20.08.2005 0 33,16 | 15,3 7,6 + 0,3 49,7 | x| 21 346 || 0,6 216 + 10
Eigersundban-
42 ken 58 4,598 21.08.2005 0 3255 | 152 | 11,1 | * 0,5 727 | £ 3 351 |+| 05 312 + 14
SWh-lich Listaf-
41 jord 58 6 21.08.2005 0 30,87 | 17,1 | 108 | * 0,5 706 | x| 29 489 | +| 0,6 218 + 9
40 Skagerrak 57,485 8 21.08.2005 0 29,12 | 18,4 | 11,7 | 0,5 762 || 32 298 | £ 1 385 + 21
40 Skagerrak 57,485 8 21.08.2005 200 35,25 | 7,07 1,4 + 0,1 9,2 +| 05 372 |+ 1 37 + 2
40* Skagerrak 57,485 8 21.08.2005 512 - - 2,1 + 0,1 138 || 0,6 36,3 || 11 57 + 3
40* Skagerrak 57,485 8 21.08.2005 512 - - 2,2 + 0,1 144 | +]| 0,7 438 | +| 05 50 + 2
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Tabelle A.2 (Fortsetzung): Ergebnisse der groRen No

rdseereise, Gauld 446 a vom 10.08.2005 bis 28.08.200 5

sampling-
Station Name Lat Lon Date depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
in in
DD.MMmm | DD.MMmm inm PSU | in°C | fglg in uBg/l in ng/g in 10°
39* Hanstholm 57 7,58 21.08.2005 31,45 | 16,8 9 + 0,4 59 + |25 39,2 +| 0,7 227 + 10
39* Hanstholm 57 7,58 21.08.2005 0 31,45 | 16,8 89 |+ 0,3 582 | +£|[19]| 356 |+ 1 246 + 11
39 Hanstholm 57 7,58 21.08.2005 15 33,67 | 15,13 22 + 0,9 1441 | £ 6 40,6 +| 0,6 535 + 23
39 Hanstholm 57 7,58 21.08.2005 30 - - 214 | = 0,9 140,1 |+ |58 404 |+] 09 523 + 25
38 57 6 22.08.2005 0 33 16,7 75 | % 0,3 48,8 +|16 36,9 + 1 200 + 9
37 57 5 22.08.2005 0 33,44 | 16,5 72 | = 0,3 47 +| 2 416 | +| 18 170 + 10
36 56,599 3,304 22.08.2005 0 33,31 | 16,1 65 | * 0,3 42,7 | |19 417 |+]| 18 154 + 9
35 Banff Plattform 57,001 1,226 22.08.2005 0 34,95 | 15,3 2 + 0,1 13,2 +| 0,7 46 + 1,9 43 + 3
34* 57 -1 23.08.2005 0 34,97 | 13,8 28 |+ 0,1 181 [+]|09 | 444 |+| 18 62 + 4
34* 57 -1 23.08.2005 0 34,97 | 13,8 28 |+ 0,1 18,2 +|0,9 44,4 + 1,8 62 + 4
34* 57 -1 23.08.2005 0 34,97 | 13,8 29 | = 0,1 189 [+]|09] 444 | +| 18 64 + 4
34* 57 -1 23.08.2005 39 34,98 | 12,1 29 |+ 0,1 18,7 +|0,9 44,3 + 1,8 64 + 4
34* 57 -1 23.08.2005 39 34,98 | 12,1 2,7 | 0,1 17,7 +|0,9 44,3 + 1,8 60 + 4
34* 57 -1 23.08.2005 39 34,98 | 12,1 26 |+ 0,1 173 |+]08] 443 | +| 18 59 + 4
34 57 -1 23.08.2005 70 3498 | 12,09 | 33 | £ 0,2 21,5 + 1 44,1 + 1,8 74 + 5
33 Berwick Bank 56 -1 24.08.2005 0 34,87 15 28 |+ 0,1 184 |+]07 46 +| 14 60 + 3
32 Swallow Hole 56 0 24.08.2005 34,9 15,2 2,7 | 0,1 17,4 +| 0,6 40,8 +| 0,8 64 + 3
31 nordl.EastBank 55,597 0,599 24.08.2005 34,97 15 25 | # 0,1 163 |+]|06] 403 |+| 09 61 + 3
N of Dogger-
29 bank 56 3 24.08.2005 0 35,01 | 15,2 09 | = 0,1 6 +| 0,7 46,1 + 1,4 19 + 2
N of Dogger-
30 bank 56 2 24.08.2005 0 34,9 15,4 26 | =+ 0,1 17,1 +| 0,6 40,7 +| 0,9 64 + 3
Roar Gas
28a Field/Ente2 55,458 4,15 25.08.2005 34,94 | 15,5 1,7 | £ 0,1 11,2 + |05 42,7 + 1,3 39 + 2

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
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Tabelle A.2 (Fortsetzung): Ergebnisse der grof3en

