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VORWORT

Die Notwendigkeit zur Uberwachung der Umweltradioaktivitit ergab sich urspriinglich als Folge des radioak-
tiven Fallouts der Kernwaffenversuche in den 50er und 60er Jahren. Zur Umsetzung der Verpflichtungen des
Euratom-Vertrags von 1957 und im Zuge der grof3technischen friedlichen Nutzung der Kernenergie wurde die
Uberwachung ausgeweitet und zunehmend gesetzlich geregelt, insbesondere durch die Richtlinie zur Emis-
sions- und Immissionsuberwachung kerntechnischer Anlagen (REI) von 1979 und das 1986 verabschiedete
Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG). Zusatzlich wurde ab 1990 — nach der Wiedervereinigung — die Uber-
wachung der bergbaulichen Altlasten in den neuen Bundeslander integriert.

Parallel zur Erarbeitung einer gesetzlichen Regelung zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat wurden 1961

die Leitstellen eingerichtet, die seither einen integralen Bestandteil der Gesamtorganisation der Uberwachung
der Umweltradioaktivitat darstellen. Ihre Aufgaben sind im Strahlenschutzvorsorgegesetz und in der Strahlen-
schutzverordnung (StriSchV) festgelegt. Sie sind jeweils verantwortlich fiir die Uberwachung der Umweltra-

dioaktivitat in bestimmten Umweltbereichen, z. B. Luft, Gewasser, Lebensmittel bzw. fir bestimmte Uberwa-
chungsaufgaben bei kerntechnischen Anlagen, z. B. Abluft und Abwasser. Die Leitstellen sind jeweils in den
Einrichtungen des Bundes angesiedelt, deren Aufgaben ohnehin in diesen Umweltbereichen liegen.

Der vorliegende Bericht enthalt die Beitrdge der Leitstellen fir die Jahre 2008 und 2009 teilweise 2010. Fir

diesen Berichtszeitraum liegt der Schwerpunkt, wie auch in den Vorjahren, auf der Darstellung aktueller Un-
tersuchungen und Entwicklungen sowie auf der Betrachtung Ubergreifender radiodkologischer Zusammen-

hange.

Im Jahr 2011 jahrte sich die Reaktorkatastrophe in Tschernobyl zum 25. Mal. Dies ware Anlass gewesen, auf
den zeitlichen Verlauf der dadurch in Deutschland verursachten Kontaminationen zurtick zu blicken und die
zur Uberwachung der Umweltradioaktivitét geleistete Arbeit zu wiirdigen. Vor Erscheinen des Berichts hat
sich jedoch erneut eine Katastrophe ereignet, bei der grolRe Mengen radioaktiven Materials in die Umwelt ver-
frachtet wurden: die Reaktorkatastrophe im japanischen Fukushima. Durch die grof3e Entfernung zum Quel-
lort und die damit verbundene Verdinnung war die nach Deutschland verfrachtete Menge radioaktiven Mate-
rials gesundheitlich unbedenklich und nur mit empfindlichen Methoden messbar. Der vorliegende Bericht ent-
halt deshalb ein Kapitel, das die in Deutschland gemessenen Radionuklidkonzentrationen aus dem Fukushi-
ma-Ereignis in Beziehung setzt zum immer noch vorhandenen ,Background® aus den Kernwaffenversuchen
der funfziger und sechziger Jahre und dem Tschernobyl-Unfall.

Vergleicht man die Reaktorkatastrophen von Tschernobyl und Fukushima miteinander, handelt es sich auf
den ersten Blick beide Male um katastrophale Kernschmelzen in Leistungskraftwerken. Trotzdem unterschei-
den sich die beiden Ereignisse in Bezug auf die Auswirkungen auf die Umwelt in einigen wesentlichen Punk-
ten, z. B.:

Tschernobyl Fukushima

Der Reaktor benutzte Graphit als Moderator. Die Reaktoren von Fukushima Daiichi benutz-
Da dieser in Brand geriet, wurde das radioak- ten Wasser als Moderator.

tive Inventar durch die enorme Hitze bis in Im Fall von Fukushima fanden relativ

groRe Hohen befoérdert und konnte sich von  begrenzte Wasserstoffexplosionen statt.

dort sehr weitraumig verbreiten.

Der Tschernobylreaktor besal} kein Contain- Ein groBer Anteil des freigesetzten Materials

ment. Ein Grolteil des radioaktiven Inventars befindet sich nach wie vor in Wassertanks,

wurde freigesetzt die mit dem zur Kihlung eingesetzten Lésch-
wasser gefllt sind.

Die resultierende Umweltkontamination liegt in Japan im Allgemeinen auf einem niedrigeren Niveau als beim
Tschernobylunfall.

Der vorliegende Bericht zeigt, dass sich das in Deutschland etablierte System zur Uberwachung der Umwelt-
radioaktivitat bewahrt, auch vor dem Hintergrund des Ereignisses in Fukushima.
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ZUSAMMENFASSUNG

Im vorliegenden Bericht werden Daten zur Radioaktivitat in der Umwelt und in der Umgebung kerntechnischer
Anlagen aus den Jahren 2008 bis 2010 zusammengestellt und bewertet. Der Reaktorunfall in Fukushima im
Méarz 2011 wurde mit bertcksichtigt.

Die mittlere Strahlenexposition der Bevdlkerung betrug im Jahr 2010 etwa 3,9 mSv. Davon entfielen ca.
2,1 mSv auf die naturliche Strahlenexposition sowie etwa 1,8 mSv auf die zivilisatorische Strahlenexposi-
tion [1].

Teill Methoden

Aktivitatsnormale und Harmonisierung der Europaischen Ortsdosisleistungs(ODL)-Messnetze

(Kapitel 1, 2)

Im Berichtszeitraum hat die PTB 8 IMIS-Ringversuchsmaterialien untersucht. Die PTB hat einen EUROMET-
Vergleich mit 12 Instituten aus 9 Landern durchgefuhrt, der der Sicherung der Vergleichbarkeit von Radon-
messungen dient.

An der Messstation Schauinsland steht nun eine Interkalibrationsmessstelle fiir ODL-Sonden aus verschie-
denen Landern zur Verfigung. 2009 wurde im Rahmen der EURADOS-Vergleichsmessungen ein Bestrah-
lungsexperiment durchgefihrt.

Schnelle Bestimmung des 898y und sr (Kapitel 3)

Die Strontiumisotope %°Sr und 89Sr haben verschiedene Halbwertszeiten (28,4 Jahre bzw. 50,5 Tage) und
unterschiedliche Dosiskoeffizienten. Deshalb sind im Intensivfall schnelle Analysen flr die Bestimmung bei-
der Nuklide besonders wichtig. Schnellverfahren mit Hilfe der Flissigszintillationsspektrometrie (Liquid Szin-
tillation Counter, LSC) werden vorgestellt.

Ringversuch Rohmilch (Kapitel 4)

Im Jahr 2008 wurde ein Ringversuch zur Bestimmung von Radionukliden in Rohmilch durchgeflhrt. Die meis-
ten der 58 deutschen und 15 auslandischen Laboratorien erzielten zumindest zufriedenstellende Ergebnisse.

Teil I Daten und Bewertung

Die Berichterstattung an die Europdische Kommisson mit Hilfe von IMIS (Kapitel 5)

Nach Artikel 35/36 des EURATOM-Vertrags mussen die Mitgliedstaaten der EU Daten uber die Radioaktivitat
in Luft, Wasser und Boden jahrlich an die Europaische Kommission berichten. Dies erfolgt durch Datenent-
nahme aus dem Integrierten Mess- und Informationssystem (IMIS).

Strahlenexposition in Gebauden (Kapitel 6)

Die natirliche Strahlenexposition erhéht sich beim Aufenthalt in Geb&uden durch die Inhalation von Radon-
zerfallsprodukten. Personen, die in Wohnungen mit Radonkonzentrationen mit ca. 200 Bq/m3 Raumluft woh-
nen, haben ein um 32 % hdheres Lungenkrebsrisiko als Personen, die in Wohnungen mit fiktiven Werten von
0 Bq/m3 leben. Die Empfehlungen der Weltgesundheitsorganisation (WHO) fur StrahlenschutzmalRnahmen
sehen deshalb bei Neubauten einen Referenzwert von 100 Bg/m® Raumluft vor.

Ableitung radioaktiver Stoffe aus bergbaulichen Anlagen und Atomkraftwerken sowie aus der Schachtan-
lage Asse (Kapitel 7, 8)

Die Jahresgenehmigungswerte fur die Ableitung radioaktiver Stoffe in die Oberflachengewasser in der Um-
gebung bergbaulicher Anlagen wurden 2008 bis 2010 ausnahmslos eingehalten. Das gleiche gilt fur die
222Rn-AbIeitungen und die Ableitungen langlebiger Alphastrahler in die Luft.

Die Genehmigungswerte fir die Ableitung radioaktiver Stoffe mit Fortluft und Abwasser aus Atomkraftwer-
ken werden nur zu einem geringen Bruchteil ausgeschopft. Somit unterschreiten auch die aus den Aktivitats-
ableitungen berechneten Werte der jahrlichen Strahlenexposition erheblich die in der Strahlenschutzverord-
nung festgelegten Dosisgrenzwerte von beispielsweise 0,3 mSy fir die effektive Dosis und 0,9 mSy fur die
Schilddriisendosis. Die mit den konservativen Annahmen, die fiir die Referenzperson vorgegeben sind, be-
rechneten Expositionswerte in der Umgebung der Atomkraftwerke liegen unter 0,01 mSv pro Jahr. Die
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Schachtanlage Asse ist seit dem 1. Januar 2009 eine kerntechnische Anlage nach Atomgesetz (AtG). 2009
und 2010 wurden keine radioaktiven Stoffe mit dem Abwasser abgeleitet. Durch die Ableitung radiaktiver Stof-
fe mit der Fortluft entstanden im Jahr 2010 effektive Dosen von 0,012 mSyv fir Erwachsene und 0,016 mSv
fur Kleinkinder.

Messnetz fiir Luft und Niederschlag und Spurenmessung in der bodennahen Luft (Kapitel 9, 10)

Die Messung der Gesamt-p—Aktivitat der Luft ergab fir 2008 einen Mittelwert von 0,5 mBg/m?3 und fiir 2009
einen Mittelwert von 0,6 mBq/m3. Fir 2010 betrug der Wert 0,5 Bq/m3. Die Messung der Gesamt-f—Aktivitat
im Niederschlag ergab fiir das Jahr 2008 einen Mittelwert von 59 Bq/m?, fiir 2009 65 Bg/m? und fiir 2010
70 Bg/m?.

Der langjahrig stetige Anstieg des Grundpegels von 85Kr in der Luft hat sich im Berichtszeitraum abgeflacht.
Der Medianwert lag z.B. fur Freiburg bei etwa 1,5 Bq/m3. Die Summe der Beitrage von 85Kr und 33Xe zur
Ortsdosisleistung liegt unter 30 nSv pro Jahr.

Im Berichtszeitraum gab es auffallige Messergebnisse der 131I-Spurenmessung als Folge der Freisetzung
aus einer Isotopenproduktionsanlage in Fleurus, Belgien. Im September 2008 wurde 133mxe nachgewiesen,
das vermutlich aus der Radioopharmakaproduktion eines &rtlichen Herstellers stammt.

Gammaortsdosisleistung und Radioaktivitat auf der Bodenoberflaiche (Kapitel 11)

Das Messnetz zur kontinuierlichen Uberwachung der Gammaortsdosisleistung ist inzwischen von urspriing-
lich 2150 auf ca. 1800 Messstellen reduziert worden. Die gemessenen Werte der Gammaortsdosisleistung
sind im Vergleich zu den Vorjahren, abgesehen von den Ublichen Schwankungen, unverandert.

Die Messung der nuklidspezifischen Radioaktivitat auf der Bodenoberflache erfolgt im Ereingisfall durch In-
situ-Gammaspektrometrie. Hierfur stehen 38 stationdre Messsysteme des DWD, insgesamt 24 mobile Mes-
systeme der Lander und des BfS sowie 5 mobile Messsystem fiir den Einsatz in Hubschraubern der Bundes-
polizei zur Verfligung.

Radioaktive Stoffe in Binnengewassern, Trink- und Grundwasser (Kapitel 12, 13)

Die Uberwachung der Binnengewisser zeigt, dass die natiirlichen Radionuklide den wesentlichen Anteil zur
Strahlendosis beitragen. Der Dosisanteil der kiinstlichen Radionuklide geht heute in erster Linie auf die Ra-
dionuklide ®°Sr und 3"Cs zuriick, die tiber den Fallout der Kernwaffenversuche und des Reaktorunfalls von
Tschernobyl in die Gewasser gelangten. Demgegenuber sind die Auswirkungen von Radionukliden infolge
von Ableitungen aus kerntechnischen Anlagen vernachlassigbar.

Eine Strahlenexposition der Bevdlkerung durch die Aufnahme kinstlicher radioaktiver Stoffe mit dem Trink-
wasser ist sehr niedrig. Legt man die Maximalwerte des Jahres 2010 flr 137Cs und 29Sr zu Grunde, ergeben
sich bei einem angenommenen jahrlichen Trinkwasserverzehr von 700 Litern flr den Erwachsenen Ingesti-
onsdosen von 0,000036 bzw. 0,00043 Millisievert pro Jahr.

Im Hinblick auf die Erarbeitung geeigneter Mess- und Berechnungsverfahren zur Bestimmung des Indikator-
parameters ,Gesamtrichtdosis” hat das BMU das BfS mit der Durchfiihrung reprasentativer Messungen des
Gehaltes an natirlichen Radionukliden im Trinkwasser beauftragt, um auf dieser Grundlage eine Bewertung
der Strahlenexposition der Bevdlkerung in der Bundesrepublik Deutschland durch den Konsum von Trinkwas-
ser zu ermoglichen. Der Abschlussbericht zu diesem Messprogramms liegt inzwischen vor. Die Ergebnisse
flieBen in eine Verordnung zur Anderung der Trinkwasserverordnung ein.

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee sowie in Fischen (Kapitel 14, 15)

Die Einleitungen in die Nordsee aus den Wiederaufarbeitungsanlagen Sellafield und La Hague lagen in den
70er Jahren um mehrere GréRenordnungen hdher als in den letzten Jahren. In der Deutschen Bucht liegen

die Aktivititskonzentration von '37Cs zwischen 1,3 Bg/m® an der Elbemiindung bis zu 4,4 Bq/m? in der duRe-
ren Deutschen Bucht. Die Aktivitatskonzentraition von 5,9 Bq/m3 am Ausgang des Skagerrak ist dem Ausfluss
aus der Ostsee zuzuordnen.

Die Ostsee weist nach wie vor héhere Konzentrationen an '3’Cs auf als die Nordsee. An der Wasseroberfla-
che lagen sie in den Jahren 2008 und 2009 zwischen 24 Bq/m3 im westlichen und 44 Bq/m3 im Ostlichen Teil.
Dies ist auf den Fallout aus dem Unfall von Tschernobyl zurlickzufihren. Im Wasser sind auch leicht héhere
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Konzentrationen an %°Sr im Vergleich zur Nordsee nachzuweisen. Dieses Radionuklid stammt, wie auch die
Transurannuklide, Gberwiegend aus dem globalen Fallout der atmospharischen Kernwaffentests.

Der Tschernobyl-Fallout bei Meeresfisch spielte nur in der Ostsee eine Rolle. Der mittlere 137Cs-Gehalt war
dort 2009 noch immer etwas hoher als im Mittel bei Fischen aus Binnenseen. Eine gréRere Bedeutung hatte
der Fallout zunachst fir die Fische der Binnengewasser, vor allem der Binnenseen. Bis 2009 war hier jedoch
ein deutlicher Riickgang der mittleren 137Cs-Aktivitat auf unter 2 Ba/kg FM zu verzeichnen.

Radioaktive Stoffe in Boden, Pflanzen, Futtermitteln, Gesamtnahrung und Milch- und Milchprodukten,
sowie Plutonium und Americium in Ackerbdden (Kapitel 16, 17 )

Die Kontamination pflanzlichen Materials mit '3”Cs ist gegeniiber dem Vorjahr wieder etwas zuriickgegan-
gen, was vor allem auf Verdinnungs- und Bindungseffekte im Boden zurlickzufiihren ist.

Die spezifische Aktivitat des (239+240)p jn Ackerbdden aus 98 Probenentnahmeorten in Deutschland im Jahr

2008 schwanken in einem relativ engen Bereich mit einem Mittelwert von 115 mBq / kg TM Boden und Stan-
dardabweichung 25 mBq / kg TM.

Die mittlere jahrliche Aktivititszufuhr durch die Nahrungsaufnahme betrug 2010 etwa 84 Bq fiir '3’Cs und
29 Bq fiir 20Sr.

Radioaktive Stoffe in Abfallen, Abwasser und Klarschlamm (Kapitel 18)

Der Gehalt an '3”Cs bei Abfillen wird noch durch den Fallout nach dem Reaktorunfall von Tschernobyl be-
stimmt. Dies kommt durch haufig hdhere Werte im stdlichen Gebiet der Bundesrepublik Deutschland gegen-
Uber den anderen Gebieten zum Ausdruck.

Der zeitliche Verlauf der Jahresmittelwerte fiir die '3’Cs-Gehalte der Kliarschlamme der einzelnen Bundes-
lander zeigt die bisherige Tendenz zur Abnahme der Kontamination. Diese ist nur noch schwach ausgepragt.
In Stidbayern wurden Werte von im Mittel 15 Bq/kg TM gemessen.

Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstande (Kapitel 19)
Die spezifischen Aktivitaten des 137Cs erreichten Spitzenwerte von etwa 550 Bqg/kg (TM) bei Bitterkleeblattern
aus Polen und etwa 460 Bg/kg (TM) bei Islandmoos aus Rumanien.

Teil lll Erkenntnisse aus den Ereignissen in Fukushima

Messergebnisseim Zusammenhang mit den Reaktorunfallen in Fukushima 2011 (Kapitel 20)

Am 11. Marz 2011 ereignete sich in Japan ein katastrophales Erdbeben, in dessen Folge ein auRerordentlich
groRRer Tsunami die Kernkraftwerksanlage Fukushima Daiichi Uberschwemmte. Ein dadurch verursachter
Ausfall der Kuhlung fuhrte in drei Blocken zur Kernschmelze mit erheblichen radioaktiven Freisetzungen. In
Deutschland waren Konzentrationen der durch die Atmosphére transportierten Radionuklide messbar, lagen
jedoch nur im Bereich von einigen Millibecquerel pro Kubikmeter.
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SUMMARY

This report gathers and evaluates data on radioactivity in the environment and in the vicinity of nuclear facili-
ties, collected in the years 2008 to 2010. Information on the reactor accident in Fukushima in March 2011 is
also included.

In 2010, the mean radiation exposure of the German population amounted to about 3.9 mSv. A share of
around 2.1 mSyv could be attributed to natural radiation exposure, while about 1.8 mSv were attributed to ci-
vilization-related radiation exposure [1].

Part| Methodology

Activity standards and harmonisation of the European local dose rate measuring networks (Chapters 1, 2)

PTB examined 8 IMIS intercomparison materials in the report period. PTB also conducted a EUROMET com-
parison in cooperation with 12 institutes from 9 countries in order to insure the comparability of their radon
measurements.

The Schauinsland measuring station now provides an intercalibration measuring point for local gamma dose
rate probes from different countries. In 2009, an irradiation experiment was performed during the EURADOS
comparison measurements.

Quick determination of 39Sr and %%sr (Chapter 3)

The strontium isotopes %°Sr and 8%Sr have different half-lives (28.4 years or 50.5 days) and different dose co-
efficients. In certain situations it is therefore necessary to determine quickly which nuclides are involved. This
report presents valuable high-speed processes based on liquid scintillation counters (LSC).

Interlaboratory comparison of raw milk (Chapter 4)

In 2008, the determination of radionuclides in raw milk was the subject of an interlaboratory comparison. The
results reached by most of the 58 German labs and 15 labs from other countries were at least satisfactory.

Part Il Data and evaluation

Reporting to the European Commission with the help of IMIS (Chapter 5)

According to Articles 35/36 of the EURATOM treaty the EU member states have to report annually to the Eu-
ropean Commission with respect to the levels of radioactivity found in the air, in the water and in the ground.
In Germany, such reports are prepared on the basis of data collected by the Integrated Measurement and In-
formation System (IMIS).

Radiation exposure in buildings (Chapter 6)

Natural radiation exposure is increased by inhalation of radon decay products in buildings. The risk of deve-
loping lung cancer is increased by 32 % for people living in dwellings where the indoor radon concentration
amounts to around 200 Bq/m3, compared with people living in dwellings presenting a fictitious radon concen-
tration of O Bq/m3. The radiation protection recommendations issued by the World Health Organization (WHO)
thus indicate a reference value of 100 Bq/m3 of indoor air for new buildings.

Discharge of radioactive substances from nuclear power plants and mining facilities and from the Asse
mine (Chapters 7, 8)

The permitted annual values for the discharge of radioactive substances into the surface waters in the vicinity
of mining facilities were complied with in the years 2008 to 2010 without exception. The same applies to any
222Rn discharges and discharges of long-lived alpha emitters into the air.

The discharge of radioactive substances into the exit air and waste waters from nuclear power plants remai-
ned far below the permitted annual values. Consequently the total annual radiation exposure levels calculated
from these activity discharges stayed remarkably below the dose limit values stipulated in the Radiation Pro-
tection Ordinance, including 0.3 mSy for the effective dose and 0.9 mSv for the thyroid dose. The exposure
levels in the vicinity of nuclear power plants, calculated conservatively from the assumptions specified for a
reference person, were below 0.01 mSv per year. Since 1 January, 2009 the Asse mine is considered as a
nuclear installation according to the Atomic Energy Act (AtG). No radioactive substances were discharged into
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the waste water in 2009 and 2010. In 2010, the discharge of radioactive substances into the exit air produced
an effective dose of 0.012 mSv for adults and 0.016 mSy for infants.

Measuring network for air and precipitation, trace measurement in ground-level air (Chapters 9, 10)

Measurements of the total 3 activity in the air showed a mean value of 0.5 mBg/m? for 2008 and a mean value
of 0.6 mBg/m?3 for 2009. The value for 2010 was 0.5 Bq/m3. Measurements of the total B activity in precipitation
resulted in a mean value of 59 Bq/m? for 2008, 65 Bq/m? for 2009 and 70 Bq/m? for 2010.

The basic level of 8Kr in the air, which had constantly increased over many years, rose more slowly in the
period under report. The median value e.g. for Freiburg amounted to approximately 1.5 Bq/m3. The total con-
tribution of 8%Kr and 133Xe to the local dose rate remained below 30 nSv per year.

31) trace measurements produced noticeable results in the period under report following a discharge from an
isotope production facility in Fleurus, Belgium. 133mxe was detected in September 2008, which was probably
discharged from a radiopharmaceuticals production plant operated by a local manufacturer.

Local dose rate from gamma radiation and radioactivity on the ground surface (Chapter 11)

The measuring network for the continuous monitoring of the local dose rate from gamma radiation has been
reduced from the original 2,150 measuring points to around 1,800 measuring points. The local dose rates from
gamma radiation remained unchanged compared with previous years, apart from the usual variations.

In case of an incident, the nuclide-specific radioactivity on the ground surface would be measured with the
help of in-situ gamma spectrometry. To this end, the German Weather Service (DWD) holds 38 stationary
measuring systems available, which can be supplemented by 24 mobile measuring systems operated by the
German Lander and the Federal Office for Radiation Protection (BfS) as well as by 5 mobile systems for use
in helicopters, operated by the German Federal Police.