No rdseereise, GaulR 446 a vom 10.08.2005 bis 28.08.200 5

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
in
DD.MMmm | DD.MMmm inm PSU in °C in fg/g in uBg/l in ng/g in 10°
28 Coffee Soil 56 5 25.08.2005 34,73 16 6,2 +]103 40,8 +| 18 39,7 || 18 155 + 10
27 56 6 25.08.2005 0 33,97 | 16,7 27,3 +]111 178,6 +| 74 36,7 | * 1 733 + 37
W of Ringko-
26 bing 56 7,43 25.08.2005 32,67 17 43,3 +]11,8 283,1 + | 11,7 346 | +| 09 1233 + 60
25 Lister Tief 55 8,15 26.08.2005 30,81 | 17,6 55,1 +]23 360,3 + | 14,9 343 | * 1 1581 + 79
25 Lister Tief 55 8,15 26.08.2005 4 30,82 | 16,91 53,1 +]122 347 + | 14,4 344 | £ 1 1520 + 76
25 Lister Tief 55 8,15 26.08.2005 14 - - 53,8 +]22 351,7 + | 14,6 358 |+ 1 1481 + 74
23 Sylt 2 55 7,35 26.08.2005 0 32,1 17 52,1 +117 340,4 +| 10,8 343 | £ 1 1493 + 64
22 Weisse Bank 55 6,15 26.08.2005 0 34,25 | 16,2 11,2 +]106 73,2 + 4 42,2 | x| 1,3 261 + 16
Nord-
21 schillgrund 55,06 5 26.08.2005 0 34,93 16 2,3 +]01 15,1 +| 0,6 43,7 | x| 1,3 52 + 3
20 Elbow Spit 55 4 26.08.2005 0 34,99 | 15,8 1,9 +]0,1 12,6 +| 0,5 445 | x| 14 43 + 2
19 Dogger Bank 55 2 27.08.2005 0 34,83 | 151 2 +]01 13 +| 09 40,3 | +| 0,9 49 + 4
18 Barmada Bank 55 0 27.08.2005 0 34,8 | 15,8 2,8 +]0,1 18,6 +| 0,7 455 | x| 1,3 62 + 3
Neptune Gas
17 Field 54 1 27.08.2005 0 34,73 | 151 2,3 +]01 14,8 +| 0,7 36,7 | * 1 61 + 3
Neptune Gas
17 Field 54 27.08.2005 40 - - 2,2 +]01 14,3 +| 0,6 364 || 11 59 + 3
Botney Cut 54 3 28.08.2005 34,98 | 15,6 1,9 +]0,1 12,4 +| 0,6 379 | x| 0,6 49 + 2
8 VTG Friesland 54 4,5 28.08.2005 0 34,52 | 16,9 4,6 +102 30,3 +| 13 38,1 |+| 0,6 120 + 5
Borkumriff-
grund 54 6,25 28.08.2005 33,91 | 17,7 41,5 +]17 271 + | 11,2 315 || 1,1 1295 + 70
3 Tn.Elbe 54 8,065 29.08.2005 0 31,39 | 17,8 54,9 +]123 358,7 + | 14,8 50,5 |+ 1 1071 + 49

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
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Tabelle A.3: Ergebnisse der Anschlussfahrt Uber die

Deutsch Bucht vom 29.08. - 05.09.2005, Gauf3 446b.

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
DD.MMmm DD.MMmm inm PQU in °C fgl?g in uBag/l in ng/g in 10°

Elbel 54 8,06 29.08.2005 0 30,47 | 17,9 | 5529 | + | 2,28 361,3 +| 14,9 36,9 +]12 1474 +| 77
UFSDB 54,107 7,26 30.08.2005 0 32,88 | 17,5 495 | + 2 323,2 + | 13,3 46,5 + |26 1047 + 72
AMRU1 54,3 8,1 30.08.2005 0 30,66 | 18,1 | 5583 | = | 2,3 364,8 +| 15,1 53,1 + |25 1034 + 64
SYLT1 55 8 31.08.2005 0 31,13 | 17,7 | 594 | + | 2,5 387,9 +| 16 38,4 +129 1520 +]| 131
URST3 55 6,47 01.09.2005 0 33,47 | 17,4 405 | + | 1,7 264,9 +| 10,9 55,8 + |24 715 + 42
URST5 55,23 6,151 01.09.2005 0 3435] 16,7 | 173 | + | 0,7 113 +| 47 49,5 +| 2 344 +| 20
WBANK 54,4 6,15 01.09.2005 0 34,38 | 16,7 127 | £ ] 0,5 83 +| 3,5 43,1 + | 3,6 290 + 27
ENTE1 55,24 4,45 02.09.2005 0 35,02 - 2,1 + (01 13,5 +] 08 49,8 +123 41 +
SWWBA 54,4 5,3 02.09.2005 0 34,71 | 16,9 3,6 + |02 23,5 +| 1,1 44,4 +]26 80 + 6
NEFB 54,2 5,4 02.09.2005 0 34,57 | 17,6 8,2 + | 0,3 53,4 +| 2,3 47,4 +| 3,9 170 + 16
NGW8 54,2 6,47 03.09.2005 0 33,56 | 17,9 | 40,47 | + | 1,67 264,5 +| 10,9 43,8 +]22 909 +| 60
BRGRU 53,565 6,12 03.09.2005 0 33,54 | 18,3 | 48,54 | + 2 317,2 +| 13,1 42,3 +|16 1129 + 63
BRIFF 53,405 6,25 04.09.2005 0 32,5 | 18,2 | 52,03 | + | 2,15 340 +| 14 31,5 +]05 1626 +| 72
NORDE 53,48 7,1 04.09.2005 0 32,2 18,3 | 52,13 | £ | 2,15 340,7 +| 14,1 34,7 + | 0,7 1481 + 68
WESER 53,509 8 04.09.2005 0 31,6 18,3 553 | £+ | 2,3 361,6 +| 14,9 28,5 +| 0,6 1914 + 89
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Tabelle A.4: Ergebnisse Nordatlantikbeprobungen dur  ch die Polarstern, 16.08.2005 bis 16.09.2005, fehle nde Daten konnten aufgrund
einer Molybdanstorung nicht verwendet werden.