Radioactive substances in inland waters, drinking water and ground water (Chapters 12, 13)

Inland waters monitoring has shown that natural radionuclides make the largest contribution to the radiation
dose. The dose contribution from artificial radionuclides today is mostly due to the radionuclides 903r and
137Cs, which reached the water via the fallout from nuclear weapons tests and the reactor accident in Cher-
nobyl. In contrast, the effects of radionuclides discharged from nuclear facilities are negligible.

The radiation exposure of the population due to artificial radioactive substances ingested via drinking water
is very low. On the basis of the maximum values for 137Cs and 20sr, the ingestion doses calculated for adults
amount to 0.000036 mSv and 0.00043 mSyv per year, respectively, assuming an annual drinking water con-
sumption of 700 litres.

With regard to the elaboration of appropriate measuring and calculation methods for the determination of the
indicator parameter “total recommended dose”, BMU charged BfS with performing representative measure-
ments of the natural radionuclides content of drinking water. These results will be used as a basis for evalua-
ting the radiation exposure of the German population through drinking water consumption. The final report
from this measuring programme is now available. The results will be integrated in an ordinance changing the
Drinking Water Ordinance.

Radioactive substances in the North Sea, the Baltic Sea and in fish (Chapters 14, 15)

Discharges into the North Sea from the Sellafield and La Hague reprocessing plants were considerably higher
in the 1970s than in the past few years. The activity concentration of 137Cs in the German Bight varies bet-
ween 1.3 Bq/m3 in the Elbe estuary and 4.4 Bq/m3 in the outer German Bight. The fact that the activity con-
centration reaches 5.9 Bq/m3 at the mouth of the Skagerrak is due to waters flowing out of the Baltic Sea.

The concentration of 37Cs is still higher in the Baltic Sea than in the North Sea. Concentrations measured in
2008 and 2009 at the water surface varied between 24 Bq/m3 and 44 Bg/m® in the Eastern part of the Baltic
Sea. This can be attributed to the fallout from the reactor accident in Chernobyl. Compared with the North Sea,
the water also shows higher concentrations of 90Sr. This radionuclide originates — as do transuranium nuclides
— mainly from the global fallout of atmospheric nuclear weapons testing.

In the case of sea fish, the Chernobyl fallout only played a role in the Baltic Sea. The medium content of 137¢cs
observed in 2009 was still higher in sea fish from the Baltic Sea than in fish from lakes. Initially, the fallout was
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of greater importance to fish from inland waters, in particular from lakes. In the years preceding 2009, howe-
ver, a clear decrease of the medium '3”Cs activity could be observed with activity levels falling below 2 Bg/kg
of solid mass.

Radioactive substances in soil, plants, feedstuffs, food in general, milk and dairy products as well as plu-
tonium and americium in cropping soils (Chapters 16, 17)

The contamination of plant material with 137Cs has decreased compared with the year before, which is mainly
a result of dilution and bonding effects in the soil.

In 2008, samples were taken from cropping soils at 98 places in Germany in order to determine the specific
activity of (239+240)p; . The mean value was determined to be 115 mBqg/kg of dry matter with a standard devi-
ation of 25 mBqg/kg of dry matter with only slight variations found between the individual samples.

In 2010, the mean annual activity uptake through ingestion was around 84 Bq for 137Cs and 29 Bq for 90g,

Radioactive substances in waste, waste water and clearing sludge (Chapter 18)

The "37Cs content of waste is still determined by the fallout from the reactor accident in Chernobyl. The values
measured in Southern Germany are therefore frequently higher than those observed in other areas of Germa-
ny.

The annual mean values of the '37Cs content of clearing sludge in the individual German Lander, observed

over a longer period of time, continue to show a decreasing contamination. The contamination has reached a
rather low level by now, with average values of 15 Bg/kg of dry matter measured in Southern Bavaria.

Pharmaceuticals and their precursors, articles of daily use (Chapter 19)

The specific activities of '3’ Cs reached peak values of around 550 Bq/kg (dry matter) in Bogbean leaves from
Poland and around 460 Bqg/kg (dry matter) in Iceland Moss from Romania.

Part lll Insights obtained from the events in Fukushima

Measuring results in connection with the reactor accidents in Fukushima in 2011 (Chapter 20)

On 11 March, 2011 Japan was struck by a disastrous earthquake, followed by a huge tsunami which flooded
the Fukushima Daiichi nuclear power facility. The resulting failure of the cooling system caused a nuclear
meltdown in three blocks with considerable discharges of radioactive material. These radionuclides were
transported through the atmosphere so that certain concentrations could be found in Germany, which only
amounted, however, to several millibecquerels per cubic metre.
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RESUME

Le présent rapport rassemble des données concernant la radioactivité dans I'’environnement et aux abords
des installations nucléaires, établies entre les années 2008 et 2010, et porte sur leur évaluation. L'accident
nucléaire de Fukushima du 11 mars 2011 est considéré aussi.

En I'année 2010, lirradiation moyenne de la population allemande s’élevait a environ 3,9 mSv. L’irradiation
naturelle contribuait environ 2,1 mSv et 'irradiation artificielle était d’environ 1,8 mSv [1].

Partie| Méthodes

Les normales d’activité et I’harmonisation des réseaux de mesure européens détectant le débit de dose
ambiant (chapitre 1, 2)

Pendant la période comprise par le rapport, I'office fédéral de physique et de technique (PTB) a étudié 8 ma-
tériaux d'intercomparaison en rapport avec I'lMIS (systéme de mesure et d'information intégré pour le contrdle
de la radioactivité de I'environnement). Le PTB a aussi effectué une comparaison EUROMET en coopération
avec 12 instituts dans 9 pays afin d'assurer la comparabilité des mesures de radon.

La station de mesure de Schauinsland (Allemagne) offre maintenant un site destiné a I'analyse comparative
de tous les appareils de mesure pour le débit de dose ambiant utilisés dans différents pays. Une expérience
d'irradiation a été effectuée en 2009 dans le cadre des intercomparaisons EURADOS.

Détermination rapide du 895y ot PVsr (chapitre 3)

Les périodes radioactives des isotopes du Strontium 2°Sr et 89S different largement (28,4 ans et 50,5 jours),
tout comme leurs coefficients de dose. Dans certains cas il est donc essentiel de déterminer rapidement les
nucléides présents. Ce rapport présente des procédés de détermination accélérés al'aide de la spectrométrie
a scintillation liquide (compteur a scintillation liquide, CSL).

Intercomparaison au sujet du lait cru (chapitre 4)

En 2008, une intercomparaison a été effectuée afin de déterminer les radionucléides dans le lait cru. La plu-
part des 58 laboratoires allemands et 15 laboratoires étrangers ont obtenu des résultats qui étaient au moins
satisfaisants.

Partie I Données et évaluation

Rapport a la Commission Européenne a l'aide de I'[MIS (chapitre 5)

Suivant les articles 35/36 du traité EURATOM, les pays membres de I'UE sont obligés de soumettre a la Com-
mission Européenne un rapport annuel sur le niveau de radioactivité constaté dans I'air, dans I'eau et dans le
sol. L'Allemagne établit ce rapport a I'aide des données enregistrées par le systéme de mesure et d'informa-
tion intégré pour le contrdle de la radioactivité de I'environnement (IMIS).

L'exposition radiologique dans les batiments (chapitre 6)

L’irradiation naturelle est amplifiée par la présence de personnes dans les batiments y inhalant les de-
scendants du radon. Le risque d’étre atteint de cancer du poumon s’accroit de 32 % pour les personnes ha-
bitant des logements ou la concentration de radon dans l'air s’éléve a 200 Bq/m3 par rapport aux personnes
qui habiteraient des logements avec une concentration fictive de 0 Bq/m>. Les mesures de radioprotection
recommandées par 'Organisation Mondiale de Santé (OMS) donc prévoient une valeur de référence de 100
Bqg/m?3 de I'air ambiant pour les batiments neufs.

Rejet de matiéres radioactives par les installations miniéres, les centrales nucléaires et la mine d’Asse
(chapitres 7, 8)

De 2008 a 2010, les valeurs annuelles autorisées pour le rejet de matiéres radioactives dans les eaux de sur-
face a I'entourage des installations miniéres ont été respectées sans exception. Les valeurs autorisées pour
le rejet dans l'air de 222Rn et des émetteurs de rayons alpha a vie longue ont également été respectées.

Le pourcentage de matiéres radioactives contenues dans I'air d’échappement et dans les effluents des cen-
trales nucléaires ne représente qu’une trés petite partie des valeurs autorisées. Les valeurs totales de l'irra-
diation annuelle, calculées a partir de ces rejets d’activité, restent donc considérablement inférieures aux va-
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leurs limites de dose fixées par I'Ordonnance sur la Radioprotection, étant par exemple de 0,3 mSv pour la
dose efficace et de 0,9 mSv pour la dose thyroide. Les valeurs d’irradiation aux abords des centrales nuc-
|éaires, qui sont évaluées pour une personne de référence sur la base d’estimations conservatrices, ne dé-
passent pas 0,01 mSv par an.

Depuis 1 janvier 2009, la mine d’Asse est considérée comme une installation nucléaire d’aprés la définition
de la Loi allemande sur I'’énergie atomique (AtG). Aucune matiére radioactive n’a été évacuée par les effluents
en 2009 et 2010. Les matiéres radioactives évacuées par I'air d’échappement en 2010 ont produit une dose
efficace de 0,012 mSv pour les adultes et de 0,016 mSv pour les petits enfants.

Réseau de surveillance de I'air et des précipitations, mesures de traces dans I'air prés du sol (chapitres 9,
10)

Le total de l'activité béta mesurée dans l'air s'élevait a une valeur moyenne de 0,5 mBq/m3 en 2008 et de

0,6 mBq/m3 en 2009. La valeur pour 'année 2010 était de 0,5 Bq/m3. Le total de l'activité béta mesurée dans

les précipitations s‘élevaient a une value moyenne de 59 Bq/m? en 2008, de 65 Bq/m? en 2009 et de 70 Bg/
2

m< en 2010.

L'augmentation du niveau de base de 8%Kr contenu dans I'air, qui s'était déroulée constamment pendant des
années, a ralenti dans la période comprise par le rapport. A Fribourg (Allemagne), p. ex., la valeur médiane
était de 1,5 Bg/m? environ. L’ensemble des contributions de 8%Kr et 133Xe au débit de dose local ne dépasse
pas 30 nSv par an.

La mesure de traces de 131 a produit des résultats frappants qui sont a attribuer a un rejet de matiéres radio-
actives par une installation de production d’isotopes a Fleurus, Belgique. Du 133mxe a été détecté en septem-
bre 2008, dont I'origine était probablement la production de radiopharmaceutiques d’un fabricant local.

Le débit de dose local par rayonnement gamma et la radioactivité a la surface du sol (chapitre 11)

Le réseau de mesure destiné a la surveillance continue du débit de dose local par rayonnement gamma a été
réduit de 2 150 points de mesure a environ 1 800 points de mesure. D’aprés les résultats des mesures, le
débit de dose local par rayonnement gamma n'a pas changé par rapport aux années préceédentes, en dehors
des variations habituelles.

Le cas échéant, on emploierait la spectrométrie gamma in situ afin de déterminer la radioactivité spécifique
des nucléides a la surface du sol. Les 38 systémes de mesure fixes opérés par le service météorologique de
la République fédérale d’Allemagne (DWD) peuvent étre utilisés a cette fin, ainsi que les 24 systémes de me-
sure mobiles opérés par les lander et I'Office fédéral de radioprotection (BfS). En plus, la police fédérale alle-
mande dispose de 5 systémes mobiles qui peuvent étre employés dans les hélicoptéres.

Les matiéres radioactives contenues dans les eaux intérieures, I'eau potable et la nappe phréatique (cha-
pitres 12, 13)

Les contrOles des eaux intérieures démontrent que ce sont les radionucléides naturels qui contribuent es-
sentiellement a la dose de rayonnement. Parmi les radionucléides artificiels contribuant a la dose de rayon-
nement, le 29Sr et le 137Cs sont aujourd’hui les plus importants, qui ont été introduits dans les eaux par les
retombées des essais d’armes nucléaires et de I'accident nucléaire de Tchernobyl. Par contre, les effets cau-
sés par les radionucléides contenus dans les rejets des installations nucléaires sont négligeables.

L’exposition radiologique de la population due aux matiéres artificielles radioactives contenues dans I'eau po-
table est trés faible. Partant des valeurs maximales pour le 137Cs et le 9%Sr et d’une consommation d’eau
potable qui s’éléve a 700 litres par an pour un adulte, les doses d’ingestion obtenues par un adulte s’élévent
a 0,000036 et 0,00043 mSyv par an, respectivement.

Le Ministére fédéral de I'Environnement (BMU) cherche a élaborer des méthodes de mesure et de calcul de-
stinées a définir un paramétre indicatif appelé la « dose totale recommandée ». Ainsi, il a chargé I'Office fédé-
ral de radioprotection (BfS) de procéder a des mesures représentatives de la teneur en radionucléides de
I’eau potable, visant a établir une base a I'évaluation de I'exposition radiologique de la population allemande
due a la consommation d’eau potable. Le rapport final a I'égard de ce programme est maintenant disponible.
Les résultats y figurant seront utilisés pour la modification du Décret relatif a I'eau potable.

m Zusammenfassung



Les matiéres radioactives contenues dans la mer du Nord et la mer Baltique ainsi que dans les poissons
(chapitres 14, 15)

Les rejets de matiéres radioactives dans la mer du Nord venant des usines de retraitement de Sellafield et
de La Hague étaient beaucoup plus élevés dans les années 1970 que dans les années récentes. Dans la Baie
allemande, les concentrations d’activité du '37Cs varient entre 1,3 Bq/m?3 dans I'estuaire de I'Elbe et 4,4 Bq/
m?3 4 la périphérie de la Baie allemande. La concentration d’activité de 5,9 Bq/m? observée au débouché du
Skagerrak peut étre attribuée aux eaux venant de la mer Baltique.

Les concentrations en '3’Cs constatées dans la mer Baltique sont désormais plus élevées que celles dans
la mer du Nord. Dans les années 2008 et 2009, les concentrations détectées a la surface étaient de 24 Bq/
m?3 dans la partie ouest et de 44 Bq/m® dans la partie est de la mer Baltique. Ceci est @ ramener aux retom-
bées de Tchernobyl. La concentration en ®OSr constatée dans I'eau est aussi Iégérement élevée par rapport
a la mer du Nord. Ce radionucléide provient, tout comme les nucléides transuraniens, pour la plupart des re-
tombées mondiales produites par les essais nucléaires atmosphériques.

L’'impact des retombées de Tchernobyl sur les poissons de mer n’était d’'importance que dans la mer Baltique.
En 2009, la teneur en '37Cs y était toujours un peu plus élevée que la valeur moyenne constatée dans les
poissons de lac. Au départ, les retombées avaient un impact beaucoup plus important sur les poissons dans
les eaux intérieures, surtout sur ceux dans les lacs. Dans la période précédant I'année 2009, I'activité mo-
yenne du 37Cs a pourtant reculé de maniére signifiante pour arriver & un niveau inférieur de 2 Bg/kg de mas-
se solide.

Les substances radioactives contenues dans le sol, les plantes, les aliments pour bétail, I'alimentation en
générale, le lait et les produits laitiers ; le plutonium et 'américium contenus dans les terres arables (cha-
pitres 16, 17)

La contamination en '3’Cs du matériel végétal a légérement reculé par rapport a 'année précédente, ce qui
est a ramener sur des effets de dilution et de liaison dans le sol.

En 2008, on a pris des échantillons a 98 lieux en Allemagne afin de déterminer I'activité spécifique du
(239+240)p, gans les terres arables. La valeur moyenne s'élevait a 115 mBg/kg de matiére séche avec un écart
type de 25 mBqg/kg de matiére séche, les variations entre les valeurs individuelles n’étant pas trés pronon-
cées.

En moyenne, I'incorporation annuelle par ingestion était d’environ 84 Bq pour le '37Cs et 29 Bq pour le 2°Sr
en 2010.

Les matiéres radioactives dans les déchets, les effluents et les boues d’épuration (chapitre 18)

La teneur en '3’Cs des déchets est toujours déterminée par les retombées de Tchernobyl. Ceci s'exprime
dans le niveau souvent plus élevé des valeurs mesurées dans le Sud de I’Allemagne par rapport aux autres
régions allemandes.

La contamination en '37Cs des boues d’épuration a tendance a diminuer, comme on peut conclure de I'évo-
lution des valeurs moyennes annuelles mesurées dans les lander. Aujourd’hui la contamination n’est plus trés
prononcée, les valeurs observées au sud de la Baviére s’élevant a 15 Bqg/kg de matiére séche en moyenne.

Les médicaments et leurs substances de départ; les produits d’utilisation courante (chapitre 19)

Les activités spécifiques du 137Cs ont atteint des valeurs de pic avec 550 Bg/kg (de matiere séche) dans les
feuilles du tréfle d'eau venant de la Pologne et 460 Bg/kg (de matiere séche) dans la mousse d'Islande venant
de la Roumanie.

Partie lll Conclusions tirées des évenements a Fukushima

Les résultats de mesure en rapport avec les accidents nucléaires a Fukushima en 2011 (chapitre 20)

Un séisme désastreux a touché le Japon le 11 mars 2011, suivi par un tsunami exceptionnel qui a submergé
I'installation nucléaire de Fukushima Daiichi. La défaillance du systéme de refroidissement en résultant a pro-
voqué des fusions de cceur dans trois réacteurs, puis d’'importants rejets radioactifs. Des concentrations de
ces radionucléides, transportés par I'atmosphére, ont été détectées en Allemagne, qui ne s'élevaient pourtant
qu’a quelques millibecquerels par metre cube.

Zusammenfassung m



TEIL |

METHODEN



AKTIVITATSNORMALE

H. Wershofen, D. Arnold, K. Kossert, A. Rottger

Physikalisch-Technische Bundesanstalt, Braunschweig, Leitstelle flir Aktivitdtsnormale und Radionukliddaten

Zentrale Aufgabe des Fachbereiches "Radioaktivitat"
der PTB ist die Darstellung der gesetzlichen Einheit
"Becquerel" (Bq) sowie deren Weitergabe an For-
schungsinstitute, Kliniken, Industriebetriebe sowie
an die Messstellen zur Uberwachung radioaktiver
Stoffe in der Umwelt. Auf Grund der stark unter-
schiedlichen Zerfallseigenschaften erfordert jedes
Radionuklid seine eigenen Messverfahren zur Aktivi-
tatsbestimmung, fur die in der PTB geeignete Appa-
raturen zur Verfugung stehen. Die Weitergabe der
Aktivitatseinheit erfolgt Uberwiegend durch die Abga-
be von Aktivitatsnormalen [2] und durch Aktivitatsbe-
stimmungen an eingereichten Proben.

Das Mutual Recognition Arrangement (MRA) unter
der Schirmherrschaft des Comité International des
Poids et Mesures (CIPM) ist eine weltweite Vereinba-
rung zur landeribergreifenden gegenseitigen Aner-
kennung von Kalibrierzertifikaten nationaler metrolo-
gischer Institute fur alle kommerziell oder gesell-
schaftlich relevanten MessgréRen. Das Abkommen
dient dem Abbau von Handelshemmnissen und for-
dert von den Teilnehmern neben dem Nachweis ei-
nes Qualitdtsmanagement-Systems auch die Teil-
nahme an Vergleichsmessungen. Um den Anforde-
rungen des MRA nachzukommen, beteiligt sich die
PTB regelmaRig an internationalen Vergleichsmes-
sungen, die von dem in Paris angesiedelten Bureau
International des Poids et Mesures (BIPM) organi-
siert werden. Einige der nachgewiesenen Kalibrier-
und Messfahigkeiten der PTB wurden im Berichts-
zeitraum in einer sogenannten CMC-Tabelle (Calib-
ration and Measurement Capabilities) zusammenge-
fasst und nach einem mehrstufigen Begutachtungs-
prozess akzeptiert und veroffentlicht [3].

Eine weitere wichtige Aufgabe des Fachbereichs
"Radioaktivitat" ist die Bereitstellung von Radionuk-
liddaten, insbesondere von Emissionswahrschein-
lichkeiten und Halbwertszeiten. Bei vielen Nukliden
kann die Halbwertszeit durch die Messung des Ab-
klingverhaltens z.B. mit 4n-y-lonisationskammern
bestimmt werden. Dazu missen gewisse Anforde-
rungen gegeben sein wie ein stabiler und gegentber
dem Nettoeffekt moglichst geringer Untergrund, die
genaue Kenntnis von evtl. vorhandenen Verunreini-
gungen durch weitere Radionuklide und ein linearer
Zusammenhang zwischen der Aktivitat und dem ge-
messenen lonisationsstrom. Mit solchen Anordnun-
gen werden in der PTB fortlaufend Halbwertszeiten
in einem Bereich von wenigen Stunden (z.B. 18F) bis

Aktivitatsnormale

hin zu einigen Jahrzehnten (z. B. 137Cs) mit relativen
Unsicherheiten in der Gréf3enordnung 10" bestimmt
[4].

Auch die Bestimmung von sehr langen Halbwertszei-
ten stellt seit Jahren ein wichtiges Arbeitsgebiet des
Fachbereichs dar. Kirzlich wurden im Rahmen eines
Projekts zur Bestimmung der Halbwertszeit des lang-
lebigen 9se prazise Aktivitatsmessungen mit Fliss-
sigszintillationszahlern in der PTB durchgeflhrt.

Das Projekt, an dem sich die PTB durch Aktivitats-
messungen beteiligte, erfolgte in Zusammenarbeit
mit der TU in Minchen, dem Institut fir Transurane
in Karlsruhe und dem Paul Scherrer Institut in Villigen
(Schweiz) und ergab eine Halbwertszeit von
(3,27+0,08) #10° Jahren [5]. Die ausgezeichnete Ra-
dionuklidreinheit der verwendeten Lésung, welche
durch radiochemische Arbeiten der Minchener Kol-
legen erzielt wurde, ermoglichte es, die bisher kleins-
te Unsicherheit fur die Halbwertzeit zu erreichen.

Wie bei 79Se spielt die Fliissigszintillationszahlung
auch fur Aktivitdtsmessungen anderer Radionuklide
eine besondere Rolle. In der PTB wird die sogenann-
te Triple-to-Double-Coincidence-Ratio-Methode (TD-
CR)[6] inzwischen sehr erfolgreich eingesetzt. Mit ei-
nem neuen Verfahren kdnnen TDCR-Apparaturen
sogar zur Aktivitatsbestimmung von hochenergeti-
schen Betastrahlen in Cerenkov-Quellen eingesetzt
werden. Ein wesentlicher Vorteil dieser Methode ist,
dass problematische gemischte Abfalle aus radioak-
tiver LOsung und organischen Flussigkeiten, wie ei-
nem Szintillations-Cocktail, vermieden werden [7].

Radon / Thoron

Die Weitergabe der Einheit der Aktivitatskonzentrati-
on von ??°Rn und 222Rn-FoIgeprodukten in Luft im
Bereich von 10? Bq/m3 bis 10° Bq/m3 erfolgt in der
PTB durch die Kalibrierung der 22°Rn- und 2%?Rn-
Folgeproduktmessgerate anderer Staatslaboratori-
en, eines DKD-Laboratoriums, einiger Forschungsin-
stitute, Universitaten und Industrielaboratorien. Die
Uberwachung erhéhter Radonbelastungen an Ar-
beitsplatzen wird in einer Richtlinie zur aktuellen
Strahlenschutzverordnung geregelt. Diese Richtlinie
fordert den Einsatz kalibrierter Messgerate. Daher
werden zusatzliche Kalibrierungen durch die PTB
und das DKD-Laboratorium notwendig.