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
DD.MMmm | DD.MMmm inm in PSU in°C | infglg in uBa/l in ng/g in 10°

280 | Nordatlantik 1 78,4974 5,0144 26.08.2005 2 - - 053 |+]| 0,02 344 | +] 0,15 38,0 +]06 13,64 + | 0,59

280 Nordatlantik 2 78,4974 5,0144 26.08.2005 200 - - 0,23 + | 0,01 1,51 + | 0,08 42,8 +]|19 5,32 + | 0,36
Nordatlantik 3 78,225 8,0284 28.08.2005 11 - - 0,60 + | 0,03 3,92 +| 0,20 42,5 +|19 13,91 + | 0,93

339 | Nordatlantik 4 78,4998 -4,2004 06.09.2005 10 - - - 40,9 +]119 - + -

339 Nordatlantik 5 78,4998 -4,2004 06.09.2005 200 - - 0,28 + | 0,01 1,80 + | 0,08 37,1 +]0,9 7,31 + | 0,34
Nordatlantik 6 76,49128 -8,4914 10.09.2005 11 - - - 37,9 +]07 - -
Nordatlantik 7 74,4839 1,5884 11.09.2005 11 - - 0,19 + | 0,01 1,24 + | 0,05 42,7 +|0,7 4,36 + | 0,19
Nordatlantik 8 69,3972 11,3708 | 13.09.2005 11 - - 1,23 8,02 - 44,2 1,0 27,33 -
Nordatlantik 9 64,5772 6,1582 14.09.2005 11 - - 0,96 0,04 6,30 0,27 45,7 0,9 20,79 0,94
Nordatlantik 10 59,5052 4,134 16.09.2005 11 - - 8,43 + | 0,36 55,12 | £ | 2,34 49,2 +| 11 168,75 + | 7,70
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Tabelle A.5: Ergebnisse der Beprobungen der Deutsch

en Bucht, 18.11.05 bis 28.11.05 Gaul? 451.

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth [ sal T | 1-129 1-129 1-127 -129/1-127
in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU in °C fa/g in uBg/l in ng/g in 10°
5 Elbe 1 54 8,068 | 19.11.2005 0 33,45 - 446 | + |18 290 +| 110 36,1 |+| 17 1220 +| 770
18* URST 5 55,23 6,151 | 22.11.2005 0 34,51 - 83 | +]03 544 || 23 416 |+ 1 197 +| 10
18* URST 5 55,23 6,151 [ 22.11.2005 0 34,51 - 79 | +|03 516 || 202 416 |+ 1 187 +
20 Ente 3 55,55 3,21 23.11.2005 0 35,05 - 23 |+ |01 148 |+] 09 424 |+]| 19 53 +
36 BRIFF 53,405 6,25 25.11.2005 0 32,89 - 65 |+ | 27| 4251 |+]|175| 396 [=| 15 1618 +]| 92
* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
Tabelle A.6: Ergebnisse der Beprobungen der Irische  n See durch die Endeavour, Fahrt 13/06 vom 23.06.06  bis 25.06.06.
Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth [ sal T | 1-129 1-129 1-127 -129/1-127
in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU | in°C fg/g in uBg/l in ng/g in 10°
32 Irische See 54,1500 -03,3000 | 23.06.2006 0 31,8 - 687 | + [28| 4490 [+[002 | 470 |+]| 19 1440 +| 84
33 Irische See 54,2500 -03,3400 | 24.06.2006 0 31,3 - 1234 | + [ 51| 8065 |+]003| 477 |+]| 26 2547 +| 173
41 Irische See 54,3507 -03,4306 | 24.06.2006 0 31,8 - |1361|+|56| 8891 |+]|004]| 440 [£| 24 3046 +| 208
43 Irische See 54,3800 -03,5000 | 25.06.2006 0 33,3 - 31,9 [+ [13| 2084 |+]o001| 498 |+]| 07 630 +| 27
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Tabelle A.7: Ergebnisse der Beprobungen der Irische

n See und der schottischen Kiiste durch das ZSR vom

30.07.06 bis 06.08.06.

Stati- sampling
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU in °C fg/g in uBa/l in ng/g in 10°
N von Oban 56,2535 -5,291 30.07.2006 0 - - 181 | + |1 08 118,2 +| 49 431 || 19 413 +| 25
SW of Maror,
S of Mallaig 56,5805 -5,507 01.08.2006 - - 11 + 105 71,9 + 3 483 | x| 12 224 +| 11
Ullapool 57,543 -5,1067 06.08.2006 0 - - 8,7 + |04 56,7 +| 24 629 || 12 136 + 6
Tabelle A.8: Ergebnisse von Ostseeproben, Gaul3 461.
Stati- sampling 1-129/1-
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 127
in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU | in°C fg/g in uBg/l in ng/g in 10°
Arko 2 54,55 13,3 15.06.2006 0 - - 1,1 + 101 6,8 0,7 9,7 + 107 106 + | 13
Kibu 1 54,34 10,34 16.06.2006 0 - 4,5 + |02 29,5 1,4 19,4 + |11 229 + 17
Tabelle A.9 Einzelprobe Elbe 1, Gaul} 465.
Stati- Coordina- sampling
on Name Coordinates tes Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 1-129/1-127
in in
Lat Lon inm PSU | in°C fg/g in uBa/l in ng/g in 10°
Elbe 1 54 8,068 14.10.2006 0 - - 56,33 | + | 2,33 368,14 + | 15,2 35,2 +|11 1577,75 + | 81,20
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Tabelle A.10: Ergebnisse einiger ,exotischer* Probe n und Proben von Spitzbergen.

Stati- sampling 1-129/1-
on Name Lat Lon Date -depth Sal T 1-129 1-129 1-127 127
in in in
DD.MMmm DD.MMmm inm PSU | in°C fg/g uBa/l in ng/g in 10°
Maui(Hawaii 20,3844 -156,2682 | 28.07.1997 0 - - 0,008 | * 0,052 [ + | 0,01 49 + 0,1 0,16 +| 0,03
Indian Ocean* -06,3516 103,2357 | 26.10.2005 0 - - 0,007 | + 0,045 [ + | 0,01 416 || 0,1 0,16 +| 0,02
Indian Ocean* -06,3516 103,2357 | 26.10.2005 0 - - 0,014 | + 0 0,089 [ + | 0,03 416 || 0,1 0,32 +| 0,09
Spitzbergen
Brandalpyn-
ten 78,5688 11,5166 05.09.2005 9 34,4 3,2 054 | + | 0,02 36 || 0,1 35,7 |+ 0,3 15 + 0,6
Spitzbergen
Brandalpyn-
ten 78,5688 11,5166 05.09.2005 13 34,4 3,1 0,52 | + | 0,02 34 |+]| 01 354 |+ 0,3 14,4 + 0,6

* mehrfache Aufarbeitung identischer Proben
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Abbildung 110: Tiefenprofile der Stationen 51 und 5 3 von der Nordseereise vom 29.08. - 05.09.2005, Gau [ 446a. Bei sehr kleinen Fehler-
balken sind diese aufgrund der GroRRe der Symbole ni  cht mehr zu erkennen. Es werden sowohl die  *1/*?|-Isotopenverhéltnisse als auch
die 'I- und '#I-Konzentrationen in Abhéngigkeit der Tiefe angegeb  en.
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Ergebnisse der Ubrigen Radionuklide

Tabelle A11: Ergebnisse der Radionuklide  **'Cs, *Sr, **Tc und °H der groRen Nordseereise, GauR 446 a vom 10.08.200 5 bis 28.08.2005.

Station Name Lat Lon Date depth | S-depth Sal Cs 137 | 1 Sigma Sr90 13:3_ Tc 99 ln?a?_ H3 1 Sigma
DD.MMmm | DD.MMmm m m PSU Bg/m3 % Bg/m3 % Bg/m3 | Bg/m3 Ba/l %
1 STADE 53,3710 09,3280 | 10.08.2005 | 14 0 1,51 2.1 12,9 41 25 | 028 | 003 | 259 1,41
2 MEDEM-Reede 53,5250 08,4370 | 10.08.2005 | 19 0 20,92 2,0 12,3 2,6 48 | 050 | 005 | 468 1,01
10 TSS of Texel 52,5990 04,0000 | 11.08.2005 | 29 0 34,86 2,7 6,8 14 55 | 043 | 004 | 214 16
14 Outer Gabbard 51,5990 02,0000 | 11.08.2005 | 29 0 34,69 47 5,5 1,9 50 | 076 | 008 | 255 1,44
901 ostl.Falls Gap 51,3000 02,0000 | 12.08.2005 | 45 0 34,94 2.3 52 15 95 | 022 | 002 | a7 1,02
902 Str. von Dover 51,0500 01,3000 | 12.08.2005 | 55 0 34,94 3.3 7.7 2,2 39 | 025 | 003 | 44 1,01
903 O-Meridian 50,3000 00,0000 | 12.08.2005 | 47 0 35,11 2.3 11,3 15 130 | 010 | 001 | 491 0,02
904 | NE Casquettes 50,2000 -02,0000 | 12.082005 | 50 0 35,18 2,0 6,3 1,2 96 | 007 | 001 | 203 1,74
905 stglﬁzts‘a” 49,5000 04,0000 | 13.08.2005 | 74 0 35,32 1,7 7.4 1,2 79 | 004 | o001 0,3 7,05
906 | NW-lich Ouessant | 49,0000 -06,0000 | 13.08.2005 | 115 0 35,30 2,0 6,9 13 109 | 013 | 002 | 022 8,76
907 | VTG-Ouessant 48,4000 -05,0000 | 13.08.2005 | 106 0 35,32 2,0 43 1,2 52 | 006 | 001 0.1 20,2
908 | W-lich Guemnsey | 49,3000 -03,0000 | 14.082005 | 70 0 35,23 1,9 9.4 1,2 66 | 003 | 001 | 1021 1,66
909 | CapdelaHague | 49,5500 01,5990 | 14.082005 | 90 0 35,12 2.4 6,5 1.4 104 | 008 | 001 | 468 0,69
910 | N-lich Le Havre 50,0000 00,0000 | 14.08.2005 | 41 0 34,76 2,6 7.2 15 53 | 055 | 005 | 752 0,52
911 Cap Griz Nez 50,5000 01,3000 | 15.08.2005 | 33 0 34,66 2,3 44 13 53 | 008 | 001 5,8 0,88
13 Bligh Bank 51,4220 02,5140 | 15.08.2005 | 36 0 34,40 2,2 6,5 14 50 | 018 | 002 | 504 0,03
12 Maas Approach 51,5850 03,4400 | 15.08.2005 | 22 0 30,69 2.1 10,0 15 75 | 016 | 002 | 485 0,03
11 limuiden Appr. 52,3000 042000 | 15.08.2005 | 17 0 31,51 2.4 7.2 14 41 | 023 | 003 | 46 1
15 Noord Hinder 52,3000 02,5000 | 16.08.2005 | 42 0 34,84 2,6 6,6 15 31 | 034 | 004 2.7 1,26
16 Dowsings 53,2000 01,4000 | 16.08.2005 | 28 0 34,71 3,6 43 2,0 80 | 208 | 021 | 042 4,96
46 59,0000 01,3000 | 17.082005 | 98 0 35,29 1,9 11,5 1,2 110 | <02 0.1 19,71
53 | E-lich Shetlands | 60,0000 -00,3000 | 17.08.2005 | 120 0 35,31 15 11,7 11 91 | 013 | 006 | 013 14,91
52 Bergenbanken 60,0000 02,0000 | 18.08.2005 | 99 0 34,02 3.3 7.2 15 53 | 040 | 006 0,5 439
51 | E-lich Bergenbank | 60,0000 04,3000 | 18.08.2005 | 250 0 33,00 57 52 2,0 24 | 126 | 016 | 0094 2,54
50 | w-lich Boknafiord | 59,0000 042900 | 18.08.2005 | 248 0 32,58 6,0 52 2.3 40 | <01 1,07 2,51
49 Utsiragrunnen 59,0000 03,0000 | 19.08.2005 | 131 0 34,01 44 6,0 1,7 82 | 060 | 010 | 053 417
48 59,0000 01,0000 | 19.08.2005 | 119 0 33,87 3.9 42 18 70 | 075 | 011 | 058 3,78
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Tabelle A11 (Fortsetzung): Ergebnisse der Radionukl  ide *’Cs, ®Sr, **Tc und *H der groRen Nordseereise, GauR® 446 a vom 10.08.200 5 bis
28.08.2005.