Zur Sicherung der Vergleichbarkeit von Radonmes-
sungen in Europa hat die PTB einen EUROMET-Ver-



gleich organisiert, an dem 12 Institute aus 9 Landern
teilgenommen haben. Jeder Teilnehmer musste das
selbe Messgerat zur Bestimmung der Radonaktivi-
tatskonzentration in Luft mit den jeweils eigenen Ka-
libriereinrichtungen bei Aktivitatskonzentrationen von
1 kBq/m3, 3 kBg/m® und 10 kBg/m? kalibrieren. Ver-
glichen wurden die von den 12 Teilnehmern be-
stimmten Kalibrierkonstanten [8]. Die Ergebnisse al-
ler Ringversuchsteilnehmer stimmten im Rahmen
der Messunsicherheiten Uberein.

Ein ahnliches Ergebnis lieferte der COOMET-Ver-
gleich [9] bzgl. der Aktivitatskonzentration von 222Rn.
6 Teilnehmer fuhrten mit ihren Transfernormalen si-
multan Messungen in einer Referenzatmosphéare
durch. Auch hier war die Ubereinstimmung zufrieden
stellend, allerdings zeigten sich bei den Messungen
unterhalb von 1 kBq/m3 bei allen Teilnehmern so
hohe Messunsicherheiten, dass die PTB in der Folge
ein Projekt zur Entwicklung einer Low-Level-Kalib-
riereinrichtung initiiert hat.

Seit 2003 kdnnen in der PTB auch Kalibrierungen fur
Messungen der Aktivitdtskonzentration von Thoron
(%2°Rn) durchgefiihrt werden. Dieses Angebot wird
seit 2007 durch allgemeine Referenzatmospharen
fur Gemische von Radon, Thoron und den zugehori-
gen Folgeprodukten ergénzt. Der verfugbare Aktivi-
tatsbereich in der Thoron-Folgeprodukt-Kammer
liegt zwischen 1 kBg/m® und 10 kBq/m3. Durch die
Entwicklung eines neuartigen Primarnormals fir die
Darstellung der Thoron-Aktivitatskonzentration durch
die PTB 2009 konnte die beigeordnete Unsicherheit
drastisch reduziert werden [10], und der messbare
Aktivitatsbereich wurde erweitert. Das Angebot ist in-
ternational einzigartig und wird derzeit stark nachge-
fragt.

Referenzmaterialien

Die Weitergabe der Einheit ,Becquerel” fir Aktivita-
ten kleiner als 100 Bq erfolgt tberwiegend durch die
Aktivitatsbestimmungen an eingereichten Proben.
Bei den Proben handelt es sich um diverse Umwelt-
materialien (z. B. Wasser, Boden, Sediment, Pflan-
zen, Nahrungsmittel) oder Industrieprodukte (z. B.
Haldenmaterial, Baustoffe, Metalle, Rohstoffe), die
zumeist ein Gemisch aus natirlichen und kiinstli-
chen Radionukliden aufweisen. Darliber hinaus sind
die Proben chemisch sehr unterschiedlich zusam-
mengesetzt und besitzen Dichten zwischen

0,3 g/lcm3 und 11 g/cm3.

Durch die Aktivitatsbestimmung an Ringversuchs-

materialien unterstltzt die PTB die Leitstellen bei der
Durchflihrung von IMIS-Ringvergleichen im Rahmen
des Messprogrammes nach dem Strahlenschutzvor-

sorgegesetz. Hierzu erhalt die PTB eine oder mehre-
re zuféllig entnommene Proben aus der Menge der
fur die Teilnehmer vorbereiteten Ringversuchspro-
ben. Diese werden dann mit den in den Messanlei-
tungen geforderten Verfahren analysiert. SchlieRlich
werden die Ergebnisse der PTB-Analysen mit denen
des Ringversuchs verglichen. Dabei auftretende Ab-
weichungen oder Probleme werden in enger Zusam-
menarbeit mit der Leitstelle diskutiert und geklart.
Diese Verfahrensweise hat sich nach Ubereinstim-
mender Meinung der beteiligten Institute bewahrt. Im
Berichtszeitraum hat die PTB 8 IMIS-Ringversuchs-
materialien untersucht. AuRerdem wurden 2008 fur
den Ringversuch ,Spurenanalyse” 11 reale Luft-
staubfilter aus der Routine-Probenentnahme der
Spurenmesstellen mit einer Aktivitdtsnormal-Losung
(858r, 88Y, QOSr, 1258b, 134CS, 13383, 241Am, 240PU)
dotiert. Die Ergebnisse zeigen, dass bei gamma-
spektrometrischen Messungen an Umweltproben
eine Reihe von Laboratorien Probleme mit der Be-
ricksichtigung von Selbstabsorptions- und Koinzi-
denzsummations-Korrektionen (typische Werte:
10 % bis 30 %, in extremen Fallen bis zu einem Fak-
tor 10) haben.

Die Ergebnisse des Ringvergleiches der Spuren-
messstellen zeigen erneut die Grenzen der Gamma-
spektrometrie bei Verwendung von Bohrloch-Detek-
toren sowie die ublichen Einschrankungen auf Grund
der nicht-trivialen radiochemischen Trenn- und Rei-
nigungsverfahren. Diese verlaufen nicht immer mit
optimaler Ausbeute, die bei den Ublicherweise klei-
nen Aktivitdten der Spurenmessungen erwiinscht ist.

Die Ergebnisse des Ringvergleiches der Spuren-
messstellen zeigen erneut die Grenzen der Gamma-
spektrometrie bei Verwendung von Bohrloch-Detek-
toren sowie die ublichen Einschrankungen auf Grund
der nicht-trivialen radiochemischen Trenn- und Rei-
nigungsverfahren. Diese verlaufen nicht immer mit
optimaler Ausbeute, die bei den Ublicherweise klei-
nen Aktivitdten der Spurenmessungen erwilinscht ist.

Laut Strahlenschutzvorsorgegesetz ist die Entwick-
lung von Analyse-, Mess- und Berechnungsverfah-
ren eine der Aufgaben der Leitstellen. Dieser Aufga-
be kommt die PTB durch die Entwicklung eines PC-
Programms nach, das standig weiterentwickelt wird
[11, 12]. Mit dem Programm koénnen Selbstabsorp-
tions- und Koinzidenzsummations-Korrektionen in
einfacher Weise berechnet werden. Zudem ermdg-
licht das Programm die Berechnung von Geometrie-
korrektionen fur die Nachweiswahrscheinlichkeit, wie
sie z.B. bei Flllhéhenvariationen bericksichtigt wer-
den mussen.

Aktivitatsnormale



AUF DEM WEG ZU HARMONISIERTEN EUROPAISCHEN
ORTSDOSISLEISTUNGSMESSNETZEN

Beitrage der Interkalibrationsmessstelle Schauinsland und der EURADOS-

Vergleichsmessungen
M. Bleher, H. Doll, F. Weiler

Bundesamt fiir Strahlenschutz
Leitstelle fiir die Gamma-Ortsdosisleistung

Leitstelle fiir die fur die Radioaktivitat auf der Bodenoberflache (In-situ-Messungen)

Nach dem Reaktorunfall in Tschernobyl wurde sehr
deutlich, dass landesweite, automatische Messnetze
zur Uberwachung der Umweltradioaktivitét notwen-
dig sind, um rasch wichtige Informationen zur Konta-
mination der Umwelt wahrend eines Unfallereignis-
ses in einer kerntechnischen Anlage zur Verfugung
zu stellen. Wahrend einer unfallbedingten Radionuk-
lidfreisetzung stellen ODL-Messnetze eine schnell
verfugbare Informationsgrundlage zur Abschatzung
der Umweltkontamination und der akuten Strahlen-
belastung des Menschen sowie zur Abgrenzung be-
troffener Gebiete bereit.

Uber die europaische Datenaustauschplattform (EU-
ropean Radiological Data Exchange Platform) EUR-
DEP [13] werden diese Messdaten sehr effektiv Gber
nationale Grenzen hinweg ausgetauscht. Dabei ist
die Teilnahme am multilateralen Datenaustausch fur
EU-Mitgliedstaaten verpflichtend; andere Staaten
kénnen auf freiwilliger Ebene teilnehmen. In den eu-
ropaischen Netzen werden jedoch verschiedene
Messsonden mit sehr unterschiedlichen Eigenschaf-
ten eingesetzt, was unterschiedliche Messwerte zur
Folge haben kann. Um zu einheitlichen und ver-
gleichbaren Messwerten zu kommen, muss das An-
sprechvermdgen der verschiedenen Messgerate be-
kannt sein. Zur vergleichenden Betrachtung ver-
schiedener Sondensysteme werden Vergleichsmes-
sungen durch EURADOS (European Radiation Dosi-
metry Group) durchgeflihrt. Darlber hinaus hat das
BfS auf dem Schauinsland eine Interkalibrations-
messstelle mit Sonden aus verschiedenen Landern
fur langfristige Vergleichsmessungen aufgebaut.
Hier kdnnen vor allem der Einfluss unterschiedlicher
Wetterlagen (Temperatur, Schnee, Nasse, Trocken-
heit) auf die verschiedenen Messergebnisse unter-
sucht werden, die jederzeit von allen Teilnehmern
online abgerufen werden kénnen.

Unterschiedliche Eigenschaften der
Messgerate

Die Ortsdosis wurde als operative SchutzgréRe zur
Charakterisierung externer Strahlenfelder eingeftihrt.
Sie ermdglicht die Abschatzung der Personendosis

Interkalibrationsmessstelle

von Personen, die sich in solchen Feldern aufhalten.
Im Laufe der letzten Jahrzehnte wurden verschieden
definierte MessgréRen zur Erfassung der Ortsdosis
eingefiihrt: die Luftkerma K, die Photonen-Aquiva-
lentdosis H, sowie als neueste Grolke die Umge-
bungs-Aquivalentdosis H*(10). Die zuletzt genannte
MessgroRe ist fur Strahlenschutzbelange EU-weit
gesetzlich vorgeschrieben, was zur Folge hat, dass
neue Messsysteme fiir die Umweltiberwachung die
Ortsdosis H*(10)-konform erfassen missen. Dies ist
einfach fur monoenergetische Gamma- und Ront-
genstrahlung, da sich die Messgréf3en direkt in ein-
ander umrechnen lassen. Auch bei komplexeren Fel-
dern, deren Photonen-Fluenz als Funktion der Ener-
gie bekannt ist, l1asst sich H*(10) ableiten [14].

Schwieriger wird es bei natirlichen Strahlenfeldern
im Freien, die aus mehreren Komponenten beste-
hen: die terrestrische Strahlung, verursacht durch
Radionuklide im Boden und in der Luft ,(*°K und Ra-
dionuklide der natirlichen Zerfallsreihen) sowie
Komponenten der sekundaren kosmischen Strah-
lung (HO6henstrahlung), die hauptsachlich durch
hochenergetische, geladene Partikel (Myonen, Elek-
tronen) und Neutronen verursacht wird [15].

Bekanntlich kann jedem Dosisbegriff auch eine Do-
sisleistung (Dosis pro Zeiteinheit) zugeordnet wer-
den. Als Ortdosisleistung wird hier die Umgebungs-
Aquivalentdosisleistung dH*(10)/dt (Einheit Sv/h)
verstanden werden. In der Praxis wird der Beitrag der
Neutronen vernachlassigt, da die herkdmmlichen
ODL-Sonden nahezu unempfindlich gegenuber Neu-
tronenstrahlung sind.

ODL-Sonden, die zur Umweltiiberwachung einge-
setzt werden, werden typischerweise mit 137Cs-
Strahlenquellen (Photonen-Energie 662 keV) kalib-
riert. Nach dieser Kalibrierung wiirde eine ideale
Sonde auch in allen tbrigen Strahlenfeldern die
,wahre* Umgebungs-Aquivalentdosisleistung anzei-
gen. Fir reale Sonden ist dies nicht der Fall. Auf
Grund der Energieabhangigkeit des Ansprechvermé-
gens kann z.B. bei einem eingesetzten Geiger-Mul-
ler-Zahlrohr die gemessene kosmische Komponente



um ca. 60 % uberschatzt werden. Fur eine Sonde auf
Basis eines Nal-Szintillators ist eine Unterschatzung
um ca. 70% typisch. Das Problem der Vergleichbar-
keit von Messergebnissen wird verscharft durch die
Tatsache, dass bereits auf nationaler Ebene unter-
schiedliche Messsysteme eingesetzt werden. Selbst
zugelassene und geprifte ODL-Messgerate unter-
schiedlicher Bauart kdnnen voneinander abweichen-
de Daten liefern. In PTB-A-23.3 [16] werden als Min-
destanforderung bspw. fir Gammastrahlung festge-
legt, dass in einem vorgegebenen Energiebereich
die angezeigte Dosisleistung vom Sollwert im un-
gunstigsten Fall nicht um mehr als 40% abweichen
darf. Nicht thematisiert sind dabei Regeln fur das An-
sprechvermoégen der Sonden bezuglich der kosmi-
schen Komponente. Entsprechende international ab-
gestimmte Eignungskriterien werden derzeit z.B. im
Rahmen einer EURADOS erarbeitet.

Um Messdaten verschiedenartiger ODL-Sonden ver-
gleichen zu kénnen, ist daher mindestens die Kennt-
nis folgender Eigenschaften erforderlich:

* Dosisleistungsabhangigkeit des Ansprechvermo-
gens - Linearitat und statistische Unsicherheit

* Energie- und Richtungsabhangigkeit des
Ansprechvermogens

* Ansprechvermdgen bzgl. kosmischer Kompo-
nente

* Eigen-Nulleffekt (Anzeige bei Abwesenheit ioni-
sierender Strahlung)

+ Temperaturabhangigkeit der Anzeige bzw. Stor-
festigkeit gegenuber Umwelteinflissen

Kennt man diese Eigenschaften, lassen sich syste-
matische Abweichungen bei ortsfest aufgebauten
Sonden korrigieren. Die Vergleichbarkeit der Mess-
daten wird damit signifikant verbessert.

EURADOS-Vergleichsmessungen

Um die Messdaten der in den europdischen Mess-
netzen aufgebauten ODL-Sonden vergleichen zu
kénnen, wurden bislang finf EURADOS-Vergleichs-
messungen organisiert. Dabei werden die Messda-
ten der unterschiedlichen Sonden in verschiedenen
Strahlungsfeldern erfasst und analysiert (vgl. [24]).

Die Bestimmung des Eigen-Nulleffekts setzt ein La-
bor mit sehr geringer externer Strahlung voraus, wie
dies z.B. im UDO-Labor (Untergrundlaboratorium fir
Dosimetrie und Spektrometrie) der PTB im Salzberg-
werk Asse moglich ist. In einem derartigen Labor l&sst
sich zudem die Linearitat der Anzeige im unteren Do-
sisleistungsbereich prufen. Zur Prifung der Energie-
abhangigkeit werden monoenergetische Strahlen-
quellen im gesamten Energiebereich bendtigt; bei der
EURADOS-Vergleichsmessung werden funf ver-

schiedene Radionuklide, die den interessanten Ener-
giebereich abdecken, fur eine vereinfachte Charakte-
risierung der Energieabhangigkeit verwendet.

Eine Charakterisierung des Ansprechvermdgens
bzgl. der kosmischen Komponente erfolgt durch eine
Messung auf einer geeigneten See-Plattform (70 m
Uber NN), auf der die terrestrische Strahlung weitge-
hend ausgeblendet wird. Erganzt werden diese Un-
tersuchungen durch ein unter Umgebungsbedingun-
gen aufgebautes Bestrahlungsexperiment: Die ODL-
Sonden werden dabei in 5 m Abstand ringférmig um
einen zylindrischen Bestrahlungskopf aufgebaut, in
den sich unterschiedliche Quellen einfahren lassen.

Die Interkalibrationsplattform
(INTERCAL)

Die Interkalibrationsplattform auf dem Schauinsland
in 1200 m Uber NN ergéanzt die bisherigen Harmoni-
sierungsansatze. Sie ist seit August 2007 in Betrieb
und ermdglicht einen Langzeit-Vergleich von unter-
schiedlichen ODL-Sonden unter Umweltbedingun-
gen (vgl. Abb. 1 und 2). Die Plattform ermdglicht den
Parallelbetrieb von 20 ODL-Sonden, die ringférmig
angeordnet (Radius 5 m) in 1,5 m H6he Uber einer
Grasflache aufgebaut sind. Zusatzliche Messsyste-
me sind in unmittelbarer Nahe der Plattform aufge-
baut. Dazu gehdren z.B. ein elektrisch gekuhlter
Reinst-Germanium-Detektor, der ebenfalls tber der
Wiesenflache aufgebaut ist, ein Schrittfiltersystem
zur Erfassung der nuklidspezifischen Aerosolkon-
zentration sowie Systeme zur Ermittlung der Aktivitat
im Niederschlag und der Radon-Exhalationsrate. Da-
riber hinaus werden verschiedene Umweltparame-
ter wie Temperatur und Luftdruck, Regenmenge und
Bodenfeuchte kontinuierlich erfasst.

Die kosmische Komponente ergibt sich rechnerisch
zu 0,045 pSv/h [4]. Zwei verschiedene Systeme er-
mdglichen es, die zeitliche Variabilitat der kosmi-
schen ODL-Komponente aufzuzeichnen. Fur die ter-
restrische ODL-Komponente wurde im Sommerhalb-
jahr ein Bereich von 0,06 + 0,01 uSv/h abgeschatzt,
bei ausgepragten Regenereignissen, bei denen die
kurzlebigen Folgeprodukte des Radon-222 aus der
Atmosphare ausgewaschen werden, kann die ter-
restrische Komponente kurzzeitig auf ca. 0,15 uSv/h
ansteigen. Im Winterhalbjahr kann die terrestrische
Komponente Uber einer Schneedecke demgegen-
Uber bis auf etwa 0,02 uSv/h sinken. Damit liegt die
zeitliche Variabilitat der gesamten ODL etwa zwi-
schen 0,06 und 0,2 pSv/h.

Im Mai 2008 wurde als Referenzsonde eine Hoch-
druck-lonisationskammer vom Typ RSS-131 auf der
Plattform aufgebaut. Die Eigenschaften dieser Son-
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de wurden im Rahmen der 4. EURADOS-Vergleichs-
messung im September 2008 untersucht, die Ergeb-
nisse wurden zur Ableitung des Kalibrierfaktors her-
angezogen. Mittels dieser Ergebnisse kénnen aus
den Messdaten der RSS-131 Referenzwerte fur die
Vergleichsplattform abgeleitet werden. Anfang 2009
wurde eine weitere Referenzsonde basierend auf ei-
nem Plastikszintillator beschafft, deren Eigenschaf-
ten bei der 5. EURADOS-Vergleichsmessung in
2009 uberprift wurden.

Durch einen direkten Vergleich der Daten lassen sich
Ruckschlisse auf Stérungen einzelner Systeme zie-
hen. Damit dient der direkte Vergleich der Plausibili-
tatsprifung einzelner Messdaten. Der Zeitreihen-
Vergleich einzelner Regenereignisse, bei denen die
ODL kurzzeitig auf Grund aus der Luft ausgewasche-
ner Radonfolgeprodukte ansteigt, ermdglicht die
Uberpriifung der zeitlichen Synchronisation der ein-
zelnen Systeme. Die kurzfristige Variabilitat z.B. der
10-Minuten-Zeitreihe der Messdaten ermdglicht die
Abschatzung der statistischen Unsicherheit der Sys-
teme. Ein Vergleich mit den Referenzwerten zeigt, in
wie weit einzelne Systeme die ODL in nattrlichen
Strahlenfeldern unter- oder Uberschatzen.

Wahrend eines Jahres fallen pro Sonde Gber 50.000
Zehn-Minuten-Mittelwerte und knapp 9000 Stunden-
mittelwerte der ODL an. Daher sind statistische Ana-

lysen der Messdaten angebracht. Schon im Novem-
ber 2007 konnte gezeigt werden, dass sich Metho-
den der linearen Regressionsanalyse dazu eignen,
z.B. das Ansprechvermdgen der einzelnen Sonden
relativ zu dem einer Referenzsonde abzuschatzen.
Bei dieser Analyse fallt auf, dass bei einigen Sonden
die Korrekturfaktoren fur die Sommer- und Winter-
monate deutlich voneinander abweichen. Bei einer
Sonde lasst sich dies auf die Art der Kalibrierung zu-
ruckfihren, in anderen Fallen macht sich hier ein
Temperatureffekt bemerkbar [25].

Verwendet man fiir eine Analyse tber langere Zeitin-
tervalle bestimmte Medianwerte, kdnnen kurzfristige
Stor- und Regenereignisse ausgeblendet werden.
Die Abbildung 2.1 zeigt den Zeitverlauf der durch
ausgewabhlte Sonden verschiedener Bauart ange-
zeigten ODL fur das Jahr 2009. Dargestellt ist der
gleitende fir jeweils 24 h ermittelte Medianwert. Ab-
bildung 2.2 zeigt eine harmonisierte Darstellung fur
die terrestrische ODL-Komponente. Derartige Unter-
suchungen ermdglichen eine Aussage darlber, wel-
che umweltbedingten Effekte sich aus dem Messsig-
nal einzelner Sonden ablesen lassen und wo die
Grenzen derartiger Schlussfolgerungen sind. Bei-
spielsweise ist bekannt, dass die durch Bodenstrah-
lung verursachte ODL-Komponente von der Boden-
feuchte abhangt. Derzeit wird in einem gemeinsa-
men Vorhaben der Universitaten Basel und Miinchen
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Zeitreihen der im Jahr 2009 ermittelten Rohdaten ausgewéhlter ODL-Sonden (gleitend berechneter Medianwert iiber 24
Stunden). Die Sonde vom Typ FHT681 unterdriickt die kosmische Komponente weitgehend
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Zeitreihen der im Jahr 2009 fiir ausgewahlte Systeme abgeleiteten Werte fiir die terrestrische Komponente. Von den
gleitend iiber 24 Stunden berechneten Medianwerten der Rohdaten wurde zunichst die kosmische Komponente
abgezogen; fiir die Korrektur der terrestrischen wurde der Kalibrierfaktor fiir Ra-226 verwandt

und des Bundesamtes fiir Strahlenschutz unter-
sucht, inwieweit die zeitliche Variabilitat von ODL-
Messdaten mit Mess- bzw. Prognosedaten der Bo-
denfeuchte korreliert ist [26].

Die ringférmige Anordnung der Systeme ermoglicht
daruber hinaus Bestrahlungsexperimente analog zu
den EURADOS-Vergleichsmessungen. Dabei wer-
den die Sonden mittels kiinstlicher Quellen, die in der
Ringmitte angebracht sind, simultan der gleichen zu-
séatzlichen Exposition ausgesetzt. Im April 2009 wur-
de ein erstes Bestrahlungsexperiment durchgefihrt
(Abbildung 2.3); weitere dhnliche Experimente sollen
in regelmaRigen Abstanden durchgefihrt werden.

Die Ergebnisse der Interkalibrationsplattform Schau-
insland erganzen das Wissen um die physikalischen
Eigenschaften einzelner Sondentypen, das z. B.
durch EURADOS-Vergleichsmessungen oder durch
Laboruntersuchungen im Auftrag der Hersteller oder
Messnetzbetreiber gewonnen wurde. Beispielsweise
kénnen Kalibrierfaktoren aus der Regressionsanaly-
se mit solchen aus Laboruntersuchungen verglichen
werden. Ergéanzend zu den EURADOS-Vergleichs-
messungen kann mittels der Interkalibrationsplatt-
form das langfristige Verhalten verschiedener Son-
dentypen unter Umwelteinflissen untersucht wer-

den.

Derzeit liegt der Fokus der Analyse auf der Untersu-
chung der Variabilitdt der ODL durch natirliche Um-
weltprozesse. Damit lassen sich Fragen nach korri-
gierbaren, systematischen Einflissen auf die Mess-
daten und nach der Messunsicherheit einzelner Sys-
teme klaren und im internationalen Kontext verglei-
chen. Es liegt auf der Hand, dass die Plattform dard-
ber hinaus sehr geeignet ist, die Langzeiteigenschaf-
ten neu entwickelter bzw. in der Entwicklung
befindlicher Sondentypen zu testen.

Regelmafige Expertentreffen der Messnetzbetreiber
im internationalen Rahmen begleiten den Betrieb der
Anlage sowie die fortschreitende Datenanalyse. Die-
se Treffen dienen dem Erfahrungsaustausch und
dem Vergleich unterschiedlicher Strategien in den
Messnetzen und ermdglichen einen Wissenstransfer
bei der Einfuhrung neuer Mess- und Kommunikati-
onstechniken. Ein weiterer Schwerpunkt liegt in dem
Vergleich der Frihwarnstrategien der Messnetze im
internationalen Rahmen sowie der Erkennung und
Berucksichtigung von Stéreinflissen und darauf auf-
bauend der Entwicklung eines einheitlichen Verfah-
rens bei der routinemafigen Prifung der in den Frih-
warnsystemen erhobenen Daten.

Interkalibrationsmessstelle
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Abbildung 2.3

Durch ausgewahlte Sonden angezeigte Netto-ODL fiir vier unterschiedliche Zeitintervalle. Das Bestrahlungs-
experiment wurde mit einem'” Cs-Strahler im April 2009 durchgefiihrt. Durch Abschirmvorrichtungen wurde die
Dosisleistung bei CS2 auf 20 % bzw. bei CS3 auf 42 % gegeniiber der unabgeschirmten Quelle (CS1, CS4) reduziert)
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SCHNELLE BESTIMMUNG DES 89SR UND DES °°SR MIT DEM
FLUSSIGKEITSSZINTILLATIONSZAHLER (LSC)

D. Tait

Max Rubner-Institut, Institut fir Sicherheit und Qualitat bei Milch und Fisch
Leitstelle fiir Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Herkunft

90Sr mit einer Halbwertszeit (HWZ) von 28,4 Jahren
wird in relativ hoher Ausbeute bei der Kernspaltung
erzeugt [17]. Heutzutage stammt das 908r in Umwelt-
proben uberwiegend von den atmospharischen
Kernwaffenversuchen der 1950er und -60er Jahre.
Strontium ist dem Calcium chemisch &hnlich und da-
her sind Nuklide des Strontiums mobil in der Umwelt.
Nach einer Freisetzung gelangen sie in die Nah-
rungskette und werden von den Menschen ingestiert.
Sr wird in die Knochenzellen aufgenommen. Mit ei-
ner effektiven Halbwertszeit von 17,5 Jahren ist %°Sr
besonders dosisrelevant [18]. Daher wird 903r routi-
nemafig in Umwelt- und Nahrungsmittelproben
Uberwacht.

Ein weiteres Strontiumnuklid, 8931 mit einer Halb-
wertszeit von 50,5 Tagen, wird bei der Kernspaltung
mit ahnlicher Ausbeute erzeugt. Auf Grund der unter-
schiedlichen Halbwertszeiten betragt jedoch die
893r-Aktivitat in Kernbrennstaben mittleren Abbrands
etwa das 25-fache bis 30-fache der Aktivitit des ®OSr
[19]. Daher kann in den ersten Wochen und Monaten
nach der Freisetzung von Kernspaltmaterial in die
Umwelt die Aktivitat des 89Sr die des 9°Sr in Umwelt
und Nahrungsmittelproben um ein Mehrfaches tber-
schreiten. Da die Dosiskoeffizienten der Nuklide un-
terschiedlich sind [18], ist fir Prognosen der Strah-
lenexposition der Menschen eine genaue Unter-
scheidung zwischen den Aktivitatskonzentrationen

n 895r und 9°Sr erforderlich.

Daher sind schnelle Analyseverfahren flr die Be-
stimmung beider Nuklide fiir den sog. Intensivfall be-
sonders wichtig. Die Probleme bei solchen Bestim-
mungen, sowie verschiedene moderne Methoden
fur die Umweltiberwachung wird in [20, 21]
zusammengefasst. Im Folgenden werden beschrie-
ben: 1) das allgemeine Problem bei dieser Analytik,
2) die Hintergrinde einer Messtechnik mit der Nukli-
de gleichzeitig in einer Probenlésung mit minimalem
Kalibrier- und Auswertungsaufwand bestimmt wer-
den kdnnen.

Allgemeine Probleme - die kernphysika-
lische Eigenschaften

Abbildung 3.1 fasst die relevantesten Eigenschaften
der interessierenden Radionuklide zusammen [22].

Da 89sr, 90sr sowie das Tochternuklid °°Y praktisch
reine B-Strahler sind, miissen sie von der Probe und
allen stérenden Radionukliden chemisch abgetrennt
werden, um die Messung ihrer B—Strahlung zu er-
moglichen.

Das Verhaltnis der Halbwertszeiten von *°Sr und
90y, namlich langlebiges Mutternuklid und kurzlebi-
ges Tochternuklid, bedeutet, dass sich zwischen den
Aktivitaten dieser Nuklide ein sog. sakulares Gleich-
gewicht einstellt. Aus der bekannten [23] Gesetzma-
Rigkeit [A(?Y) = A(®0Sr) - (1 — ekY); wobeik =In 2/
HWZ (°%Y) und t die seit der Abtrennung vergangene
Zeit ist] ergibt sich die folgende, fur die Messpraxis
wichtige Tatsache: Durch Kenntnis des Zeitintervalls
von der Herstellung eines reinen, 90y freien Prapara-
tes und der Ausgangsaktivitat des °°Sr Iasst sich die
Aktivitat des 2°Y berechnen. Umgekehrt ist es durch
Abtrennung und Messung der 90y Aktivitat madglich,
auf die urspriingliche ®0Sr-Aktivitat zuriick zu schlie-
Ren. In den ersten Stunden nach der Herstellung ei-
nes reinen 90Sr-Préparates nimmt die %°Y-Aktivitat
mit einer Rate von etwa 1% der 2°Sr-Aktivitat pro
Stunde zu. (Nach 10 Stunden betragt die °0Y-Aktivi-
tat rund 10% der urspriinglichen %9Sr-Aktivitst, und
nach 20 Stunden etwa 19,5%). Nach etwa 7 Halb-
wertszeiten des 20Y (etwa 19 Tagen) sind die 90gr-
und die °°Y-Aktivitaten fast gleich.

Ublicherweise werden diese Tatsachen fiir eine
Messstrategie mit Hilfe des Proportionalzéhlrohres
(PZR) benutzt: Z.B., das Strontium wird aus der Pro-
be radiochemisch abgetrennt und sofort vor dem
Nachwachsen des %Y gemessen. Nach der Mes-
sung wird das Messpraparat ein bis zwei 90Y.-Halb-
wertszeiten (2,7 bis 5,4 Tage) aufbewabhrt, bis das
Tochternuklid des %°Sr auf 50 bis 75 % der %°Sr-Akti-
vitat nachgewachsen ist. Dann wird °°Y-90 abge-
trennt und separat mit dem PZR gemessen. Bei be-
kannter Wartezeit bis zum Nachwachsen des %Y
und Kenntnis des Kalibrierfaktors kann man die ur-
sprungliche 90Sr-Aktivitat berechnen. Mit Hilfe dieses
Wertes und bei entsprechender Kalibrierung des
PZR kann man dann aus der ersten Strontiummes-
sung auch die 893r-Aktivitat berechnen.

Dieses Verfahren hat naturlich den gro3en Nachteil
der langen Wartezeit bis zur 90Y-Bestimmung. Der
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Arbeits- und Zeitaufwand fiir die radiochemische Ab-
trennung und Ausbeutebestimmung des Yttrium sind
weitere Nachteile.

Mess-Strategien mit dem Flussigkeits-
szintillationszahler (LSC)

Messung des Cerenkov-Effektes

Die Werte der maximalen B-Energien der Nuklide
zeigen, dass 893r- und 20y-Zerflle den sog.
Cerenkov-Effekt hervorrufen kénnen. Dieser Effekt
wird von B-Teilchen mit einer Energie groRer als etwa
0,5 MeV ausgel6st. In wassriger Lsung ergibt sich
dadurch eine Lichtemission bei etwa 400 nm, die mit
Flussigkeitsszintillationsdetektoren (LSC-Messgera-
te) gemessen werden kann. Bei typischen LSC-Ge-
raten betragt die Detektornachweiswahrscheinlich-

B (b =289 J)

keit bei der Messung von 893r 28% und von 0y
80%. Firr 99Sr ist die Detektornachweiswahr-
scheinlichkeit deutlich kleiner als 2%.

Daher ist es moglich neben 20Sr nur Y-Zerfille
oder nur 89Sr-Zerfille zu zahlen. Dabei ist zu beach-
ten, dass bei einer Cerenkov-Messung die Impulse
von 20Y und 89sr gleich sind. Deshalb darf bei der
Messung von 90Y kein 89sr anwesend sein und um-
gekehrt.

Eine Strategie fiir die schnelle Bestimmung des 2°Sr
bei Vorhandensein von 89Sr ware dann:

Schritt 1: Abtrennung eines 90y freien Sr-Messpra-
parates in wassriger Losung mit sofortiger Messung
und Aktivitatsbestimmung des 893r tiber den
Cerenkov-Effekt.
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¥ bei 514 ke,
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Abbildung 3.1
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keine Gamma-Emission
beim 995, 9051 und
0y Zerfall.

Kernphysikalische Eigenschaften und Zerfallsarten der relevanten Nuklide

Schritt 2: Vorbereitung eines zweiten 90y freien Sr-
Messpréaparates in Szintillationscocktail, oder Dis-
pergierung der Losung von Schritt 1 im Szintillations-
cocktail. Danach sofortige Messung der Szintillati-
onszahlrate des 89Sr + 20Sr in der Mischung.

Bei entsprechender Kalibrierung des Gerates kann
der 89Sr-Anteil in der Szintillationszéhlrate tiber den
bei Schritt 1 bestimmte Aktivitat ermittelt und subtra-
hiert werden. Es bleibt dann die Nettozahlrate des
90sr. Es wird vorausgesetzt, dass beide Schritte vor
dem Nachwachsen signifikanter 90y _Aktivitat durch-
geflhrt werden. Abbildung 3.2 zeigt ein Beispiel ei-
nes Cerenkovspektrums.

Messung der Fliissigszintillationsspektren der

Nuklide

Moderne, mit Vielkanalanalysatoren ausgestattete
LSC-Messgerate ermdglichen die Messung von
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Szintillationsspektren der im Szintillationscocktail
vorliegenden Nuklide. Dabei spiegeln sich in den
Spektren die unterschiedlichen maximalen und mitt-
leren B—Energien (Eg-max ,Eg- mitte1) der Nuklide wi-
der. Da die mittleren und maximalen B—Energien und
folglich die Szintillationsspektren der Nuklide 89S,
903r und 2°Y sich ausreichend unterscheiden (Abbil-
dung 3.1) ist die nuklidspezifische Messung aller drei
Nuklide gleichzeitig in einem Préparat prinzipiell
moglich.

Zuerst missen lediglich die Szintillationsspektren
der Nuklide 8Sr und 2°Sr/°%Y im Gleichgewicht und
90y allein gemessen werden. Das Spektrum des 90gy
kann durch Subtraktion des %°Y-Anteils vom #9Sr/
90yY_Spektrum rechnerisch erzeugt werden. Mit Hilfe
des Einzelnuklid-Szintillationsspektrums kann man
das Verhéltnis der Nettozahlrate (R,) des Nuklids in
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Messung der Cerenkov-Emission mit dem LSC-Gerit - spektrale Form und Tabelle der Nachweiswahrscheinlichkeiten
(NWW) relevanter Nuklide. Beispielspektrum mit 100 Bq Sr-89 in H,0 erzeugt (Y-90 ergibt die gleiche spektrale Form)
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Szintillationsspektren (alle mit 100 Bq Nuklid in 2 ml wésseriger 12,5-prozentiger Toluolsulfonsaure und 19,0 ml

InstantScintGel Plus (LSC: TriCarb 2260XL)

einem gegebenen Energiebereich zu R, in jedem an-
deren Bereich berechnen.

Die Abbildung 3.3 zeigt, dass ein Mischspektrum der
drei Nuklide in drei getrennte und sich nicht tUberlap-
pende Energiebereiche A, B und C aufgeteilt werden
kann:

A (0 bis 225 keV): mit Zahlbeitragen von *°Sr, 895y
und 9%,

B (225 bis 610 keV): mit Zahlbeitragen von 89Sr und
90y, und

C (610 bis 900 keV): mit Zahlbeitragen von °Y allein.

Eine Auswertungsstrategie konnte sein: In Bereich C
wird 20V allein gemessen. Mit Hilfe dieser Messung

und der Kenntniss der spektralen Form des 90Y.Ein-
zelnuklidspektrums kdnnen die Bereiche A und B fur
die 9OY-Beitrége korrigiert werden. Danach enthalt
Bereich B nur 89Sr Beitrage. Dies ermdglicht:

1. die 89Sr-Aktivitatsbestimmung
2. die Ermittlung von 89Sr-Beitrz'igen im Bereich A.

Nach der Substraktion der 89Sr-Beitrz'ige in

Bereich A bleiben dann nur die Beitrage des

90sr. Damit wird die 9°Sr-Aktivitat bestimmt.
D.h. durch die sequentielle Ermittlung und Subtrakti-
on der Zahlbeitrdge der Einzelnuklide werden Netto-
zéhlraten fur 89sr (in Fenster B) und 90gr (in Fenster
A) bestimmt. Bei entsprechender Kalibrierung zur
Festlegung der Energiebereiche und Ermittlung der
Nuklid-Nachweiswahrscheinlichkeiten in diesen Be-
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reichen kdnnen die Aktivitaten des %°Sr und des 89Sr
bestimmt werden.

Diese Auswertungsstrategie jedoch bedeutet fir die
Bestimmung von Messunsicherheiten, Nachweis-
und Erkennungsgrenzen einen erheblichen Kalibrier-
aufwand im Voraus. Folgende Umstande verringern
den Mess-, Kalibrier- und Rechenaufwand:

Fall 1: Das Yttrium wurde von der 89Sr+9°Sr-haItigen
Probe abgetrennt, und die Messung wurde vor dem
Nachwachsen signifikanter 2°Y-Aktivitaten durchge-
fuhrt.

Fall 2: Die Probe ist eine 89Sr-freie Routineprobe.

Im Falle 1 entfallt eine Korrektur fiir °°Y. Die Netto-
zahlrate fiir 89Sr allein wird direkt im Bereich B ge-
messen und die 39Sr-Aktivitat mit Hilfe der entspre-
chenden Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmt.
Fenster A wird von Beitrdgen des 89S mit Hilfe des
entsprechenden Korrekturfaktors bereinigt. Die ver-
bleibende %°Sr-Nettozahlrate wird mit Hilfe der Nach-
weiswahrscheinlichkeit in Aktivitdt umgerechnet.

Im Falle 2, wenn die Bestimmung auch ohne Zeit-
druck durchgefiihrt werden kann, wird die abgetrenn-
te Sr-Probe so lange aufbewahrt, bis die nachwach-
sende %0Y-Aktivitat wieder mit der des %Sr im
Gleichgewicht ist. In diesem Fall kann der Energiebe-
reich fur die Messung der Zahlrate erweitert werden.
Zur Auswertung wird ein Cocktail mit einer Stan-
dardaktivitat des %°Sr/0Y im Gleichgewicht unter ge-
nau den gleichen Bedingungen wie die Probe ge-
messen. Die Aktivitat der Probe wird durch den Ver-
gleich der Proben- und Standardzahlraten ermittelt.

Die Werte fir die End- und die mittlere Energien der
Szinzillationsspektren der Nuklide in Abbildung 3.1
sind viel kleiner als die in der Tabelle 3.1 angegebe-
nen Werte. Die im LSC-Gerat beobachtete spektrale
Form ist vom sog. Quencheffekt (Loscheffekt) in der
Messldsung abhangig. Der Effekt wird durch die Zu-
sammenstellung der Messlésung beeinflusst und
hauptséachlich durch gelésten Sauerstoff und zum
Teil durch das Wasser verursacht. Halogenierte Koh-
lenwasserstoffe, Aldehyde/Ketone, Ubergangs- und
Schwermetalle sowie gefarbte Stoffe (sog. Farb-
quench) verursachen auch Quench. Jedoch bei
gleichbleibenden Bedingungen in der Lésung bleibt
der Quench und folglich die spektrale Form gleich.
Der Quenchwert (ein MaB fur den Quencheffekt) der
Messldsung wird automatisch vor Beginn jeder
Szintillationsmessung vom LSC-Gerat durchgefihrt.
So kann die Vergleichbarkeit der Messungen stets
geprift werden.

Schnelle Bestimmung des 8%Sr und des %°Sr mit dem Fliissigkeitsszintillationszahler (LSC)

Das Maf fur Quench bei den hier gezeigten Spektren
war der Packard tSIE-Wert (,transformed Spektral In-
dex of External Standard®). Der beobachtete
Schwankungsbereich der Werte war 345 bis 366. In
diesem Wertebereich waren keine signifikanten An-
derungen in der spektralen Form eines gegebenen
Nuklids (898r, 90Sr oder 9OY) erkennbar.

Berlicksichtigung des 85Sr-Ausbeutetracers

Abbildung 3.1 zeigt auch die relevanten kernphysika-
lischen Daten flr 8SSr, das haufig als Ausbeutetracer
benutzt wird. 8Sr ist kein Kernspaltprodukt. Es wird
kiinstlich im Zyklotron (durch 8Rb(p,n)%Sr oder
85Rb(d,2n)®5Sr) hergestellt. Die starke 514 keV
Gammalinie ist problemlos durch Gammaspektrome-
trie mit Ge(Li) oder HpGe-Detektoren zu messen.
Das Nuklid zerfallt durch Elektroneneinfang und
emittiert dabei statt —Strahlung, sog. Auger-Elekt-
ronen.

Die Auger-Elektronen ergeben nur schwache Signa-
le bei den ublichen B-Messungen mit dem Proportio-
nalzahlrohr und Flussigkeitsszintillationszahler
(LSC). Daher stort die Anwesenheit des 85Sr bei
90Sr-Messungen lediglich wenn die zugegebene
85Sr-Aktivitat einige GréRenordnungen hoher als die
90Sr-Aktivitat im Messpraparat liegt. Die Abbildung
3.4 vergleicht das Szintillationspektrum erzeugt von
100 Bq des 85Sr mit dem Spektrum des Untergrun-
des. Die Spektren gleichen sich erst bei Energien
groRer als etwa 240 keV. Tabelle 3.2 zeigt die Zahl-
raten von Cocktails mit und ohne unterschiedlichen
85Sr-Aktivitateninverschiedenen Energiebereichen.

In aktuellen Routineproben mit relativ kleinen 90gr-
Aktivitdtskonzentrationen mussen diese Effekte be-
ricksichtigt werden um das Vortauschen von 90gr
auszuschlieBen. Z.B. Tabelle 3.1 gibt die Zahlraten
in verschiedenen Energiefenstern des Szintillations-
spektrums bei unterschiedlichen 8°Sr-Zugaben zum
Cocktail an und stellt diese Zahlraten den entspre-
chenden ,,858r-freien“-Untergrundzéhlraten gegen-
Uber. Die Zahlbeitrage zum Untergrund werden erst
bei relativ geringer85Sr-Zugabe (maximal 15 Bq) und
bei héheren Energien (z.B. Energiebereich 350 —
1000 keV) insignifikant.

Daher kdnnen auch relativ geringe Aktivitatszugaben
des 85Sr-Tracers die Szintillationsmessung des 90gr
in Routineproben erheblich stéren. Z.B. die Mess-
praparate von Routineproben enthalten Ublicherwei-
se etwa 0,01 bis 1 Bq 90gr. Bei Vernachlassigung
der Stérung durch 853r, wiirde die Zugabe von z.B.
nur 15 Bq 85Sr-Tracer etwa 0,08 Bq 90Srim Energie-
bereich 15 — 155 keV vortauschen.
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Abbildung 3.4
Ausschnitte der Szintillationsspektren des °Sr (ca. 100 Bq) und des Untergrundes nach gleicher Messzeit)

Tabelle 3.1
Low-Level LSC-Messung") von Szintillationscocktail?) nach der Zugabe verschiedener 85Sr-Aktivitaten

Impulse pro Minute im Energiebereich (keV)

85
izt 0-15 16-155 155-1000 250-1000 300-1000 350-1000
0 4.1 6,7 12,5 11,0 10,3 9,9
5 136 19,7 13,6 10,8 10,1 9,7
10 -- -- -- 10,8 10,0 9,5
15 385 44,5 15,3 11,4 10,6 10,1
30 746 76,7 19,1 11,9 10,8 10,2
1000 -- -- -- 13,2 11,3 10,6

Y LSC: TriCarb 2260XL
2) 19 ml InstantScintGel Plus und 2 ml wasseriger 12,5-prozentiger Toluolsulfonsaure

Tabelle 3.2 man verringern bzw. ganz vermeiden, indem man

Nachweiswahrscheinlichkeiten in %) in unterschiedlichen entweder:

Energiebereichen (Messbereichen) eines Low-Level LSC-
1. Nur wenig (maximal 15 Bq) 8%Sr-Aktivitat zur

Gerétes
Probe zugibt und das Messpraparat der Routine-
Energiebereich 4 90 90 probe bis zur Einstellung des 9°Sr/°%Y-Gleichge-
(KEV) Sr Sr Y %
wichts aufbewahrt. AnschlieBend wird Y allein
16— 155 4,10 71 15 gemessen in einem Energiebereich, der von
156 — 1000 0’35 8 62 858[‘- Beitrégen frei iSt, z.B. 350 bis 1000 keV,
gemessen, oder:
350 — 1000 <0,01 <1 35 ) 85 i )
; . 2. Keinen ®*Sr-Tracer zur eigentlichen Probe son-
) (Netto Impulszahl pro Sek. / Bq Nuklid)-100 dern lediglich zu einer Blindprobe aus dem glei-
85 } ] ] . chen Material gibt, die man zusammen mit den
Sr-Stérungen bei ro;gtlnemaﬁlgen, Low-Level Sr- echten Proben behandelt und analysiert. Die
90-Bestimmungen in ®¥Sr-freien Praparaten kann 853r-Ausbeute wird durch Gammaspektrometrie

der Blindprobe bestimmt. Unter der Vorausset-
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zung ausreichender Wiederholbarkeit des Ver-
fahrens (bei gleichem Probenmaterial sowie
gleichzeitiger und gleichartiger Durchfiihrung)
wird diese 8%Sr-Ausbeute der Blindprobe fur die
anderen echten Proben angenommen.
Die o0.g . Ausfiihrungen sind selbstverstandlich nur
bei Routineproben geringer 90sr-Aktivitatskonzentra-
tion wichtig. Wenn im Messvial die Aktivitaten des
89Sr und 2°Sr die dem 85Sr gleichen oder es Uber-
schreiten, sind die Stdrungen vernachlassigbar.

Richtigkeit bei unterschiedlichen 8.