Station Name Lat Lon Date depth | S-depth Sal Cs 137 | 1 Sigma Sr90 lfﬁ:ag' Tc 99 1:6?' H3 1 Sigma
DD.MMmm | DD.MMmm m m PSU Bg/m3 % Bg/m3 % Bg/m3 | Bg/m3 Ba/l %
47 E-lich Orkneys 59,0000 00,0000 | 19.08.2005 | 124 0 34,80 2,8 8,0 1,5 4,8 045 | 0,08 0,29 7,36
45 Bosies Bank 57,5950 -00,5990 | 20.08.2005 | 112 0 35,16 2,6 6,0 1,5 6,8 070 | 011 0,2 9,78
44 Andrew OilFiled 57,5990 01,3010 | 20.08.2005 | 101 0 35,17 2,8 7.4 1,5 8,2 083 | 0,12 0,22 9,62
43 Midtbanken 58,0000 03,0000 | 20.08.2005 | 73 0 33,16 4,1 8,0 2,0 5,3 090 | 0,13 0,83 2,94
42 | Eigersundbanken | 58,0000 04,5980 | 21.08.2005 | 120 0 32,55 6,4 4,6 2,3 6,2 1,16 | 015 1,02 2,41
41 | Sw-lich Listafiord | 58,0000 06,0000 | 21.08.2005 | 300 0 30,87 8,0 6,5 2,8 6,6 117 | 012 1,32 2,13
40 Skagerrak 57,4850 08,0000 | 21.08.2005 | 512 0 29,12 9,6 3,7 3,1 3,7 114 | 012 12 2,24
39 Hanstholm 57,0000 07,5800 | 21.08.2005 | 30 0 31,45 8,1 4.4 2,7 2,1 125 | 013 0,92 2,76
38 57,0000 06,0000 | 22.08.2005 | 51 0 33,00 5,7 7,3 2,3 5,7 118 | 012 0,87 2,94
37 57,0000 05,0000 | 22.08.2005 | 56 0 33,44 4,9 4,9 2,1 6,4 095 | 0,10 0,67 3,41
36 56,5990 03,3040 | 22.08.2005 | 64 0 33,31 4,3 4,8 2,0 5,2 1,02 | 018 0,65 3,63
35 Banff Plattform 57,0010 01,2260 | 22.08.2005 | 99 0 34,95 3,0 7,2 1,8 6,5 123 | 0,20 0,24 7,96
34 57,0000 -01,0000 | 23.08.2005 | 70 0 34,97 3,0 4,9 1,8 7,6 143 | 021 0,2 9,96
33 Berwick Bank 56,0000 -01,0000 | 24.08.2005 | 60 0 34,87 3,5 71 1,9 6,4 150 | 0,19 0,23 8,72
32 Swallow Hole 56,0000 00,0000 | 24.08.2005 | 84 0 34,90 3,3 5,6 1,9 6,5 151 | 018 0,29 7,57
31 nordl.EastBank 55,5970 00,5990 | 24.08.2005 | 72 0 34,97 3,1 8,0 1,8 455 150 | 0,20 0,27 8,16
30 | N-lich Doggerbank | 56,0000 02,0000 | 24.08.2005 | 83 0 34,90 3,1 6,5 1,9 45 152 | 018 0,21 10,06
29 | N-lich Doggerbank | 56,0000 03,0000 | 24.08.2005 | 70 0 35,01 2,9 6,2 1,5 4,4 126 | 0,16 0,17 11,36
28a F'i?eolg;E?]?eSZ 55,4580 04,1500 | 25.08.2005 | 37 0 34,94 3,5 7,2 1,7 7.4 1,35 | 0,14 0,24 8,3
28 Coffee Soil 56,0000 05,0000 | 25.08.2005 | 40 0 34,73 3,2 8,1 2,0 6,9 132 | 013 0,55 4,28
27 56,0000 06,0000 | 25.08.2005 | 46 0 33,97 3,7 9,1 18 4,4 121 | 012 2,2 15
26 | W-lich Ringksbing | 56,0000 07,4300 | 25.08.2005 | 27 0 32,67 2,8 6,3 1,8 31 082 | 0,08 3,88 1,11
25 Lister Tief 55,0000 08,1500 | 26.08.2005 | 13 0 30,81 2,7 9,5 1,9 5,2 052 | 0,05 4,53 0,95
23 Sylt 2 55,0000 07,3500 | 26.08.2005 | 25 0 32,10 2,8 5,7 1,7 3,8 049 | 0,05 4,27 1,05
22 Weisse Bank 55,0000 06,1500 | 26.08.2005 | 42 0 34,25 3,9 6,0 1,9 6,7 1,94 | 019 1,17 2,24
21 Nordschillgrund 55,0600 05,0000 | 26.08.2005 | 37 0 34,93 3,2 6,5 1,8 4,2 1,94 | 0,20 0,3 6,96
20 Elbow Spit 55,0000 04,0000 | 26.08.2005 | 46 0 34,99 3,0 10,3 1,6 6,0 18 | 018 0,26 7,77
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Tabelle A11 (Fortsetzung): Ergebnisse der Radionukl  ide *’Cs, ®Sr, **Tc und *H der groRen Nordseereise, GauR® 446 a vom 10.08.200 5 bis
28.08.2005.