0sr-Aktivitatsverhaltnissen

Die Richtigkeit der Auswertung kann dann mit Hilfe
von zusammengestellten Mischnuklidstandards
(z.B. 893r, 99sr und 90Y) gepruft werden. Hier ist es

Tabelle 3.3

wichtig, unterschiedliche Aktivitatsverhaltnisse des
895r und %°Sr zu prufen, und die Nachweisgrenze
des °9Sr bei verschiedenen 89Sr-Aktivité’ltszugaben
zu bestimmen. Im Allgemeinen nimmt die Unsicher-
heit der Bestimmung des 90gr (das dosisrelevantere
Nuklid) mit dem Anteil an 89Sr zu. Diese Zusammen-
hange werden durch die Messbedingungen beein-
flusst und mussen vom Anwender untersucht wer-
den. Als Anhaltsspunkt zeigt die Tabelle 3.1 einige
Ergebnisse der Aktivitatsbestimmungen von Szintil-
latorcocktails mit unterschiedlichen 8/%0Sr-Aktivitats-
gemischen. Um die Bedeutung der Festlegung der
Energiefenster zu verdeutlichen, werden in der Ta-
belle 3.3 die Auswertungsergebnisse bei zwei unter-
schiedlichen Energiefenstereinstellungen gezeigt.

Auswertungen” der LSC-Spektren von Szintillatorcocktails mit unterschiedlichen 39SrlQOSr-Aktivitétsgemischen bei zwei

verschiedenen Einstellungen der Energiebereiche

A(®%sr) 1 A(®°Sr) im Szintillatorcocktail (alle Angaben in Bq)

Energie-Einstellungen 1

LSC-Spektrum

Energie-Einstellungen 2

Sollwerte A: 30 bis 220 keV A: 10 bis 155 keV
B: 220 bis 670 keV. B: 155 bis 560 keV/
C: 670 bis 1040 keV C: 560 bis 990 keV
20,0 /50,0 18,7 /47,8 23,4 /455
21,8/18,4 23,0/17,8 23,2/17,6
20,0/8,0 22,1168 21,6 /6,9
20,0 /4,0 21,712,7 20,7 /3,1
20,0/2,0 21,8/1,2 20,8/1,6
20,0/1,0 21,8/0,6 19,8/0,9
20,0/0,8 21,0/0,7 20,1/0,8
20,0/0,7 22,1/0,1 20,8/0,5
20,0/0,5 19,6/ < 0,05 18,5/0,3

N Auswertungsverfahren des MRI, Kiel. Messbedingungen: LSC-Gerat: PackardTriCarb 3170 TR. Szintillatorcocktail wie
in Abbildung 2 beschrieben. Cocktails waren 8°Sr-frei. 99Sr im Gleichgewicht mit °0Y. Messzeit 16 Stunden

Zusammenfassung

Die LSC-Spektrometrie ermoglicht die gleichzeitige

Bestimmung von mehreren Nukliden, z.B. 8931 und

90gr unabhéangig vom Zustand des 905r/%0v_Gleich-
gewichtes. Sogar 853r, 89sr und °°Sr kénnen im Prin-
zip in einem Messpraparat gleichzeitig bestimmt wer-
den [20]. Im dem Fall entfallen die Arbeitsschritte zur
Bestimmung der chemischen Ausbeute des Stronti-
ums. Diese Aspekte sind im Ereignisfall mit Freiset-
zung von frischem 89Sr-und 90Sr-haltigen Kernspalt-
material besonders wichtig. Die Einstellung der opti-
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malen Messbedingungen (z.B. insbesondere die
Einstellung der Energiebereiche) und die Kalibrie-
rung sind jedoch relativ aufwandig und missen im
Voraus durchgeflhrt werden [20].

Andererseits verringert sich der Kalibrier- und Aus-
wertungsaufwand erheblich, wenn lediglich °Sr und
893r vor dem Nachwachsen signifikanter Aktivitaten
des Tochternuklids °0Y gemessen werden. Diese
Voraussetzung ist im Intensivfall, wenn die Proben
mit einigen Bq 90Sr und 8Sr kontaminiert sind, si-

cherlich erfillbar.



Zum Beispiel: Eine Messprobe mit 1 Bq 903r wurde
nach einer Messzeit von 60 Minuten in dem Energie-
bereich 16 — 155 keV gemaf der in Tabelle 3.2 ange-
gebenen Nachweiswahrscheinlichkeit etwa 2550 Im-
pulse ergeben. Die relative statistische Unsicherheit
dieser Impulszahl (2 s) liegt bei 4%. Wenn die Probe
urspringlich 90y_frei war, werden im der gleichen
Zeit in diesem Energiebereich weniger als 5 Impulse
des %0y gezahlt, d.h. ein praktisch insignifikanter Bei-
trag zur Gesamtimpulszahl.

Jedoch wahrend der erforderlichen langen Messun-
gen (mindestens einen Tag) von Routineproben
wéchst signifikante %°Y-Aktivitat nach. In diesem Fall
kann durch das Abwarten bis zur Einstellung des
90gr-/°0Y-Gleichgewichtes (mindestens 16 Tage) der
Auswertungsaufwand minimiert werden.

Daher ist die Nutzung der LSC-Technik fiir die 8%Sr
und 90Sr-Bestimmung im Intensivfall empfehlenswert
und ohne grofien Rechenaufwand mdglich. Die Rich-
tigkeit der Ergebnisse fir beide Nuklide ist bis zu ei-
nem 8990Sr_Aktivitatsverhaltnis von etwa 25 ausrei-
chend (siehe Tabelle 3.3). Ausschlaggebend fur die
Richtigkeit ist die sorgfaltige Festlegung der Grenzen
der Energiebereiche und die Kalibrierung. Die Ener-
giegrenzen sind vom Detektor, Szintillationscocktail
und Quench abhangig und mussen fur jedes Mess-
system einzeln festgestellt werden. Die Technik hat
im Intensivfall gro3e Vorteile gegeniliber die konven-
tionelle PZR-Messtechnik in Hinsicht auf die Ge-
samtanalysezeit.

Bei der 2°Sr-Bestimmung im Routinefall ist die LSC-
Technik ebenfalls nitzlich. In diesem Fall jedoch gibt
es keine Vorteile gegenuber der Messung mit PZR-
Technik.
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RINGVERSUCH ROHMILCH

R. Hartmann, D. Tait, G. Haase

Max Rubner-Institut, Institut fir Sicherheit und Qualitat bei Milch und Fisch
Leitstelle fiir Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Herkunft

Im Jahr 2008 wurde ein Ringversuch zur Bestim-
mung von Radionukliden in Rohmilch mit den amtli-
chen Messstellen der Lander in Zusammenarbeit mit
der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB)
durchgefuhrt. Zu Vergleichszwecken wurden eben-
falls Laboratorien aus der Industrie und Forschung
sowie aus dem europaischen Ausland zur Teilnahme
eingeladen. Rohmilch wurde als Probenmaterial ge-
wahlt, da sie ein wichtiges Grundnahrungsmittel und
ein Indikatormedium fir Umweltkontaminationen mit
bestimmten Radionukliden darstellt. Der Rohmilch
wurden Radionuklide zugesetzt, die bei Kontaminati-
on mit frischem nuklearen Fallout fur die Milch rele-
vant sind. Dies waren die kunstlichen Radionuklide
893r und 90sr, 131, 134Cs sowie '3Cs. Zusatzlich
war das natiirliche “°K zu bestimmen. Die Ermittlung
der Referenzwerte wurde durch die Physikalisch-
Technische Bundesanstalt (PTB) in Braunschweig
durchgefuhrt.

Es nahmen 58 deutsche und 15 Laboratorien aus be-
nachbarten Landern (5 aus GroRbritannien, jeweils
3 aus der Schweiz und den Niederlanden, sowie je-
weils 1 aus Frankreich, Italien, Luxemburg und Os-
terreich) teil. Die Teilnehmer aus Deutschland waren
funfunddreilRig amtliche Messstellen der Lander, funf
Leitstellen des Bundes, zwei Kernkraftwerke, neun
private Firmen, vier Hochschulen, zwei Forschungs-
institute und ein Verein.

Probenmaterial

Herstellung, Versand und Nuklidzusammensetzung

Als Probenmaterial wurde frische, am Morgen der
Probenherstellung ermolkene Rohmilch von der Ver-
suchsstation des MRI in Schadtbek bei Kiel zur Ver-
fugung gestellt. Die Rohmilch wurde im Labor mit
wassriger Natriumazid-Lésung (0,018 % der Gesamt-
probe) konserviert und unter Rihren auf 20°C er-
warmt. Die Rohmilch zeigte zum Zeitpunkt der Abful-
lung keine Aufrahmung.

In einen 1 Liter-Messkolben wurden getragerte Akti-
vitdtsnormale der Radionuklide 89Sr, 90Sr, 137|,
134Cs und ¥"Cs in wassriger Losung pipettiert. Alle
Aktivitdtsnormale sind rickfuhrbar auf Normale der
PTB. AnschlieBend wurde mit Magermilch auf 1 Liter
aufgefllt. Der pH-Wert der Dotierlésung war ca. 7,0.

Ringversuch Rohmilch

Die Zugabe der Probenbestandteile in den Proben-
behalter (eine 1 Liter-Kunststoffflasche) erfolgte auf
einer oberschaligen Waage (geschatzte erweiterte
Unsicherheit (k=2) kleiner 0,2 %). Zuerst wurde ein
Aliquot der Dotierlésung (8,0 ml) mit Pipette tUber-
fuhrt. AnschlieBend wurde ca. 1200 g der Rohmilch
eingewogen.

Nach Verpackung der Probenbehalter erfolgte der
Versand per Hermes Logistik GmbH (Inland) bzw.
mit der Deutschen Post AG (Ausland).

Die von der Physikalisch-Technische Bundesanstalt
(PTB)in Braunschweig ermittelten Referenzwerte fir
die Aktivitatskonzentrationen der Radionuklide in
den Proben sind in Tabelle 4.1 zusammengefasst.

Tabelle 4.1
PTB-Referenzwerte * erweiterte Messunsicherheit

Nuklid Aktivitatskonzentration * 2U [Bg/l]
40K 507 + 1,6

89gy 19,2 + 10

90gr 48 + 02

el 272+ 9

134¢cs 182 + 06

137¢g 493 + 0,15

Abbildung 4.1 zeigt das Gammaspektrum der Ring-
versuchprobe. Deutlich erkennbar sind u. a. die Pho-
topeaks des 40K, 134Cs und 137Cs, des 131I, der
Summationspeak des 134Cs, der aus Koinzidenz der
605- und 796-keV-Quanten resultiert, sowie einige
Untergrundpeaks v.a. des 214Bj und des 2'*Pb.

Ergebnisse

Auswertung und Ergebnistibersicht

Die Auswertung des Ringversuchs erfolgte geman
dem folgenden Schema: (i) Datentransformation;
(i) AusreiRerelimination, bis alle Werte innerhalb
2,58s um den Referenzwert lagen; (iii) Berechnung
der Ringversuchergebnisse nach DIN ISO 5725 [27]
und DIN 38402-42 [28]; (iv) Berechnung der z-scores
nach ISO Guide 43-1 [29, 30].

Tabelle 4.2 fasst die wesentlichen Ergebnisse zu-

sammen.
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Tabelle 4.2
Uberblick der Ringversuchsergebnisse

PTB-Referenzwert (ref) [Ba/l

Anteil Ausreil3er [%]

Anzahl Datensatze ohne Ausreil3er
Anzahl Einzelmessungen ohne.Ausreiler
Minimalwert [Bq/L]

Maximalwert [Bqg/L]

Mittlere Abweichung vom Referenzwert (abs.) [%]
Minimale Referenzwertabweichung [%]
Maximale Referenzwertabweichung [%]
Gesamtmittelwert [Bqg/L]

Zugehorige Standardabweichung [Bq/L]
Wiederholstandardabweichung (Sg) [Bg/L]
Wiederholvariationskoeffizient [%]
Vergleichsstandardabweichung (Sg) [Bq/L]
Vergleichsvariationskoeffizient [%]
Wiederfindungsrate (WFR)

40K

50,7
8,5
77
226
43,4
59,3
438
0,1
15,0
50,6
3,3
1,8
3,5
3,4
6,6
99,8

893I’
19,2
8,5
15
43
13,4
24,5
11,3
1,7
-29,2
18,9
2,9
1,2
6,3
2,9
15,5
98,5

903I’
4,80
18,3

32
94
3,3
6,4,
10,8
0,0
26,5
45
0,6
0,3
6,0
0,6
14,1
94,2

131|

272
16,6

69
206
248

295
3,1
-0,1
-8,4
270
10

4
1,3
10
3,9
99,1

134cs
18,2
16,4
71
209
15,9
20,1
5,4
0,0
-12,4
17,4
0,9
0,3
1,5
0,9
5,2
95,6

137cs

4,93
8,0
79
231
4,33
5,48
3,8
-0,1
9,4
4,82
0,23
0,13
2,8
0,23
4,8
97,9

Ringversuch Rohmilch
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Abbildung 4.2

Verteilung der Abweichungen der Labormittelwerte fiir die Aktivitdtskonzentrationen von den entsprechenden

PTB-Referenzwerten
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In Abbildung 4.2 sind die Haufigkeiten der Abwei-
chungen der Labormittelwerte vom PTB-Referenz-
wert dargestellt. Die Darstellungen enthalten auch
die Ausreil3er. Ein negatives Vorzeichen weist auf
eine Unterschatzung des Referenzwertes. Die senk-
rechte, gestrichelte Linie zeigt die Position ,kein Un-
terschied zwischen Labormittelwert und PTB-Refe-
renzwert®.

Diskussion der Ergebnisse fiir die ein-
zelnen Nuklide

Gammamessungen

40K: Es wurden 21 AusreiRer und Einzelwerte vor
der Auswertung eliminiert. ErwartungsgemafR sind
trotz der relativ hohen Aktivitdtskonzentration von
50 Bq/Liter die Variationskoeffizienten fur Wiederhol-
barkeit und Vergleichbarkeit hoher als bei den ande-
ren Gammanukliden. Griinde dafir sind die geringe
Emissionswahrscheinlichkeit der 1460 keV-Linie
(11%) und die geringere Detektor-Nachweiswahr-
scheinlichkeit in diesem Energiebereich. Zusatzlich
wird die Streubreite dadurch erhdht, dass jedes La-
bor entsprechend seiner Messumgebung unter-
schiedliche Korrektionen des Untergrundbeitrags
durchfihren muss.

131). Nach Elimination von 16,6 % Ausreillerwerten
wurden fiir 3lod hinsichtlich Wiederholbarkeit und
Vergleichbarkeit die besten Ergebnisse von allen zu
bestimmenden Nukliden erreicht. Dieser hohe Aus-
reiBeranteil lasst sich durch die Tatsache erklaren,
dass 3'lod ein Nuklid ist, das auf Grund seiner kur-
zen Halbwertszeit von 8 Tagen normalerweise nicht
in Umweltproben nachweisbar ist und deshalb nicht
routinemafig ausgewertet wird. Die auffallend niedri-
gen Messwerte einiger Ausreif3erlabore kénnten u. U.
auf eine nicht oder nicht ausreichend durchgefihrte
Zerfallskorrektur fiir *'lod hinweisen.

Der niedrigste gemeldete Wert von ca. 80 Bq wurde
mit einem Nal-Detektor bestimmt, im Gegensatz
dazu wurden die Ubrigen Ergebnisse durch Messung
mittels eines HPGe- oder GelLi-Detektors ermittelt.

Die guten Prazisionsdaten fur das ausreil3erbereinig-
te Kollektiv lassen sich u.a. auf die mit 269 Bq/Liter
(Bezugsdatum: 01.03.2008) hdchste Aktivitatskon-
zentration aller zugesetzten Nuklide zurickfuhren.
Das Gammaspektrum weist mehrere eindeutige
Photopeaks auf, die sich gut auswerten lassen.

134¢s: Das Datenkollektiv der 134Cs-Messwerte
wies mit Gber 16 % relativ viele Ausreiler auf, 87 %
dieser Ausreilder wurden an der unteren Ausreiler-
grenze detektiert. Die meisten Laboratorien unter-
schatzen den Referenzwert um 5-10%. Dies beruht

auf der Tatsache, dass It. Messprotokoll nur 61% der
Teilnehmer eine Summationskorrektur fiir das '34Cs-
Ergebnis vornehmen. Das weiter oben gezeigte
Gammaspektrum zeigt deutlich den Effekt, der aus
der Koinzidenz der beiden Linien bei 796 und 605
keV stammt. Diese Impulse gehen den entsprechen-
den Photopeaks verloren und fiihren so zu einer Un-
terschatzung der Aktivitatskonzentration.

Diese Diskrepanz bei der Spektrenauswertung zwi-
schen den Laboren zeigt sich auch im Vergleichsva-
riationskoeffizienten, der fiir '34Cs hoher ist als fiir
137Cs, obwohl die zahlstatistische Unsicherheit fiir
134Cs auf Grund der héheren Aktivitatskonzentration
geringer ist. Diese bessere Zahlstatistik spiegelt sich
im niedrigeren Wiederholvariationskoeffizienten fir
134Cs wieder, d.h. jedes Labor liefert in der Regel re-
lativ nah zusammen liegende Werte aus den 134Cs-
Mehrfachbestimmungen.

137Cs: Das Kollektiv der '37Cs-Messwerte wies pro-
zentual die wenigsten AusreilRer auf. Das liegt u.a.
daran, dass dieses Nuklid in allen Laboren, die Um-
weltmedien messen, erfasst und ausgewertet wird.
Die 137Cz'isium-Auswertung wird durch das Vorhan-
densein einer ungestérten Gammalinie bei ca.

662 keV und die hohe Emissionswahrscheinlichkeit
von ca. 85% erleichtert.

Die absolute Abweichung vom Referenzwert betragt
im Mittel nur ca. 4%, wobei allerdings die Mehrzahl
der Labore den Referenzwert unterschatzten.

Betamessungen

83sr: Bei den 89sr-Werten wurden prozentual weni-
ger AusreilRer detektiert als im 90Sr-Kollektiv. Nach
Eliminierung der Ausreil3er zeichnete sich das Rest-
kollektivimmer noch durch eine sehr starke Streuung
aus (Variationskoeffizient 15,2%). Fiir 89Sr wurden
deshalb auch die héchsten Wiederhol- und Ver-
gleichsvariationskoeffizienten berechnet. Ein Grund
daflr ist, dass die 89Sr-AnaIytik nur von wenigen La-
boren routinemafig durchgefihrt wird und die Anfor-
derungen an radiochemische Trennung und Mess-
wertberechnung hier am héchsten sind.

90sr: Der %9Sr-Datensatz wies prozentual die meis-
ten Ausreif3er auf (18,3%). Dieses Ergebnis ist z.T.
durch die im Gegensatz zur Gammaspektrometrie
aufwandigere Analytik zu erklaren. Vor Eliminierung
der Ausreil’er wurde eine durchschnittliche Abwei-
chung (ohne Vorzeichen) vom Referenzwert von
24,2 % berechnet; diese betrug im ausreil3erbereinig-
ten Kollektiv nur noch 10,8 %. Durch die Eliminierung
der AusreilRer verringerte sich der Variationskoeffizi-
ent von 42,4% auf 13,9%.

Ringversuch Rohmilch



Schlussfolgerungen

Allgemein erzielten die meisten Laboratorien zumin-
dest zufriedenstellende Ergebnisse. Dies zeigt Ta-
belle 4.3, die den Anteil der Labore in den jeweiligen
z-score-Klassen darstellt. Die Beurteilung der einzel-
nen Teilnehmer erfolgt nach dem Schema: 0<| z I1<1:
gutes Ergebnis; 1<I z | £2: zufriedenstellendes Er-

Tabelle 4.3
Anteil Datensétze je z-score-GroRenklasse [%]

gebnis; 2<I z 1<3: fragwurdiges Ergebnis; | z I>3: du-
Rerst fragwirdiges Ergebnis. Bei z > 2, ist es ratsam,
die Analysenmethode zu Uberprifen. Demnach sind
die Ergebnisse fur 137Cs am besten, hier erlangten
97 % der Labore zufriedenstellende bis gute Ergeb-
nisse (-2 <z <2).

Anteil der Werte (%) im z-score-Bereich

z-score-Bereich

40 89g,

weniger als - 3 2 0
-3 bis -2 2 0
-2 bis -1 11 19

0 bis -1 36 31

0 bis 1 33 25

1 bis 2 11 19

2 bis 3 2 0
groRer als 3 1 6

Die laborinterne Streuung war fiur alle Gammanukli-
de im ausreierbereinigten Datensatz mit Wiederhol-
variationskoeffizienten unter 4% gering. Diese guten
Werte fur die Wiederholbarkeit bei den Gammanukli-
den bestatigen die gute Stabilitdt der Probe wahrend
der Messung. Die beste Wiederfindungsrate wurde
fiir das Nuklid 4K ermittelt, hier stimmte der Gesamt-
mittelwert nach Eliminierung der Ausreier nahezu
mit dem Referenzwert Uberein. Das heil3t, dass der
Referenzwert zu gleichen Teilen tGber- und unter-
schatzt wurde. Der Referenzwert fiir '34Cs und 2°Sr
wurde im Mittel hingegen um ca. 5% unterschatzt.

Bei der Rohmilchmessung im Ringversuch 2008 kam
es mit durchschnittlich 5% zu deutlich geringeren
Unterschatzungen der 134Cs-Aktivitatskonzentration
als im Ringversuch Babynahrung 2005 [31]. Hier hat-
ten die meisten Labore die '3*Cs-Aktivititskonzent-
ration um 10-15 % unterschatzt. Offensichtlich haben
in 2008 mehr Labore Korrektionen durchgefuhrt oder
die Qualitat der Korrektionen insgesamt wurde stark
verbessert.

Die Wiederhol- und Vergleichsvariationskoeffizien-
ten waren fur die Betamessungen (Sr-89- und Sr-90-
Bestimmungen) wesentlich grof3er als bei der Gam-
maspektrometrie, die durchschnittlichen Abweichun-
gen der Labormittelwerte vom Referenzwert (ohne
Beachtung des Vorzeichens) lagen tber 10 %. Der

Ringversuch Rohmilch

QOSr 131| 134cs 137cs

8 6 3

10 3 16 0

15 18 35 31

31 37 25 39

21 23 16 19

9 2 7
5 1
10 1 1

Grund daflr ist sicherlich in der zusatzlich zur Mes-
sung erforderlichen Probenaufbereitung bzw. radio-
chemischen Abtrennung zu suchen.

Die Auswertung des Ringversuchs ergab fir 89gr
schlechtere Ergebnisse als fur 90sr. Dies konnte
auch nicht durch die im Vergleich zu %°Sr 4-fach ho-
here Aktivitatskonzentration des 8°Sr in der Probe
ausgeglichen werden.

Von den 39 gemeldeten %°Sr-Ergebnissen wurden
nur 5 Messergebnisse mittels Flissigszintillations-
zahlern (LSC) bestimmt. Im Ringversuch Babynah-
rung 2005 mit vergleichbarer Teilnehmeranzahl wa-
ren es nur 3. Die LSC-Ergebnisse heben sich jedoch
nicht von den ubrigen Ergebnissen ab, die mit Pro-
portionalzahlrohren ermittelt wurden.

Die Zubereitung einer individuellen Ringversuchpro-
be fir jeden Teilnehmer unter Zugabe eines Aliquots
einer gemeinsamen Stammldsung (Aktivitat, Trager,
Konservierungsmittel) hat sich erneut als praktikabel
und vorteilhaft erwiesen. Der groRe Vorteil dieser

Methode liegt darin, dass jeder Teilnehmer eine ge-
nau bekannte Aktivitat erhalt. Im Gegensatz dazu ist
bei der Aliquotierung einer dotierten Gesamtprobe je
nach Matrix eine z.T. erhebliche Unsicherheit hin-

sichtlich der Reprasentativitat der Einzelproben vor-

handen.
33|
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DIE BERICHTERSTATTUNG AN DIE EUROPAISCHE KOMMISSION MIT

HILFE VON IMIS
J. Peterl, H. Wershofen?

1 Bundesamt fiir Strahlenschutz
Berichterstattung

2 physikalisch-Technische Bundesanstalt, Braunschweig

Leitstelle flir Aktivitatsnormale und Radionukliddaten
Durch das Zusammenwachsen der Europaischen
Union mit inzwischen 27 Mitgliedern gewinnnt auch
die europaische Zusammenarbeit auf dem Gebiet
des Strahlenschutzes an Bedeutung. Der Grundstein
dazu wurde allerdings schon vor tber 50 Jahren mit
der Grindung der Europaischen Atomgemeinschaft
(EURATOM) gelegt.

Gleichzeitig mit dem Ziel der Friedenssicherung
durch die ,Vergemeinschaftung“ der Nukleartechnik
wurden im EURATOM-Vertrag auch Méglichkeiten

zur gegenseitigen Kontrolle geschaffen. So sollen
gemal Artikel 35 die Luft, das Wasser und der Bo-
den kontinuierlich auf die Hohe der Aktivitat Gber-
wacht werden. Entsprechend Artikel 36 ist dartber
regelmafig an die Europaische Kommission zu be-
richten, um dieser einen aktuellen Uberblick (iber die
Strahlenexposition der Bevdlkerung zu ermdglichen.
Urspriinglich sollte tGber die Kontamination des Bo-
dens berichtet werden, Milch ist aber ein besser ge-
eigneter Indikator.
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Einteilung der geographischen Regionen fiir die EU-Berichterstattung

Die Berichterstattung an die Européische Kommission mit Hilfe von IMIS



Die REM-Datenbank

Im Oktober 1987 wurde beschlossen, eine REM-Da-
tenbank (Radioactivity Environmental Monitoring) zu
errichten und darin die nach Art. 35/36 EURATOM
erhobenen Daten einzuspeisen. Als Startzeitpunkt
fur die Messdaten wurde der 1.1.1984 festgelegt. Der
Datenbankserver wird vom Europaischen Joint Re-
search Center (JRC) in Ispra, Italien betrieben.

Die Daten aus Deutschland werden, gekoppelt an die
nationale Berichterstattung iber Umweltradioaktivi-
tat, von der Organisationseinheit AG-SG des BfS
technisch aufbereitet und Gbermittelt. Der groRte Teil
der Daten wird dabei dem Integrierten Mess- und In-
formationssystem fiir die Uberwachung der Umwelt-
radioaktivitat (IMIS) entnommen. Fiir die Ubertra-
gung direkt in die REM-Datenbank steht ein speziel-
les PC-basiertes Ubertragungsprogramm zur Verfii-

gung.

Die Berichte liber ,Radioactivity Environmental
Monitoring*“

Fur jedes Berichtsjahr wird ein Bericht der EC her-
ausgegeben. In der Vergangenheit geschah das teil-
weise unregelmalig und in groRerem zeitlichen Ab-
stand. Im Internet findet sich eine Zusammenstellung
der bereits erschienen Berichte unter
www.bfs.de/de/bfs/druck/uus/eu_bericht.html
Kinftig sollen die Daten der Bevolkerung der Euro-
paischen Union direkt Uber einen Webserver zur Ver-
fagung stehen.

Da die europaischen Mitgliedstaaten in ihrer flachi-
gen Ausdehnung sehr stark differieren, werden die
groBten Lander fur die Zwecke der Berichterstattung
in Regionen unterteilt (Abbildung 5.1). Fur Deutsch-
land sind dies:

Germany-North (DE-N), bestehend aus den Bun-
deslandern Bremen, Hamburg, Mecklenburg-Vor-
pommern, Niedersachsen und Schleswig-Holstein;

Germany-Central (DE-C) mit Hessen, Nordrhein-
Westfalen, Rheinland-Pfalz und Saarland;

Germany-South (DE-S) mit Baden-Wurttemberg
und Bayern sowie

Germany-East (DE-E) mit Berlin, Brandenburg,
Sachsen, Sachsen-Anhalt und Thiringen.

Fur jede dieser Regionen werden von der Kommissi-
on Quartalsmittelwerte der Aktivitatskonzentrationen
wichtiger Radionuklide in Luft, Trinkwasser, Milch

und Gesamtnahrung berichtet, sofern sie tber dem
jeweiligen ,reporting level“ liegen (Tabelle 5.1).

Tabelle 5.1
Umweltmedien und Nuklidkategorien nach EU-Empfehlung
Euratom/2000/473

Netzwerkkategorie
Umweltmedium DENSE- SPARSE-
Network Network
Schwebstoffe 137, 137Cs, 'Be
Gesamt-Beta
Luft Ortsdosisleis- Ortsdosisleis-
tung tung
Oberflachen- 137Cs, Rest-  137Cs
wasser Beta
Trinkwasser 3H, QOSr, 137¢g 3H, QOSr, 137¢g
Naturliche Naturliche
Radionuklide? Radionuklide®
Milch 90g; 137¢g 90g 137¢g 40K
Nahrungsmittel ~ 90g, 137cg Pgy 187cg, 14C

a in Ubereinstimmung mit der Richtlinie 98/83/EG vom
3. November 2009 Uber die Qualitat von Wasser fiir
den menschlichen Gebrauch

Ebenso wird fir dieses sogenannte ,DENSE Net-
work”“ pro Region der Jahresmittelwert, der hdchste
Monatswert und die Anzahl der Messpunkte und der
Messungen angegeben.

Wahrend das DENSE-Network durch Mittelung Gber
zahlreiche Proben einen belastbaren Uberblick (iber
die radiologische Lage geben soll, dient das SPAR-
SE-Network zum Auffinden und zur Darstellung von
Zeittrends. An einigen wenigen Messpunkten - meist
nur einer pro Region - wird in geringerem zeitlichen
Abstand, also z.B. monatlich, mit besserer Auflo-
sung, d.h. mit niedrigerer Nachweisgrenze gemes-
sen als im DENSE-Network. Da der Startzeitpunkt fir
die Datenerhebung fur die REM-Datenbank auf das
Jahr 1984 gelegt worden ist, kann man in den Zeitrei-
hen verschiedener Umweltmedien bei den '3/Cs-
Konzentrationen den Einfluss des Reaktorunfalls in
Tschernobyl deutlich erkennen. In den letzten Jahren
sind die meisten Messwerte, die 137Cs betreffen, un-
ter die Nachweisgsrenzen der jeweiligen Messver-
fahren gesunken, so dass fir die letzten Jahre kein
Trend mehr erkennbar war.

Die Messungen fur das SPARSE-Network im Jahr
2011 zeigten nach der Fukushima-Katastrophe ab
dem 23. Marz 2011 Messwerte Uber der Nachwei-

Die Berichterstattung an die Européische Kommission mit Hilfe von IMIS
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Abbildung 5.2

Gegeniiberstellung der Aktivitatskonzentration von "Be in Luft, gemessen in Braunschweig, und der Sonnenflecken-

Relativzahl (sidc.oma.be) als MaB fiir die Sonnenaktivitat

grenze fiir die Radionuklide 311, 132), 132T¢ 134Cs

un 137Cs (siehe Kapitel 20)

Beispiel luftgetragene Partikel

Ab dem Berichtsjahr 2007 sind in den REM-Berich-
ten im Bereich der luftgetragenen Partikel fur die vier
deutschen Regionen die Messorte Berlin (DE-E),
Braunschweig (DE-N), Offenbach (DE-C) und Frei-
burg (DE-S) vorgesehen.

Im SPARSE-Network wird als Vergleichsnuklid fir
137Cs bei den luftgetragenen Partikeln Berylium-7
herangezogen, ein Nuklid mit einer Halbwertszeit
von 53 Tagen, das durch Spallationsprozesse der
kosmischen Strahlung mit Kernen von Stickstoff,
Sauerstoff und Kohlenstoff in den obersten Schich-
ten der Atmosphare standig nachgebildet wird.

Die Berichterstattung an die Européische Kommission mit Hilfe von IMIS

Da fur luftgetragene Partikel u.a. von der PTB Mess-
reihen fir den Messort Braunschweig zur Verfligung
stehen, die bis ins Jahr 1963 zurtckreichen, lasst
sich der interessante Zusammenhang zwischen der
Sonnenaktivitat, die mit einer Periode von 11 Jahren
schwankt und der ’Be-Konzentration zeigen [32].
Wenn durch erhéhte Sonnenaktivitat das interplane-
tare Magnetfeld starken Turbulenzen unterliegt, wird
die galaktische und intergalaktische kosmische Teil-
chenstrahlung gestreut und steht zur Erzeugung von
Be weniger zur Verfugung (Abbildung 5.2).

Fur den Strahlenschutz ist dies fur die berufliche Ex-
position des Flugpersonals von Bedeutung, die par-
allel zur “Be-Konzentration im 11-jahrigen Rhythmus
schwankt.



STRAHLENEXPOSITION IN GEBAUDEN

B. Hoffmann, W. Meyer

Bundesamt fur Strahlenschutz

Strahlenexposition durch Radon und Radonzer-
fallsprodukte

In der Bundesrepublik Deutschland begannen die
Messungen der Radonkonzentration in Hausern
Ende der siebziger Jahre. Nach der Wiedervereini-
gung, d.h. im Zeitraum 1991 bis 1993, wurde eine er-
ganzende Studie in den ostdeutschen Bundeslan-
dern durchgefuhrt. Daran anschlielend erfolgte eine
gréRere Anzahl von Messungen zur Untersuchung
verschiedener Fragestellungen Solche Messun-
gen,die in allgemeinem o6ffentlichen Interesse ste-
hen, erfolgen in Zustandigkeit des Bundes. Dagegen
werden Messungen in Regionen mit erhdhter Radon-
belastung zunehmend durch die betreffenden Bun-
deslander durchgefiihrt.

Insgesamt erfolgten in nahezu 60.000 Hausern (un-
gefahr 0,3% des Bestandes an Wohnh&usern) Mes-
sungen der Radonkonzentration.

Nach einer Empfehlung der Kommission der Eu-
ropdischen Gemeinschaften [33] sollen die Jahres-
durchschnittswerte der Radonkonzentration in exis-
tierenden Wohnrdumen den Referenzwert von 400
Bq/m3 und in neu zu errichtenden Wohnrdumen den
Planungswert von 200 Bq/m3 nicht Uberschreiten.
Epidemiologische Studien zeigen aber, dass Perso-
nen in Wohnungen mit Radonkonzentrationen von
ca. 100 Bq/m3 Raumluft ein um 16 % hoheres Lun-
genkrebsrisiko haben als die in Wohnungen mit einer
fiktiven Radonkonzentration von 0 Bq/m3 .
[33,34,35]. Die Weltgesundheitsorganisation WHO
empfiehlt aus diesem Grund in ihrem Radon-Hand-
buch [36], den auch vom BfS und BMU vorgeschla-
genen Referenzwert von 100 Bg/m?3 einzuhalten. Zur
Radonkonzentration in den Gebauden tragt wegen
des Luftaustauschs zwischen Innen- und AuRenluft
auch die Radonkonzentration im Freien bei sowie
Radonkonzentrationen, die durch die Radonfreiset-
zungen aus den Baumaterialien verursacht werden
und die in der bestehenden Bausubstanz kaum be-
einflussbar sind. Deshalb ist eine generelle Verringe-
rung der Radonkonzentrationen in Bereichen unter
100 Bq/m3 in vielen Fallen in Deutschland praktisch
nicht realisierbar.

Oberhalb von 100 Bg/m? dominiert das Radon aus
dem Untergrund. In Abbildung 2.1 (Seite 17) und in
Tabelle 2.1 (Seite 16) des Vorgangerberichts [37]
wird die regionale Verteilung der Radonkonzentrati-
on in der Bodenluft verdeutlicht [38]. Aus rein geolo-

gischen Grunden kénnen Jahresmittelwerte von eini-
gen zehntausend bis deutlich Gber hunderttausend
Becquerel pro Kubikmeter in der Bodenluft auftreten.
Je nach Bauart und Zustand tritt ein nennenswerter
Anteil des Radons aus der Bodenluft durch die bo-
denberthrenden Teile des Gebaudes in die Raumluft
Uber. So wurden die héchsten geologisch bedingten
Radonkonzentrationen in Hausern gemessen, die
auf einem Untergrund aus jungen Graniten errichtet
wurden. MalRnahmen zur Verringerung der
Radonkonzentration in Gebauden missen deshalb
vornehmlich darauf ausgerichtet werden, den Trans-
port von Radon aus dem Untergrund in das Haus zu
verhindern oder nennenswert zu reduzieren [39].

Tabelle 6.1 informiert Giber die Anzahl der Messun-
gen von Radonkonzentrationen in Hausern mit einer
Messzeit von mindestens drei Monaten in Gebieten
verschiedener Konzentrationen des Radons in der
Bodenluft.

Tabelle 6.1

Anzahl der in den verschiedenen Bodenluftkategorien
durchgefiihrten Messungen der Radonkonzentration iiber
mindestens drei Monate und der untersuchten Gebaude

Radon-
konzentration in

der Bodenluft in Anzahl
kBg/m?3
Gebdude  Messungen

20 3179 8016

>20-40 6540 14193

>40- 100 13918 30184

> 100 4061 8472

gesamt 27698 60865

In Gebieten mit Radonbodenluftkonzentrationen von
bis zu 20 kBq/m3 sind bei einer Bauausfiihrung ent-
sprechend den heutigen Anforderungen, vor allem
einer normgerechten Abdichtung der Gebaude ge-
gen von auf3en anliegende Bodenfeuchte, erhéhte
Innenraumkonzentrationen wenig wahrscheinlich.
Dies betrifft vor allem groRRe Teile des norddeutschen
Tieflandes, wo die Radonkonzentrationen in der Bo-
denluft sogar meist kleiner als 10 kBq/m3 sind [40].
Fur die Planung von MalRnahmen zum Schutz vor er-
héhten Radonkonzentrationen in Neubauten ist dies
von grofRer Bedeutung. Durch weitere ergédnzende

Strahlenexposition in Geb&uden



Maflnahmen kann beim Neubau gesichert werden,
dass - bei vertretbarem zusatzlichem finanziellen
Aufwand - auch an Standorten mit héheren Radon-
konzentrationen in der Bodenluft akzeptable Radon-
Innenraumkonzentrationen erzielt werden. Wenn
bauliche, heizungs- oder liftungstechnische Mal3-
nahmen in Umsetzung der Energieeinsparverord-
nung durchgefiihrt werden, sind objektbezogen Lo6-
sungen anzuwenden, die zu keiner Erhéhung der
Radonkonzentration in den Aufenthaltsraumen fiih-
ren [41].

In den bestehenden Hausern in Gebieten mit erhoh-
ter Radonbodenluftkonzentration empfiehlt es sich,
Messungen der Raumluftkonzentration durchfihren
zu lassen. In Abhangigkeit von der Hohe der gemes-
senen Raumluftkonzentration werden dann Maf3nah-
men empfohlen, mit denen eine effektive Reduzie-
rung der Konzentrationen erreicht werden kann.

Die in Hausern verwendeten Baumaterialien sind in
Deutschland selten die Ursache hoher Konzentratio-

Tabelle 6.2

Ergebnisse der Radionuklidbestimmungen in Baustoffgruppen

nen. In der Regel ist der Beitrag der Baumaterialien
zur Radonkonzentration in Wohnraumen deutlich
kleiner als 20 Bq/m3. Zu beachten ist aber die im
Teil 3 der Strahlenschutzverordnung geregelte Ver-
wertung von Uiberwachungsbedurftigen Rickstanden
zum Bauen [42], die implizit eine nur geringe Radon-
freigabe aus Baumaterialien mit industriellen Rick-
stédnden sicherstellt.

Radioaktive Stoffe in Baumaterialien und Industrie-
produkten

Zum Schutz der Bevdlkerung gegen ionisierende
Strahlung werden seit mehr als 25 Jahren in
Deutschland Untersuchungen und Bewertungen der
Strahlenexposition durch radioaktive Stoffe in Natur-
steinen, Baumaterialien und Riickstanden industriel-
ler Prozesse durchgefiihrt. Die Untersuchungsergeb-
nisse sind in den Leitstellenberichten der Vorjahre
zusammengefasst. Eine Ubersicht gibt Tabelle 6.2.

Produkte Spezifische Aktivitit [Bg/kg]
K-40 Th-228 Ra-226
Probenzahl min. max.  min. max.  min. max.

Gipsprodukte 5 <20 120 1,6 5,8 3,8 13
Kalksandsteine 3 35 180 2,8 7,2 4.1 10
Mineralwolle 7 49 350 4,7 64 16 80
Ziegel 27 470 1200 37 98 38 63
Zement/Mortel 11 135 380 11 21 11 35
Fliesen/Keramik 5 295 620 39 97 67 110
Porenbeton 10 97 350 4.8 19 8 26
Mortel 7 12 310 6 31 11 53
Putze 19 12 220 0,9 31 2 22
Estrich 5 210 295 11 34 11 26
Leichtbeton 7 710 850 28 83 27 98
Normalbeton 3 230 560 10 47 13 25

Die Konzentration natlrlicher Radionuklide variiert
innerhalb der einzelnen Materialarten in weiten Be-
reichen. Unter den Natursteinen besitzen kiesel-
saurereiche Magmagesteine, insbesondere die Gra-
nite, vergleichsweise hohe spezifische Aktivitaten
natirlicher Radionuklide.

In Fertigbaustoffen schwankt die Konzentration na-
turlicher Radionuklide in Abhangigkeit von den zu ih-
rer Herstellung genutzten Materialien. Die Relevanz
der Radionuklidkonzentrationen der Fertigbaustoffe
sowie der Radonabgabe aus diesen Baustoffen fur
die Strahlenexposition der Bevdlkerung und fur eine

Strahlenexposition in Gebduden

europaweit harmonisierte Baustoffzulassung waren
Gegenstand eines Messprogramms im Berichtszeit-
raum. Durch die Beteiligung des Bundesverbandes
Baustoffe - Steine und Erden e.V. konnten eine hohe
Marktabdeckung der einzelnen Baustoffgruppen so-
wie Informationen Uber Rezeptur und Herkunft der
Rohstoffe erlangt werden. Wegen der Vielzahl még-
licher Rezepturen und dem begrenzten Untersu-
chungsprogramm kénnen die Werte flir Normalbeton
nicht als reprasentativ angesehen werden. Es wur-
den ca. 120 markttypische Baumaterialproben aus
aktueller Produktion von 11 Branchen geliefert und



im BfS untersucht. Wegen ihrer radiologischen Be-
deutung beschrankte sich das Programm aus-
schlieBlich auf Baustoffe fiir Innenraume.

Fir Rickstande gilt geman Kreislaufwirtschaftsge-
setz der allgemeine Grundsatz, dass in erster Linie
die anfallende Menge minimiert werden soll und in

S ?‘ 2
" 2.B.10 Bg/m3 -
A

2.B. 20.000 Bg/m?

Abbildung 6.1
Wege von Radon in Wohnraume

zweiter Linie ihre stoffliche Verwertbarkeit oder der
Einsatz zur Energiegewinnung zu prufen ist. So ist
ein steigendes Bemiihen der Industrie festzustellen,
industrielle Rickstande zur Herstellung von Baustof-
fen zu verwenden.

2.B. 20,000 Bg/m?

Strahlenexposition in Gebauden



RADIOAKTIVE STOFFE IN DER UMWELT ALS FOLGE DES BERGBAUS

IN DEN NEUEN BUNDESLANDERN

K. Wichterey
Bundesamt fur Strahlenschutz

Leitstelle fiir Fragen der Radioaktivitatsilberwachung bei erhéhter natiirlicher Radioaktivitét

Eine Einflhrung in die Vorgeschichte des mittelalter-
lichen Bergbaus und des Uranzerzbergbaus in den
neuen Bundeslandern findet sich im Vorbericht [43].
Der Uranerzbergbau und die Erzaufbereitung wur-
den im Jahr 1990 eingestellt. Seit dem 1. Januar
1991 fuhrt die Wismut GmbH Stilllegungs- und Sa-
nierungsaufgaben durch.

Bezogen auf den geplanten Gesamtumfang der Sa-
nierungsarbeiten sind nunmehr (Stand 2010):

90% der Betriebsanlagen abgebrochen,

99% der Gruben und Hohlraume verfillt,

93% der Grubengebaude geflutet und gesichert,

91% der Halden konturiert,

70% der Haldenflachen abgedeckt und

64 % der beanspruchten Flachen saniert.
In Zusammenarbeit mit den betroffenen Gemeinden
und den Tragern 6ffentlicher Belange war es eines
der wesentlichen Ziele der Sanierungsarbeiten, die
ehemals bergbaulich genutzten Flachen nach Ab-
schluss der Sanierung einer Nachnutzung zuzuflh-
ren. Auch nach Abschluss der Sanierungsarbeiten
(etwa in den Jahren 2014/2015) werden langfristige
NachsorgemalRnahmen wie die Wasserbehandlung,
das Monitoring und die Qualitatssicherung sowie die

Tabelle 7.1

Pflege und Bewirtschaftung sanierter Flachen erfor-
derlich sein [44].

Aus den Hinterlassenschaften des Uranerzbergbaus
kdénnen naturliche Radionuklide freigesetzt und in die
Umwelt eingetragen werden. Darlber hinaus kommt
es auch bei den Sanierungstatigkeiten unvermeidlich
zur Ableitung und zum Eintrag von radioaktiven Stof-
fen in die Umweltmedien Luft und Wasser.

In den flussigen Ableitungen der Wismut GmbH sind
Uran und Radium (226Ra) von besonderer Bedeu-
tung. In Tabelle 7.1 sind die Ableitungen von 2?°Ra
und Uran in die Oberflachengewasser (Vorfluter)
Zwickauer Mulde, Elbe, PleiRe und Weille Elster fur
die Jahre 1998 bis 2010 zusammengestellt.

Die Ableitungen von radioaktiven Stoffen in die Vor-
fluter liegen seit Jahren deutlich unter den Genehmi-
gungswerten, unterliegen jedoch witterungsbeding-
ten Schwankungen und werden auch durch den Sa-
nierungsfortschritt wie den Flutungsverlauf, die An-
bindung weiterer Sickerwasser und die Erhdhung
des Durchsatzes von Wasserbehandlungsanlagen
beeinflusst, so dass es teils zu erhohten Ablei-
tunsmengen kommt.

Ableitung radioaktiver Stoffe in die Oberflichengewésser im Zeitraum 1998 bis 2010

(behordlich festgelegte Werte in Klammern)

Zeitraum Abwassermenge in Gesamte Ableitung mit dem Abwasser
10m%/a
Uran in t/a 226Ra in GBg/a
1998 14,7 3,8 (12,8) 4,8 (14,8)
1999 14,7 3,8 (9,4) 2,7 (13,6)
2000 16,1 4,1 (11,3) 3,6 (15,4)
2001 14,3 2,8 (13,1) 0,7 (16,7)
2002 18,4 4,5 (8,4) 0,8 (7,0)
2003 14,6 3,1 (8,2) 0,3 (6,8)
2004 13,9 2,8 (8,2) 0,2 (6,7)
2005 14,8 2,2 (8,0) 0,3 (6,7)
2006 16,3 2,4 (9,0) 0,3 (7,9)
2007 19,2 3,1 (9,0) 0,4 (8,2)
2008 20,2 3,0 (9,1) 0,3 (8,4)
2009 20,9 3,1 (9,5) 0,4 (8,5)
2010 25,0 4,4 (9,7) 0,6 (8,5)

Radioaktive Stoffe in der Umwelt als Folge des Bergbaus in den neuen Bundeslandern



Tabelle 7.2

Ableitung radioaktiver Stoffe mit den Abwettern/Abluft in die Atmosphére im Zeitraum 1998 bis 2010

(behordlich festgelegte Werte in Klammern)

Zeitraum Abwetter/Abluftmengen

222Rnin TBq/a

in10°m%/a
1998 22,1 664,7
1999 20,8 491,3
2000 18,3 380,4
2001 14,2 316,4
2002 11,8 260,5
2003 8,6 168,4
2004 8,3 147,3
2005 7.9 105,3
2006 6,2 80,3
2007 5,0 65,2
2008 3,6 92,9
2009 3.1 98,8
2010 2,6 101,2

Wie in den Leitstellenberichten der Vorjahre erlau-
tert, resultiert aus den Ableitungen in die betroffenen
Gewasser an keiner Stelle eine nennenswerte Strah-
lenexposition.Sie kann bei Unterstellung realistischer
Nutzungsszenarien im Einzelfall fir die kritische Per-
sonengruppe bis zu 0,13 mSv pro Jahr (mSv/a) be-
tragen, so dass der geltende Grenzwert von 1 mSv/a
fur die Bevolkerung weit unterschritten wird.