1 Sig- 1

Station Name Lat Lon Date depth | S-depth Sal Cs 137 1 Sigma Sr 90 ma Tc 99 Sigma H3 1 Sigma
DD.MMmm | DD.MMmm m m PSU Bg/m3 % Bg/m3 % Bg/m3 | Bg/m3 | Bg/l %
19 Dogger Bank 55,0000 02,0000 27.08.2005 25 0 34,83 3,4 5,7 1,8 4,7 1,89 0,19 19 Dogger Bank
18 Barmada Bank 55,0000 00,0000 27.08.2005 72 0 34,80 3,4 5,0 2,1 5,0 2,07 0,25 18 Barmada Bank
Neptune Gas

17 Neptune Gas Field 54,0000 01,0000 27.08.2005 43 0 34,73 3,2 4,8 1,9 51 1,94 0,22 17 Field
9 Botney Cut 54,0000 03,0000 28.08.2005 40 0 34,98 3,2 7,2 1,7 9,8 1,24 0,13 9 Botney Cut
8 VTG Friesland 54,0000 04,5000 28.08.2005 40 0 34,52 4,2 6,1 1,9 4,6 1,74 0,18 8 VTG Friesland
7 Borkumriffgrund 54,0000 06,2500 28.08.2005 28 0 33,91 25 4,4 15 8,9 0,36 0,04 7 Borkumriffgrund
3 Tn.Elbe 54,0000 08,0650 29.08.2005 22 0 31,39 2,7 7,2 1,9 4,0 0,48 0,05 3 Tn.Elbe
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Tabelle A12: Ergebnisse der Radionuklide  ?®*Pu, #° #°py, und ?**Am der groRen Nordseereise, GauR 446 a vom 10.08.20 05 bis
28.08.2005.

Station Name Lat Lon Date depth | S-depth Sal Pu 239,240 | 1Sigma | Pu238 | 1Sigma | Am 241 | 1 Sigma
DD.MMmm | DD.MMmm m m PSU mBg/m3 % mBg/m3 % mBg/m3 %
1 STADE 53,3710 09,3280 10.08.2005 14 0 1,51 22,8 5 5,3 9 20,9 7
2 MEDEM-Reede 53,5250 08,4370 10.08.2005 19 0 20,92 12,1 11 48 17 9,8 9
10 TSS of Texel 52,5990 04,0000 11.08.2005 29 0 34,86 47 9 1,9 14 23 13
14 Outer Gabbard 51,5990 02,0000 11.08.2005 29 0 34,69 10,0 8 48 11 9,2 8
901 ostl.Falls Gap 51,3000 02,0000 12.08.2005 45 0 34,94 8,9 9 3,0 14 3,6 13
902 Str. von Dover 51,0500 01,3000 12.08.2005 55 0 34,94 7.3 9 3,6 13 6,7 8
903 O-Meridian 50,3000 00,0000 12.08.2005 47 0 35,11 7,7 9 4,7 11 4,1 10
904 NE Casquettes 50,2000 -02,0000 12.08.2005 50 0 35,18 6,5 9 1,7 18 2,1 14
905 SSWI;Ig;:tStart 49,5000 -04,0000 13.08.2005 74 0 35,32 6.9 10 35 14 3.3 23
906 NW-lich Ouessant 49,0000 -06,0000 13.08.2005 115 0 35,30 7.6 9 1,6 19 1,2 17
907 VTG-Ouessant 48,4000 -05,0000 13.08.2005 106 0 35,32 6,2 10 1,8 18 2,9 11
908 W-lich Guernsey 49,3000 -03,0000 14.08.2005 70 0 35,23 3,7 12 1,1 21 2,6 13
909 Cap de la Hague 49,5500 -01,5990 14.08.2005 90 0 35,12 13,0 7 5,9 11 4,2
910 N-lich Le Havre 50,0000 00,0000 14.08.2005 41 0 34,76 12,1 7 5,4 11 8,1 7
911 Cap Griz Nez 50,5000 01,3000 15.08.2005 33 0 34,66 17,2 10 3,0 23 5,6 18
13 Bligh Bank 51,4220 02,5140 15.08.2005 36 0 34,40 6,2 9 3,5 12 2,7 16
12 Maas Approach 51,5850 03,4400 15.08.2005 22 0 30,69 6,2 9 1,3 20 2,3 12
11 limuiden Appr. 52,3000 04,2000 15.08.2005 17 0 31,51 48 11 2,1 15 2,0 15
15 Noord Hinder 52,3000 02,5000 16.08.2005 42 0 34,84 10,3 11 6,1 14 1,9 16
16 Dowsings 53,2000 01,4000 16.08.2005 28 0 34,71 18,7 9 5,8 15 3,2 17
46 59,0000 -01,3000 17.08.2005 98 0 35,29 6,3 8 2,5 12 2,9 11
53 E-lich Shetlands 60,0000 -00,3000 17.08.2005 120 0 35,31 6,4 8 1,7 15 3,7 22
52 Bergenbanken 60,0000 02,0000 18.08.2005 99 0 34,02 5,8 9 0,7 24 3,5 9
51 E-lich Bergenbank 60,0000 04,3000 18.08.2005 250 0 33,00 10,6 7 1,7 17 3,0 10
50 w-lich Boknafjord 59,0000 04,2900 18.08.2005 248 0 32,58 12,5 7 2,3 14 2,7 11
49 Utsiragrunnen 59,0000 03,0000 19.08.2005 131 0 34,01 6,2 9 2,2 15 3,7 10
48 59,0000 01,0000 19.08.2005 119 0 33,87 47 8 1,7 13 1,6 12
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Tabelle A12 (Fortsetzung): Ergebnisse der Radionukl  ide #®Pu, #°2*°Pu, und ***Am der groRen Nordseereise, GauR 446 a vom 10.08.20 05
bis 28.08.2005.