In Tabelle 7.2 sind die aus den Sanierungsbetrieben
der Wismut GmbH in den Jahren von 1998 bis 2010
insgesamt mit der Fortluft in die Atmosphare abgelei-
teten Mengen von 222Rn und langlebigen Alpha-
strahlern zusammengestellt.

Die jahrlichen Genehmigungswerte wurden im ge-
samten Zeitraum sowohl bei den Ableitungen von
222Rn als auch von langlebigen Alphastrahlern aus-
nahmslos eingehalten. Im Ergebnis der fortschreiten-
den Verwahrung von untertagigen Grubenfeldern ha
ben sich die Abluftmengen und die Ableitungen von
langlebigen Alphastrahlern weiter verringert, stiegen
jedoch fiir ?22Radon in den Jahren 2008 bis 2010
wieder an. Dies ist auf die Anbindung weiterer Gru-
benfelder und Stollen an die Abwetterschachte nach
Beendigung der untertdgigen Sanierungsarbeiten im
Raum Schlema/Alberoda zuriickzuflhren. Die dar-
aus resultierende jahrliche Strahlenexposition kann
hier bis zu 0,5 mSv betragen. An allen Tharinger
Standorten sowie im sachsischen Pdhla konnten die

Ableitung radioaktiver Stoffe

langlebige a.-Strahlerin MBg/a

(1201,1) 31,3 (137,1)
(926,2) 30,3 (107,4)
(798,2) 10,0 (99,9)
(557.,4) 5,3 (101,1)
(447 4) 13,9 (101,1)
(298,4) 13,2 (83,1)
(268,1) 14,0 (82,9)
(298,1) 14,7 (79,9)
(268,0) 6,5 (78,3)
(269,0) 54 (78,4)
(267,6) 4,9 (77.,8)
(267,6) 3,1 (77.8)
(267,6) 4,6 (77.8)

Ableitungen vollig eingestellt werden und sie werden
nunmehr fast ausschlie3lich von den Standorten
Schlema/ Alberoda und Kdnigstein verursacht.

Noch heute existiert in Sachsen, Sachsen-Anhalt
und Thiringen eine Vielzahl ehemals bergbaulich
genutzter Flachen und Hunderte von Halden, in de-
nen die Rickstande des Bergbaus und der Erzaufbe-
reitung deponiert wurden und die nicht mehr in Besitz
der Wismut GmbH sind oder aus dem historischen
Bergbau stammen. Fir die von den zustéandigen Lan-
desbehdrden zu treffende Entscheidung Gber Nut-
zungsmoglichkeiten oder Sanierungsnotwendigkeit
hat das Bundesamt fiir Strahlenschutz einen "Leitfa-
den zur radiologischen Untersuchung und Bewer-
tung bergbaulicher Altlasten" entwickelt und mit Ex-
perten aus Wissenschaft und Praxis sowie den zu-
standigen Landesbehdérden abgestimmit.

Der Leitfaden steht auf der Homepage des BfS
(www.bfs.de/de/ion/anthropg/altlasten/fachinfo/leit-
faden.html, Fachinfothek ,Durch menschlichen Ein-
fluss erhohte naturliche Strahlenbelastung") zur Ver-
fagung.

Im Jahr 2009 fand eine Uberarbeitung der Berech-
nungsgrundlagen Bergbau mit Anpassungen an ak-
tuelle Entwicklungen im Strahlenschutz statt. Der Be-
richt ist unter nbn-resolving.de/urn:nbn:de:0221-
20100329966 zu finden.

Radioaktive Stoffe in der Umwelt als Folge des Bergbaus in den neuen Bundeslandern
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ABLEITUNG RADIOAKTIVER STOFFE AUS ATOMKRAFTWERKEN UND

DER SCHACHTANLAGE ASSE
H. Wildermuth?, 1. Krol?, D. Esch®

Bundesamt fiir Strahlenschutz
! Leitstelle fiir Fortluft aus kerntechnischen Anlagen

2 | eitstelle fiir Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klarschlamm, Abfélle und Abwasser aus kerntechnischen

Anlagen
3 Strahlenschutz in der Entsorgung

Die mit Fortluft und Abwasser aus Atomkraftwerken
abgeleiteten radioaktiven Stoffe tragen zur Strahlen-
exposition der Bevdlkerung bei. Daher sind die Ablei-
tungen zu erfassen und nach Art und Aktivitat spezi-
fiziert zu bilanzieren. Im atomrechtlichen Geneh-
migungsverfahren werden maximale Aktivitatsabga-
ben mit Fortluft und Abwasser aus kerntechnischen
Anlagen festgelegt. Die Ableitungen werden dabei so
begrenzt, dass die Einhaltung der nach § 47 der
Strahlenschutzverordnung [45] fur die Bevdlkerung
geltenden Dosisgrenzwerte gewahrleistet ist. Um die
Einhaltung der Dosisgrenzwerte sicher zu stellen,
wird die Dosis der Referenzperson so unginstig wie
mdglich berechnet.

Da die Schachtanlage Asse seit 2009 dem Atom-
recht unterliegt, wird diese Anlage erstmals in die-
sem Bericht aufgenommen.

Im Berichtszeitraum waren in Deutschland 17 Atom-
kraftwerksblocke mit einer elektrischen Bruttoleis-
tung von insgesamt 22 GW in Betrieb. Sie haben zur
Stromerzeugung knapp ein Viertel beigetragen. Die
Standorte der Atomkraftwerke und die Brutto-
stromerzeugung sind aus Abbildung 8.1 zu ersehen.
In Tabelle 8.1 und Tabelle 8.2 sind die bilanzierten
Werte der Ableitung radioaktiver Stoffe mit Fortluft
und Abwasser aus Atomkraftwerken in den Jahren
2008 und 2009 zusammengestellt. Die von den zu-
stédndigen Behdérden genehmigten jahrlichen Aktivi-
tatsabgaben sind in allen Fallen eingehalten worden.
Die tatsachlichen Jahresableitungen liegen im Allge-
meinen weit unter den Genehmigungswerten von
beispielsweise ca. 101° Bq fur Edelgase und ca.
1019 Bq fuir 1311

Aus den Ergebnissen der Emissionsiiberwachung
wird die Strahlenexposition in der Umgebung der
kerntechnischen Anlagen fur die in der Strahlen-
schutzverordnung definierte Referenzperson ermit-
telt. Die Daten Uber die Ableitungen radioaktiver Stof-
fe mit Fortluft und Abwasser aus Atomkraftwerken
und die Werte der daraus resultierenden Strahlenex-
position werden in den jahrlichen Berichten der Bun-
desregierung an den Deutschen Bundestag tber
,dmweltradioaktivitat und Strahlenbelastung“ und
ausfuhrlicher in den gleichnamigen Jahresberichten
des Bundesministeriums fir Umwelt, Naturschutz
und Reaktorsicherheit [46,47,48,49] veroffentlicht.
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Schachtanlage Asse

In der Schachtanlage Asse Il wurden zwischen 1908
und 1925 rund 1000000 m? Kalisalz (Carnallitit) ab-
gebaut. Die feuchten Ruckstande aus der Kalipro-
duktion wurden in das Bergwerk zuriickgebracht, um
die Abbaukammern wieder zu verfiillen.

Parallel dazu wurde auch Steinsalz abgebaut. Von
1916 bis 1964 entstanden in der Sudflanke des Berg-
werks 131 Abbaukammern. Aus ihnen wurden
3350000 m?® Steinsalz gefordert. Im Zentralteil wur-
den ab 1927 zusatzlich 450000 m® sogenanntes
Stal¥furt-Steinsalz abgebaut. Die beim Steinsalz-Ab-
bau entstandenen Hohlrdume wurden nicht wieder
verfiillt.

1965 Ubernahm das Institut fur Tieflagerung der da-
maligen Gesellschaft fir Strahlenforschung (GSF,
Rechtsnachfolger ist das Helmholtz-Zentrum Min-
chen, HMGU) im Auftrag des Ministeriums fir Bil-
dung und Forschung (damals Bundesministerium fur
Forschung und Technologie) die Schachtanlage.

Nach diversen Umbauten begann im Jahr 1967 die
Einlagerung radioaktiver Abfélle. Bis 1978 wurden
insgesamt rund 126000 Fasser (Gebinde) mit
schwachradioaktiven Abfallen (LAW) und mittelra-
dioaktiven Abfallen (MAW) in das Bergwerk ge-
bracht. Sie lagern in insgesamt dreizehn Abbaukam-
mern: zehn befinden sich in der Stdflanke des Gru-
benbaues in 750 Metern Tiefe, zwei im Zentralteil in
750 und 725 Metern Tiefe. Eine Kammer mit mittelra-
dioaktivem Abfall befindet sich in 511 Metern Tiefe.
Eine Neubewertung des Inventars ergab, dass die
schwachradioaktiven Abfalle derzeit etwa 79% der
radioaktiven Gesamtaktivitat der eingelagerten Ab-
falle ausmachen. Zum 31.12.2009 war laut dem Er-
gebnis der Neubewertung im Forschungsbergwerk
Asse ein Gesamtinventar von 2,9 x 10'° Bq eingela-
gert.

Am 4. September 2008 haben das Bundesministeri-
um fir Bildung und Forschung (BMBF), das Bundes-
ministerium fir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsi-
cherheit (BMU) und das Niedersachsische Ministeri-
um flr Umwelt und Klimaschutz (NMU) entschieden,
die Schachtanlage Asse Il zukunftig verfahrensrecht-
lich wie ein Endlager zu behandeln. Entsprechend

dieser Vereinbarung wurde die Betreiberschaft der
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Tabelle 8.1

Ableitung radioaktiver Stoffe mit der Fortluft aus Atomkraftwerken in den Jahren 2008 bis 2010

Atomkraftwerk

Stade?

Biblis Block A

Biblis Block B

Neckarwestheim 1

Brunsbttel

Isar 1

Unterweser

Philippsburg 1

Grafenrheinfeld

Krimmel

Gundremmingen

Block B und C

Grohnde

Philippsburg 2

Brokdorf

Isar 2

Jahr

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

2008
2009
2010

Edelgase

n.b.
n.b.
n.b.

3,0+ 10"
2,8 10"
1,0+ 10M

4,5+10'0
1,8+ 10"
1,1+ 10M

4,4 +10"
4.1+ 10"
2,1 +10M

n.n.
n.n.
n.n.

2,3+1012
8,5+ 10"
2,8+10'2

3,2+10'2
3,2+10'2
3,1+10'2

1,0 1012
51+ 10"
1,8 1012

2,4« 10"
1,3+10'2
4,9+1012

n.n.
2,7+1010
n.n.
2,5+1012
2,2+10'2
5,0« 102

2,3+1012
1,5+10'2
2,4 +1012

2,3+1012
9,1+10"
1,1 1012

5,2+ 10"
2,9+10"
48-10"
6,3+ 10"
3,4+ 10"
4,0-10"

Ableitung mit der Fortluft in Bq

Schweb-
stoffeP

1,7+ 10°
2,7 - 104
6,0+ 103

2,5+ 10%
1,1 +10°
n.n.

6,8 + 10*
3,8+ 10%
n.n.

3,6+ 10°
7,1+10%
2,2 +10%

7,1+107
4,210’
1,3+107

n.n.
n.n.
n.n.

4,9+10°
6,0+ 10°
4,5+10°

1,5+ 107
54 +108
1,7 107

8,3+10°
1,1+ 10°
6,5+ 108

1,6 « 10°
3,3+ 10°
1,2+ 10°

7,7 - 10%
n.n.
n.n.

7,6+ 10°
1,1+ 10°
8,1+ 104

3,0+ 10°
7,8+10°
1,2 +10°

n.n.
n.n.
3,4 +10%
n.n.
n.n.
n.n.

131}

n.b.
n.b.
n.b.

2,9-104
8,1+ 104
6,5+ 10°

2,2+104
3,8+10°
1,5+ 10°

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

9,2« 10%
3,0+ 107
1,5+ 107

n.n.
n.n.
1,4+ 10*
2,8+107
1,7 - 107
4,1+107

n.n.
n.n.
9,1+10°
n.n.
9,5+ 10°
n.n.
1,1+ 107
1,7 » 107
2,1+107

9,2+108
9,9 +10°
6,3+ 10°
4,6+10°
n.n.
8,3+10°
n.n.
n.n.
1,7+ 10°
n.n.

n.n.
n.n.
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14c02

1,6 » 10°
2,2+108
4,0+108

2,210
3,2+10%
1,7+ 1010

1,6 1010
6,2 101
2,010

6,0 + 10°
5,0 - 10°
5,0 - 10°

1,2 « 10"
3,4 +10°
1,4+ 1010

2,8+ 10"
3,3+10"
3,0+ 10"

6,1+ 10°
2,7 -101
2,6+10'0

43.10"
4,0-10"
4,1+10M

6,6 1010
1,4+ 10M
1,4+ 10"

3,910
2,5+1010
2,9+101

8,1+ 10"
7,9+ 10"
8,4 10"

5,2+ 10'0
51+ 10'0
6,1+101

2,5+10'0
2,9+10'0
2,4 +101

1,2+ 10"
1,5+ 10"
1,8+ 10"
4,4 +10"
8,3+10"0
9,0-10"

3H

9,2 +10°
6,2« 10°
2,4 41010

1,4+ 10M
7,2+ 10"
3,4+ 10"

1,1+ 10M
7,9+ 10"
1,8+ 10"

2,3+10"
1,3+ 10M
1,7+ 101

3,6 101
6,1+ 10°
4,8 +10°

1,0+ 10M
7,7+10'0
7,1+10'0

4,710
2,0+ 10"
1,7 - 10M

2,7 -101
3,8+10%
6,2 101

2,310
2,310
2,3+ 10"

1,0+ 1010
5,5+ 10°
2,5+ 10°

5,3+ 10"
4.8+ 10"
5,6 +10"

3,7+ 10"
2,0+ 10"
2,2 «10™M

1,1+ 10M
1,9+10"0
1,2 1010
2,7 - 10"
3,1+ 10"
3,4+ 10"
2,9+10M"
2,4« 10"
2,910



Tabelle 8.1

Ableitung radioaktiver Stoffe mit der Fortluft aus Atomkraftwerken in den Jahren 2008 bis 2010

Atomkraftwerk

Emsland

Neckarwestheim 2

a Anlage stillgelegt

Jahr

2008
2009
2010

2008
2009
2010

Edelgase

1,7 » 10"
1,6 » 10"
2,5+10M
3,3 10"
5,8+ 10"
3,1+ 10"

Ableitung mit der Fortluft in Bq

Schweb-
stoffeP

n.n.
n.n.
n.n.

2,3+104
6,9 + 10*
4,3 104

131}

n.n.
n.n.
n.n.

n.n

14c02

1,5+ 10"
2,210
2,1+10"

1,1+ 10M

9,6+10* 23.10"

n.n.

b Halbwertszeit > 8 Tage, ohne 13|, einschlieBlich Strontium und Alphastrahler
n.n.nicht nachgewiesen (Aktivitatsableitung unter Nachweisgrenze)

n.b.nicht bestimmt

Tabelle 8.2

7,6+ 100

Ableitung radioaktiver Stoffe mit dem Abwasser aus Atomkraftwerken in den Jahren 2008 bis 2010

Atomkraftwerk
Stade?

Biblis Block A
Biblis Block B
Neckarwestheim 1
Brunsbittel

Isar 1

Unterweser
Philippsburg 1
Grafenrheinfeld

Krimmel

Jahr

2008
2009
2010
2008
2009
2010
2008
2009
2010
2008
2009
2010

2008
2009
2010
2008
2009
2010
2008
2009
2010
2008
2009
2010
2008
2009
2010
2008
2009
2010

Spalt- und Aktivierungs-
produkte (auBer Tritium)

3H

1,6+ 102
9,4+ 10"
1,1+10"2
2,2+ 10"
2,0+ 10"
8.8+10"0

Ableitung mit dem Abwasser in Bq

9,8+10°
7.4 +10°
2,0 «107
2,0 107
8,6« 107
3,6+ 107
1,1 107
1,0 « 108
3,1+107
1,2 » 10°
n.n.
n.n.
1,1+ 10°
46107
1,6 107
1,9+ 107
9,0 - 107
5,6« 107
8,3+ 10’
8,6+ 107
8,8+107
8,1+10"
9,110’
1,4+ 108
2,6+107
2,4+107
49108
n.n.
4510
n.n.

3H

4,910
6,5+10'0
7,8+ 10°
7,6 + 104
1,1+10"8
4,9+10'?
1,1 1073
8,8+ 1012
1,5+10"3
5,1+ 104
7,8+ 102
4,4 +10'2
4,6+10"
1,7+ 1010
7,4 +10°
2,7+10"
5,0+ 10"
7,1+ 10"
1,9+10"3
1,9+10"3
2,0-10'3
3,8-10"
4,6+10"
6,7+ 10"
1,56+10"3
2,7+10"3
1,7 -10"3
7,1+10"
6,5+10'0
1,9+ 1010

Alpha-Strahler

1,5+ 10%

6,3+10%

2,7+ 10%
n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
n.n.
n.n.
n.n.
n.n.
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Tabelle 8.2
Ableitung radioaktiver Stoffe mit dem Abwasser aus Atomkraftwerken in den Jahren 2008 bis 2010

Ableitung mit dem Abwasser in Bq

Atomkraftwerk Jahr Spalt- und Aktivierungs- 34 Alpha-Strahler
produkte (auBer Tritium)
Gundremmingen 2008 8,6 10° 34- 10" n.n.
Block B und C 2009 9,4+ 108 3,0 102 n.n.
2010 1,2 +10° 3,6 +10%2 n.n.
T 2008 2,5+10° 2,1+1013 n.n.
2009 1,9 + 107 2,4+10" n.n.
2010 7,4+108 2,2+10" n.n.
Philippsburg 2 2008 7,7+ 107 1,7+10"3 n.n.
2009 3,9+ 10’ 1,7+10"3 n.n.
2010 56+ 107 1,4+10™ n.n.
Brokdorf 2008 n.n. 2,2+10'8 n.n.
2009 n.n. 2,0+ 103 n.n.
2010 2,1+108 2,2+10"3 n.n.
[ 2008 3,4+ 10° 2,3+10'8 n.n.
2009 n.n. 2,5 1013 n.n.
2010 2,1+108 2,7+10"3 n.n.
Emsland 2008 n.n. 2,0-10'8 n.n.
2009 n.n. 1,5 1013 n.n.
2010 n.n. 2,5+10"3 n.n.
Neckarwestheim 2 2008 3,7+10° 2,1+10" n.n.
2009 n.n. 2,7 ¢ 1013 n.n.
2010 n.n. 2,0-10" n.n.
Greifswald Block 1-52 2008 1,210/ 2,7+10° n.n.
2009 n.n. 8,7+ 108 n.n.
2010 3,6+ 10° 4,7+ 108 n.n.
Rheinsberga 2008 52- 10° 1,7 ¢ 109 46 10°
2009 5,8+ 10° 7,3108 n.n.
2010 9,2+ 10° 1,4 +10° 1,6 + 10°
Miilheim-Karlich? 2008 1,3+ 10/ 2,5+ 10° n.n.
2009 7,2+108 2,0+ 108 n.n.
2010 9,8+ 108 4,8+107 n.n.
Obrigheim?@ 2008 9,6 « 10/ 9,510 6,5+ 10%
2009 3,8+108 1,210 n.n.
2010 2,0+ 10° 1,5+ 10 1,8 +10°
Lingen@ 2008 2,5+ 10° 3,610’ 2,5+10°
2009 2,6+ 10° 9,2+10° n.n.
2010 1,7 + 10° 4,7 +10° 1,3+ 103
Wl'jrgassena 2008 1,5 10/ 3,9 10" n.n.
2009 6,7 « 10° 2,9+10° n.n.
2010 2,9+ 10° 5,1+108 n.n.
a Anlage stillgelegt
n.n.nicht nachgewiesen (Aktivitatsableitung unter Nachweisgrenze)
Asse zum 1. Januar 2009 vom Helmholtz-Zentrum der Fortluft und dem Abwasser dem fir kerntechni-
Minchen (HMGU) dem Bundesamt fir Strahlen- sche Anlagen ublichen Verfahren angepasst.
schutz (BfS) Ubertragen. In den Jahren 2009 und 2010 wurden aus der
Mit dem Wechsel der Betreiberschaft und der verfah-  Schachtanlage Asse keine radioaktiven Stoffe mit
rensrechtlichen Behandlung als Endlager fiur radio- dem Abwasser abgeleitet. Die Strahlenexposition in
aktive Abfalle wurde auch das Berechnungsverfah- der Umgebung der Schachtanlage Asse resultiert
ren fur die potenzielle Strahlenexposition in der Um-  daher ausschlief3lich aus Ableitungen Uber den Luft-
gebung durch die Ableitung radioaktiver Stoffe mit pfad. Fur die der Schachtanlage aus dem Nebenge-
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stein zutretende Salzldsung wurde das Losungsma-
nagement der Schachtanlage Asse umgestellt und
fur die Entsorgung der abzugebenden Zutrittslésung
ein Freigabekonzept nach § 29 StrISchV erarbeitet,
das seit Ende 2008 zur Anwendung kommt.

Die Strahlenexpositionen in den Jahren 2009 und
2010 in Folge der Ableitungen sind in Abbildung 8.2
aufgefihrt.

Der durch die Ableitung radioaktiver Stoffe mit der
Fortluft ermittelte obere Wert der effektiven Dosis be-
trug 2010 fur Erwachsene 0,012 mSy, fur Kleinkinder
(Altersgruppe 1 bis 2 Jahre) 0,016 mSv und fur Saug-
linge 0,020 mSyv. Dies sind ca. 4,0%, 5,3 % und 6,7 %
des Grenzwertes gemal Strahlenschutzverordnung.
Die Dosis fur das kritische Organ (rotes Knochen-
mark fur Sduglinge unter einem Jahr und Kleinkinder
im Alter von 1 bis 2 Jahren; Knochenoberflache flr
Erwachsene) wurde mit 0,039 mSy fir Sauglinge,
0,022 mSy fur Kleinkinder und 0,055 mSv fir Er-
wachsene ermittelt. Dies sind ca. 13,0%, 7,3 % und
3,1% des zulassigen Grenzwertes.