Station Name Lat Lon Date depth | S-depth Sal Pu 239,240 | 1Sigma | Pu238 | 1Sigma | Am241 | 1 Sigma

DD.MMmm DD.MMmm m m PSU mBg/m3 % mBg/m3 % mBg/m3 %
47 E-lich Orkneys 59,0000 00,0000 | 19.08.2005 | 124 0 34,80 6,0 8 2,3 12 1,5 19
45 Bosies Bank 57,5950 -00,5090 | 20.08.2005 | 112 0 35,16 10,5 7 4,7 11 3,4 10
44 Andrew OilFiled 57,5990 01,3010 | 20.08.2005 | 101 0 35,17 11,3 6 4,0 9 1,8 12
43 Midtbanken 58,0000 03,0000 | 20.08.2005 | 73 0 33,16 6,1 7 2,2 12 1,5 13
42 | Eigersundbanken | 58,0000 04,5980 | 21.08.2005 | 120 0 32,55 6,4 7 2,4 11 2,7 11
41 | Sw-lich Listafiord | 58,0000 06,0000 | 21.08.2005 | 300 0 30,87 6,4 10 1,3 21 2,5 15
40 Skagerrak 57,4850 08,0000 | 21.08.2005 | 512 0 29,12 6,4 8 2,8 12 1,4 19
39 Hanstholm 57,0000 07,5800 | 21.08.2005 | 30 0 31,45 9,0 7 2,2 14 2,1 14
38 57,0000 06,0000 | 22.08.2005 | 51 0 33,00 8,3 9 1,2 24 2,5 12
37 57,0000 05,0000 | 22.08.2005 | 56 0 33,44 8,4 10 1,0 27 1,3 21
36 56,5990 03,3040 | 22.08.2005 | 64 0 33,31 9,1 8 2,0 16 2,6 14
35 Banff Plattform 57,0010 01,2260 | 22.08.2005 | 99 0 34,95 12,4 7 1,5 20 3,3 19
34 57,0000 -01,0000 | 23.08.2005 | 70 0 34,97 32,1 5 9,8 8 3,4 13
33 Berwick Bank 56,0000 -01,0000 | 24.08.2005 | 60 0 34,87 23,1 6 6,4 10 3,4 12
32 Swallow Hole 56,0000 00,0000 | 24.08.2005 | 84 0 34,90 19,5 5 7.6 8 4,2 10
31 nordl.EastBank 55,5970 00,5990 | 24.08.2005 | 72 0 34,97 18,7 5 4,1 10 3,3 13
30 | N-lich Doggerbank | 56,0000 02,0000 | 24.08.2005 | 83 0 34,90 17,4 5 4,5 9 2,9 10
29 | N-lich Doggerbank | 56,0000 03,0000 | 24.08.2005 | 70 0 35,01 13,2 6 2,4 12 2,3 11
28a F?e‘)lg‘/rE?]?jz 55,4580 04,1500 | 25.08.2005 37 0 34,94 12,2 6 2,8 11 3,1 10
28 Coffee Soil 56,0000 05,0000 | 25.08.2005 | 40 0 34,73 9,4 8 3,2 13 2,5 13
27 56,0000 06,0000 | 25.08.2005 | 46 0 33,97 7.1 7 3,5 10 2,5 10
26 | W-lich Ringkobing | 56,0000 07,4300 | 25.08.2005 | 27 0 32,67 4,0 9 1,6 14 2,2 17
25 Lister Tief 55,0000 08,1500 | 26.08.2005 | 13 0 30,81 6,6 9 3,1 12 4,2 9
23 Sylt 2 55,0000 07,3500 | 26.08.2005 | 25 0 32,10 5,6 8 0,8 20 2,7 10
22 Weisse Bank 55,0000 06,1500 | 26.08.2005 | 42 0 34,25 6,5 8 2,7 13 4,0 22
21 Nordschillgrund 55,0600 05,0000 | 26.08.2005 | 37 0 34,93 10,6 6 3,5 11 5,2 19
20 Elbow Spit 55,0000 04,0000 | 26.08.2005 | 46 0 34,99 11,1 7 6,0 9 4,3 20
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Tabelle A12 (Fortsetzung): Ergebnisse der Radionukl  ide #®Pu, #°2*°Pu, und ***Am der groRen Nordseereise, GauR 446 a vom 10.08.20 05
bis 28.08.2005.

Station Name Lat Lon Date depth | S-depth Sal 23; g 40 | 1Sigma | Pu23s lfﬁ:ag' Am 241 | si glm a

DD.MMmm | DD.MMmm m m PSU mBg/m3 % mBg/m?3 % mBg/m3 %
19 Dogger Bank 55,0000 02,0000 27.08.2005 25 0 34,83 17,7 6 6,0 9 6,0 17
18 Barmada Bank 55,0000 00,0000 27.08.2005 72 0 34,80 16,8 6 6,6 9 29 12
17 Neptune Gas Field 54,0000 01,0000 27.08.2005 43 0 34,73 11,2 8 4,3 12 14 18
9 Botney Cut 54,0000 03,0000 28.08.2005 40 0 34,98 8,2 11 6,0 13 4,0 13
8 VTG Friesland 54,0000 04,5000 28.08.2005 40 0 34,52 8,9 17 2,9 30 5,5 18
7 Borkumriffgrund 54,0000 06,2500 28.08.2005 28 0 33,91 6,1 12 1,6 23 35 21
3 Tn.Elbe 54,0000 08,0650 29.08.2005 22 0 31,39 5,8 17 2,4 25 3,6 25
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Tabelle A13: Ergebnisse der Radionuklide  ™*'Cs, *°Sr, ®Tc und °H der Anschlussfahrt iiber die Deutsche Bucht, Gaul 446 b vom

29.08.2005 bis 04.09.2005.
Name Lat Lon Date depth S-depth Sal Cs 137 1 Sigma Sr 90 1 Sigma Tc 99 Siglma H3 1m§|g_

DD.MMmm DD.MMmm m m PSU Bg/m?3 % Bg/m3 % Bg/m3 Bg/m3 Bg/l %

Elbel 54,0000 08,0600 29.08.2005 24 0 30,47 2,6 6,4 1,8 3,5 0,48 0,05 4,12 1,03
UFSDB 54,1070 07,2600 30.08.2005 38 0 32,88 2,5 5,4 1,7 3,2 0,66 0,07 3,59 1,15
AMRU1 54,3000 08,1000 30.08.2005 14 0 30,66 3,2 10,0 1,9 7,0 0,49 0,05 45 1,03
SYLT1 55,0000 08,0000 31.08.2005 15 0 31,13 2,6 5,7 1,9 4,9 0,46 0,05 4,72 0,98
URST3 55,0000 06,4700 01.09.2005 34 0 33,47 3,0 5,6 1,7 6,0 0,76 0,08 2,94 1,24
URST5 55,2300 06,1510 01.09.2005 49 0 34,35 4,0 4,1 1,9 5,0 1,75 0,18 1,36 2,07
WBANK 54,4000 06,1500 01.09.2005 40 0 34,38 4,0 6,8 2,0 4,1 1,84 0,18 1,09 2,45
ENTE1 55,2400 04,4500 02.09.2005 45 0 35,02 2,9 7.6 1,6 5,8 1,50 0,15 0,24 7,97
SWWBA 54,4000 05,3000 02.09.2005 41 0 34,71 4.4 6,8 1,9 6,5 2,61 0,26 0,44 5,1
NEFB 54,2000 05,4000 02.09.2005 40 0 34,57 48 5,5 1,9 48 2,08 0,21 0,78 3,35
NGW8 54,2000 06,4700 03.09.2005 36 0 33,56 3,2 7.4 1,7 55 0,49 0,05 3,26 1,26
BRGRU 53,5650 06,1200 03.09.2005 29 0 33,54 2,0 8,3 1,6 3,7 0,24 0,03 3,37 1,16
BRIFF 53,4050 06,2500 04.09.2005 24 0 32,50 2,1 7,2 1,6 55 0,20 0,02 3,7 1,14
NORDE 53,4800 07,1000 04.09.2005 22 0 32,20 3,0 10,7 1,8 2.8 0,38 0,04 3,65 1,14
WESER 53,5090 08,0000 04.09.2005 19 0 31,60 2,4 6,7 1,9 7,3 0,54 0,06 4,11 1,06
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Tabelle Al4: Ergebnisse der Radionuklide
29.08.2005 bis 04.09.2005.

1238py, 239 29py ynd #**Am der Anschlussfahrt tiber die Deutsche Bucht, GauR

446 b vom

Name Lat Lon Date depth S-depth Sal Pu 239,240 | 1 Sigma Pu 238 1Sigma | Am 241 | 1 Sigma
DD.MMmm DD.MMmm m m PSU mBg/m?3 % mBg/m3 % mBg/m3 %
Elbel 54,0000 08,0600 29.08.2005 24 0 30,47 3,8 9 1,2 15 2.8 10
UFSDB 54,1070 07,2600 30.08.2005 38 0 32,88 6,7 8 42 10 2.3 11
AMRU1 54,3000 08,1000 30.08.2005 14 0 30,66 4,0 9 2,2 12 2,5 10
SYLT1 55,0000 08,0000 31.08.2005 15 0 31,13 3,0 10 1,0 17 2.8 9
URST3 55,0000 06,4700 01.09.2005 34 0 33,47 4.4 10 15 16 43 11
URSTS5 55,2300 06,1510 01.09.2005 49 0 34,35 41 10 1,7 15 22 10
WBANK 54,4000 06,1500 01.09.2005 40 0 34,38 6,9 8 15 17 4,6 27
ENTE1 55,2400 04,4500 02.09.2005 45 0 35,02 12,6 6 2.9 12 1,9 16
SWWBA 54,4000 05,3000 02.09.2005 41 0 34,71 55 10 2.1 15 1,0 21
NEFB 54,2000 05,4000 02.09.2005 40 0 34,57 41 16 1,6 25 1,2 25
NGW8 54,2000 06,4700 03.09.2005 36 0 33,56 4,2 9 1,6 15 1,7 12
BRGRU 53,5650 06,1200 03.09.2005 29 0 33,54 43 8 2,2 11 3,9 9
BRIFF 53,4050 06,2500 04.09.2005 24 0 32,50 6,1 15 2,6 23 2.7 22
NORDE 53,4800 07,1000 04.09.2005 22 0 32,20 6,2 18 2.3 29 2.8 15
WESER 53,5090 08,0000 04.09.2005 19 0 31,60 10,6 13 48 20 8,4 13
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