Bewertung

Die Genehmigungswerte fiir die Ableitung radioakti-
ver Stoffe mit Fortluft und Abwasser aus Atomkraft-
werken werden in den meisten Fallen nur zu einem
geringen Bruchteil ausgeschopft. Somit unterschrei-
ten auch die aus den Aktivitatsableitungen berechne-
ten Werte der jahrlichen Strahlenexposition erheblich
die in der Strahlenschutzverordnung festgelegten
Dosisgrenzwerte von beispielsweise 0,3 mSv fir die
effektive Dosis und 0,9 mSy fir die Schilddrisendo-
sis. Die mit den unglnstigen Annahmen, die fur die
Referenzperson vorgegeben sind, berechneten Ex-
positionswerte in der Umgebung der Atomkraftwerke
liegen in der Regel unter 0,01 mSv pro Jahr; mit rea-
listischeren Annahmen ergeben sich deutlich klei-
nere Dosiswerte. Eine effektive Dosis von 0,01 mSv
entspricht weniger als einem Hundertstel der jahrli-
chen effektiven Dosis durch nattrliche Strahlenquel-
len, die in Deutschland im Mittel 2 bis 3 mSv betragt
und je nach ortlichen Gegebenheiten bis zu 10 mSv
erreichen kann.

mSv
0,070 Erwachsene
2009 =2010 (1,8 mSv)
0,060
0,050 Qﬁug]j_nnp
’ (0,3 mSv)
0,040
0.030 Q:'illg,u_pgn Kleinkinder.
Kleinkinder (0.3 mSv) (0.3 mSv)
(0,3 mSv)
0.020 Erwachsene
’ (0,3 mSv)
0,010 .
effektive Dosis effektive Dosis effektive Dosis Organdosis Organdosis Organdosis
Knochen- rotes Knochen- rotes Knochen-
oberflache mark mark
Abbildung 8.2

Strahlenexposition in der Umgebung der Schachtanlage Asse durch die Ableitung radioaktiver Stoffe mit der Fortluft

(oberer Wert, Grenzwerte in Klammern)
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MESSNETZ FUR LUFT UND NIEDERSCHLAG

A. Dalheimer, J Barth, T. Steinkopff

Deutscher Wetterdienst, Zentrale Offenbach/Main
Leitstelle fiir Luft und Niederschlag

Das Bundesamt fur Strahlenschutz (BfS), der Deut-
sche Wetterdienst (DWD) und die Physikalisch-
Technische Bundesanstalt (PTB) sind mit der Uber-
wachung der Radioaktivitat in der Atmosphéare ge-
setzlich beauftragt.

Die Messnetze des BfS und des DWD sowie dessen
radiochemisches Zentrallabor in Offenbach sind Be-
standteile des Integrierten Mess- und Informations-
systems zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat
(IMIS). Detaillierte Angaben zu den Messnetzen fin-
den sich im Internet unter www.bfs.de/ion/imis bzw.
auf den Folgeseiten von www.dwd.de sowie in den
Berichten der vorangegangenen Jahre.

Zusatzlich werden vom BfS, dem DWD, der PTB und
dem Helmholtz-Zentrum Minchen Untersuchungen
im Rahmen der Spurenanalyse durchgefiuhrt (Kapitel
10).

Die erhobenen Daten werden nicht nur fur IMIS ver-
wendet, sondern auch im Rahmen der europaweiten
Uberwachung der Umweltradioaktivitat fiir den inter-
nationalen Datenaustausch und die EU-Berichter-
stattung bereitgestellt.

24000

Radioaktive Stoffe in der Luft und im
Niederschlag

Die Radioaktivitat in der Luft und im Niederschlag
wird an 48 Messstellen des synoptisch-klimatologi-
schen Messnetzes des Deutschen Wetterdienstes
(DWD) standig uberwacht. Zusatzlich werden die an
den Messstellen genommenen Luftfilterproben in
den radiochemischen Labors in Offenbach auf ihre
Aktivitat hin untersucht. Zusatzlich wird auch die na-
turliche Radioaktivitat in der Luft als Aktivitatskon-
zentration der aerosolpartikelgebundenen Radonfol-
geprodukte 2'*Pb und 2'*Bi kontinuierlich registriert.
Fir kiinstliche Radionuklide wie zum Beispiel 13"
und "37Cs liegen im Normalbetrieb die berechneten
Nachweisgrenzen der Luftmonitore zwischen

5 mBq/m3 und 10 mBq/m3. An allen Messstellen
werden zudem Uber einen Zeitraum von einer Woche
Filter mit Luft besaugt und im Anschluss
gammaspektrometrisch mit einer Nachweisgrenze
von 0,2 uBg/m3bis 1 pBg/m3auf '3’ Csuntersucht.

Die langjahrige Messreihe der langlebigen Gesamt-
3-Aktivitat in der Luft wurde fortgesetzt. Der Wert
wurde arithmetisch Uber 17 Messstationen gemittelt.
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Abbildung 9.3

Deposition einzelner Nuklide in den Jahren 2008 bis 2010 (Monatswerte der pro Flacheneinheit deponierten Aktivitat)

Fur das Jahr 2008 wurde ein Mittelwert von

0,5 mBqg/m? und fiir 2009 ein Mittelwert von

0,6 mBq/m3 ermittelt. Die Werte sind vergleichbar mit
den Werten vor dem Reaktorunfall vor Tschernobyl
und spiegeln im Wesentlichen die Aktivitat des lang-
lebigen Radionuklids °K wider.

Fur den Niederschlag wurde eine bis zum Jahr 1957
zuriickgehende Messreihe fir die Gesamt-B-Aktivi-
tat, gemittelt iber alle Messstationen des DWD, fort-
gesetzt (Abbildung 9.1). Auch in den Jahren 2008
und 2009 lieRen sich keine kinstlichen Radionuklide
nachweisen. Die Messungen der langlebigen Ge-
samt-B-Aktivitat im Niederschlag ergaben fir die De-
position einen Uber 48 Messstationen gemittelten
Wert aus den stationsspezifischen Jahressummen
von 59 Bq/m? fiir das Jahr 2008 und 65 Bq/m? fiir das
Jahr 2009. Diese Werte lassen sich durch die Anwe-
senheit natlrlicher Radionuklide und deren langlebi-
ger Betaaktivitat erklaren. Die stationsspezifischen
mittleren Monatssummen der deponierten Gesamt-
B-Aktivitat zeigt Abbildung 9.2.

Messnetz fiir Luft und Niederschlag

Die Werte fur die auf einzelne Radionuklide bezoge-
ne Deposition wurden anhand der vollstandig einge-
dampften Monatsniederschlagsproben gammaspek-
trometrisch ermittelt. Exemplarisch zeigt Abbildung
9.3 fur die Jahre 2008 und 2009 anhand der Mess-
stationen Berlin und Offenbach die Messergebnisse
fiir die Deposition von "Be, 4°K und '3Cs. Fur '37Cs
wurden keine Werte oberhalb der berechneten
Nachweisgrenzen zwischen 15 mBq/m2 und ca.

250 mBq/m2je nach Standort, Niederschlagsmenge
und Detektor festgestellt. Fur 90Sr wurden Nachweis-
grenzen zwischen 5 mBq/m2 und 93 mBq/m2 er-
reicht, fur (239+240)p, Nachweisgrenzen zwischen
0,4 mBg/m? und 1,7 mBqg/m?, jeweils abhingig von
der Niederschlagsmenge.

Mittels radiochemischer Trennverfahren wurden im
Labor Analysen der Aerosol- und der Nieder-
schlagsproben von den Stationen Berlin, Miinchen,
Offenbach und Schleswig bezogen auf ein Sam-
melintervall von einem Monat zur Bestimmung von
90Sr und einzelner Uran-, Plutonium- und
Americium-Isotope sowie fur Tritium im Nieder-
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Aktivitatskonzentration von Tritium im Niederschlag an DWD-Stationen in den Jahren 2008 bis 2010

schlag durchgefiihrt. Fiir die 0Sr-Bestimmung und
zur Analyse der Alpha-Strahler wird die Extraktions-
chromatographie bzw. ein lonenaustauschverfah-
ren eingesetzt.

Die Nachweisempfindlichkeit fir Tritium als HTO im
Niederschlag wurde durch ein elektrolytisches Anrei-
cherungsverfahren um den Faktor 10 verbessert. Die
Ergebnisse fir die Stationen Berlin, Miinchen, Offen-
bach und Schleswig sowie erganzend Aachen flr
das Jahr 2010 weisen Messwerte zwischen 0,75 Bq/I
und 2,08 Bq (Abbildung 9.4) aus.

Sowohl in der Luft als auch im Niederschlag wurden
keine Werte registriert, die oberhalb des vor dem Re-
aktorunfall von Tschernobyl gemessenen Pegels la-
gen. Die aufwandigen Messverfahren im Spurenbe-
reich lassen bereits frihzeitig auch nur langsam
stattfindende Veranderungen weit unterhalb des aus
heutiger Sicht radiologischen Gefahrdungspotenzi-
als erkennen.

Daher liegt auch weiterhin ein besonderes Augen-
merk auf der fortgesetzten Verbesserung von Pro-
benentnahme- und Messsystemen, die eine schnelle
Datenauswertung erlauben.

Messnetz flir Luft und Niederschlag
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SPURENMESSUNG IN DER BODENNAHEN LUFT

J. Bieringer?, T. Steinkopff?, H. Wershofen®

1 Bundesamt fiir Strahlenschutz

Leitstelle fiir die Uberwachung der atmospharischen Radioaktivitét

2 Deutscher Wetterdienst, Zentral Offenbach/Main
Leitstelle fiir Luft und Niederschlag

3 physikalisch-Technische Bundesanstalt, Braunschweig

Leitstelle fiir Aktivitatsnormale und Radionukliddaten

Spurenmessstelle
Freiburg/Schauinsland (BfS)

Edelgase

Bei den im Rahmen der Spurenanalyse durchgeflhr-
ten Edelgasmessungen werden Luftproben unter an-
derem auf ihren Gehalt an radioaktivem Xenon und
85Kr untersucht. Wahrend 8%Kr Uberwiegend bei der
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen in die At-
mosphare freigesetzt wird, stellt 133Xe mit einer
Halbwertszeit von 5,27 Tagen den Hauptbestandteil
im bestimmungsgemalen Betrieb der Edelgasablei-
tungen von Kernkraftwerken dar.

Eine ausfihrliche Darstellung der Messergebnisse
fur Krypton-85 und Radioxenon fir die Jahre 2008
und 2009 findet man in den Berichten des BMU uber
Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung [49,51].

Unabhangig von den Spurenmessungen des BfS
wird im Rahmen der Uberwachung der Einhaltung
des Kernwaffenteststoppabkommens (Comprehen-
sive Test-Ban Treaty, CTBT) an der Station Schau-
insland des BfS eine Radionuklidmessstation (RN
33) betrieben. Sie beinhaltet automatische arbeiten-
de Systeme flur den nuklidspezifischen Nachweis ae-
rosolpartikelgebundener Radioaktivitat sowie fir den
Nachweis der radioaktiven Xenon-Isotope '3%Xe,
133mxe, 133Xe und 13"MXe. Das fiir die Edelgasmes-
sungen verwendete System ermdoglicht die nuk-
lidspezifische Analyse des in der Luft enthaltenen
Radioxenons mit einer Nachweisgrenze von zurzeit
ca. 0,3 mBq/m3 Luft, bezogen auf 133%e im Tages-
mittel.

Die Summe der Beitrage von 8Kr und 133Xe zur
Ortsdosisleistung liegt unter 30 nSv/a und ist gegen-
Uber den durchschnittlichen Werten der Ortsdosis-
leistung in Deutschland sehr gering.

Zeitgleich mit dem Zwischenfall im slowenischen
Kernkraftwerk Krdko im Juni 2008 wurden in der Wo-
che vom 02.06. bis 09.06.2008 in den Edelgaspro-
ben von Freiburg, Schauinsland und Perl erstmalig

Spurenmessung in der Bodennahen Luft

gleichzeitig erhohte 8%Kr und 133Xe-Aktivititskon-
zentrationen gemessen. Die Analyse der in diesem
Zeitraum genommenen Tagesproben zeigte, dass
der maximale Eintrag in die Tagesprobe vom 05.06
auf 06.06.2008 erfolgt ist. In diesen Proben wurden
Aktivitatskonzentrationen fur 8Kr mit 5,24 Bq/m? Luft
(Normalpegel: ca. 1,5 Bq/m? Luft), fir '33Xe mit 87,3
mBa/m? Luft (Normalpegel: unter 10 mBqg/m?) be-
stimmt. Die berechneten Ruckwartstrajektorien ver-
liefen sowohl tiber den bekannten 8°Kr-Emittenten
La Hague als auch tiber den bekannten '33Xe-Emit-
tenten in Fleurus (Isotopenproduktionsanlage), so
dass eine gleichzeitige Erhéhung beider Isotope er-
klarbar ist. Die nérdlichen Probenentnahmestationen
wurden von den Emissionen nicht berthrt.

Aerosolpartikelgebundene Radionuklide

Fur spurenanalytische Messungen der aerosolge-
bundenen Radioaktivitat werden wdchentlich beauf-
schlagte Staubfilter verwendet, die zunachst y—
spektrometrisch ausgewertet werden. Eine ausfihrli-
che Darstellung der Messergebnisse fur die Jahre
2008 und 2009 ist ebenfalls den Berichten des BMU
Uber Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastun zu
entnehmeng [49].

Im November 2009 wurde an der Station Schauins-
land ein neuer Hochvolumensammler installiert. Er
soll nach einer halbjahrigen Testphase im Parallelbe-
trieb den alten, seit 1989 betriebenen Sammler ablé-
sen.

Spurenmessstellen Berlin und Offen-
bach (DWD)

Gammastrahlende kinstliche Radionuklide mit Akti-
vitatskonzentrationen von nur wenigen Mikrobecque-
rel pro m?3 Luft lieRen sich nur anhand von Schweb-
stofffiltern messen, die mit Luftdurchsatzen von meh-
reren 100 m3/h iiber eine Woche beaufschlagt wur-
den. An den Spurenmessstellen Berlin und Offen-
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Abbildung 10.1

Zeitlicher Verlauf der mittleren wochentlichen Aktivitatskonzentrationen von 7Be, 4°K, 137Cs, 234U, 2359 und 2°8Y an den
Spurenmessstellen des DWD in Berlin und Offenbach

bach sind (im Rahmen der EU-Berichterstattung) Ae-  Im Zeitraum vom 22.08. bis 24.08.2008 wurden

rosolsammler mit einem Luftdurchsatz von ca. 45 GBq 31 aus der Isotopenproduktionsanlage des
1000 m%h im Einsatz. Hier reduziert sich die Nach-  belgischen Instituts fiir Radioelemente in Fleurus
weisgrenze fiir die gammaspektrometrischen Mes- freigesetzt. An einigen Messstationen des DWD wur-

sungen um den Faktor 10 auf ca. 0,2 uBg/m® bezo-  gen folgende Messwerte fiir 13'1 ermittelt: Aachen

gen auf 137(;5. Die Nachweisgrenze fur QOSF lag bei (21 uBg/m?), Offenbach (3 uBg/m?3), Niirburg-Barwei-
0,01 uBg/m? und fiir 239*2400py pei 0,002 pBa/m3. |, (4 uBg/m?), Lingen (4 uBa/m?), Essen (7 uBq/m?)
und Kahler Asten (4 uBg/m?®). Ausbreitungsrechnun-
gen bestatigten die Verfrachtung vom Emittenden in
ostliche und norddstliche Richtung. Geringe Spuren
des 3" waren auch in Braunschweig in den y-Spek-

Tatsachliche Messwerte fiir 137Cs, 234U und 238U
sind in der Regel auf resuspendierten Feinstaub zu-
ruckzufuhren, der abhangig von meteorologischen
Bedingungen atmosphérisch verfrachtet wird. Fur die
Spurenmessstellen Berlin und Offenbach werden ex- tren erkennbar, die berechneten Aktivitatskonzentra-
emplarisch fiir die Jahre 2008 und 2009 die Ergeb- tionen lagen jedoch nicht signifikant Gber den er-

nisse der Messungen von "Be, 4K, 137Cs, 234y, reichten Nachweisgrenzen. In Ubereinstimmung mit
235U und 238U graphisch dargestellt (Abbildung den Ausbreitungsrechnungen wurde in den Luft-
10.1). Die normalerweise auftretende typische Erhé- ~ staubproben, die im entsprechenden Zeitraum mit
hung der ’Be-Aktivitatskonzentration im Friihjahr den Hochvolumensammlern des BfS auf dem

und Sommer tritt auch in den Jahren 2008 und 2009  Schauinsland und in Freiburg genommen wurden,
schwach ausgepragt auf. kein 1371 nachgewiesen.

m Spurenmessung in der Bodennahen Luft
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Nach diesem Zwischenfall wurde der Betrieb der An-
lage in Fleurus bis zum 25.08.08 eingestellt.

Spurenmessstelle Braunschweig (PTB)
Im Berichtszeitraum gab es auffallige Messergebnis-
se bei der Spurenmessung von Radionukliden in der
bodennahen Luft [48, 49]. Als Folge der Freisetzung
von 31| aus der Isotopenproduktionsanlage in Fleu-
rus, Belgien, im August 2008 gab es einen schwa-
chen Nachweis von 31| mit Aktivitatskonzentratio-
nen im Bereich zwischen Erkennungsgrenze und
Nachweisgrenze.

In der in Braunschweig in der Woche vom 15. bis
22.09.2008 entnommenen Luftprobe wurde das
kurzlebige Radionuklid '33MXe (T4, = 12 d) mit

(92 + 4) mBq/m?3 Luft nachgewiesen, in der Folgewo-
che (22. bis 29.09.2008) mit (7,3 + 1,0) mBg/m? Luft,
dariiber hinaus enthielt diese Probe auch "33Xe (T2
= 5,2 d) mit (3,2 + 1,6) mBg/m? Luft. In den Aerosol-

Spurenmessung in der Bodennahen Luft

proben beider Wochen waren keine weiteren Spalt-
oder Aktivierungsprodukte aul3er 137Cs nachweis-
bar, dessen Aktivitdtskonzentration im tblichen Be-
reich um 0,5 qu/m3 lag. Es wird vermutet, dass die
Xenon-Isotope bei der Radiopharmaka-Produktion
eines ortlichen Herstellers freigesetzt wurden.

Der '37Cs-Gehalt der Luft zeigte im Berichtszeitraum
die Ublichen jahrlichen Schwankungen und die fir
trockene Ostwind-Wetterlagen typischen Erhéhun-

gen des Aktivitatsverhaltnisses A('3Cs)/A(*°K). Ers-
te orientierende Untersuchungen deuten an, dass es
durch lokal in Pelletheizungen eingesetzte starker
kontaminierte Holzpellets zu einer Erhéhung des
137Cs-Gehaltes der Luft kommen kénnte. Die Abbil-
dung 10.2 zeigt den Jahresgang im Jahr 2010 und
Erlauterungen zu den markanteren Erhéhungen des
Aktivitatsverhaltnisses.
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GAMMA-ORTSDOSISLEISTUNG UND RADIOAKTIVITAT AUF DER

BODENOBERFLACHE

F. Weiler

Bundesamt fiir Strahlenschutz
Leitstelle fiir die Gamma-Ortsdosisleistung

Leitstelle fiir die fur die Radioaktivitat auf der Bodenoberflache (In-situ-Messungen)

Gamma-Ortsdosisleistung

Zur kontinuierlichen Uberwachung der y—Ortsdosis-
leistung (ODL) betreibt das BfS ein automatisches
Messnetz mit, das gemal BMU-Erlass zur Einspa-
rung von Haushaltsmitteln seit 2007 von 2150 auf ca.
1800 Messstellen reduziert wurde. Die Messnetz-
dichte blieb bis 100 km um eine kerntechnische An-
lage unverandert, aulRerhalb des 100-km-Radius um
kerntechnische Anlagen wurde sie um die Halfte re-
duziert. Die Verdichtung an den Bundesgrenzen wur-
de aufgehoben, da die Nachbarstaaten die Ergebnis-
se ihrer Messnetze dem BfS online zur Verfigung
stellen. Im Umkreis von 25 km um Kernkraftwerke ist
das Messnetz stark verdichtet. Eine solche Verdich-
tung wurde auch um die Asse und den Schacht Kon-
rad begonnen. Indem die ODL kontinuierlich gemes-
sen und bei einem Anstieg sofort eine interne Mel-
dung ausgeldst wird, fungiert das ODL-Messnetz
auch als Fruhwarnsystem. Die auf Plausibilitat ge-
pruften Messdaten werden taglich in das IMIS Uber-
geben. Im Intensivbetrieb werden die Daten alle 10
Minuten geliefert. Damit kann im Ereignisfall online
verfolgt werden, welche Gebiete tatsachlich von ra-
dioaktiver Kontamination betroffen werden, so dass
die Entscheidungstrager jederzeit Uber die aktuelle
Lage informiert sind. Die erhobenen Daten werden
nicht nur fur IMIS verwendet, sondern auch im Rah-
men der europaweiten Uberwachung der Umweltra-
dioaktivitat fir den internationalen Datenaustausch
und die EU-Berichterstattung bereitgestellt.

Die gemessenen Werte der y-Ortsdosisleistung Uber
Deutschland sind im Vergleich zu den Vorjahren,
abgesehen von den Ublichen Schwankungen, unver-
andert. Die geographischen Unterschiede sind Aus-
druck des unterschiedlichen Gehaltes an natirlichen
Radionukliden im Boden sowie der mit der Héhe zu-
nehmenden kosmischen Strahlung. Typische Werte
fur die y-Ortsdosisleistung liegen in Norddeutschland
zwischen 60 und 105 nSv/h, entsprechend einer Jah-
resdosis von 0,5 bzw. 0,9 mSv, wahrend in den Mit-
telgebirgen Spitzenwerte bis zu 180 nSv/h (Jahres-
dosis 1,6 mSv) beobachtet werden (vgl. auch Abbil-
dung 11.1, Karte der ODL-Jahresmittelwerte). Dabei
betragt der Anteil durch kosmische Strahlung in Mee-

reshohe ca. 40 nSv/h (Jahresdosis 0,3 mSv); dieser
Wert verdoppelt sich etwa alle 1500 H6henmeter.
Die Beitrége der verschiedenen Radionuklide zur y-
Ortsdosisleistung werden nuklidspezifisch mit den
mobilen In-situ-Messsystemen des Bundes und der
Lander ermittelt. Die Ergebnisse zeigen, dass der
Beitrag kunstlicher Radionuklide zur ODL gering ist.
Praktisch liefert nur '3’Cs aus dem Reaktorunfall von
Tschernobyl einen kleinen Beitrag, der regional zwi-
schen etwa 1 und 10 nSv/h liegt. Kurzzeitige, meist
lokal auftretende Erhéhungen der Ortsdosisleistung,
die insbesondere bei starken Niederschlagen in den
Sommermonaten beobachtet werden, sind auf das
Auswaschen von naturlichen Radon-Folgeprodukten
aus der Luft zurtickzufihren. Wegen der kurzen
Halbwertszeiten der mafRgeblichen Folgeprodukte
geht die ODL innerhalb weniger Stunden auf die fur
diese Standorte typischen Werte zurtck.

Die Sonden und Messstellen im ODL-Messnetz un-
terliegen routinemaRig Qualitatssicherungsverfah-
ren. Dazu gehoren eine wiederkehrende radiologi-
sche Sondenprifung mit einem Priifstrahler, eine
elektrische Betriebsmittelprifung und Standort-
dokumentation.

Das BfS ist bestrebt, das ODL-Messnetz permanent
zu verbessern. Seit 2006 werden die Messdatenauf-
nahme, -verarbeitung und Datenfernibertragung
modernisiert. Zusatzlich werden in den Sonden ver-
schiedene Qualitatsparameter erfasst, die es u.a. er-
lauben Fehlfunktionen sofort zu erkennen. Der dazu
notwendige Sondenumbau wird durch das vorhande-
ne Fachpersonal selbst bewerkstelligt. Zum Ende
des Jahres 2009 waren 800 Messstellen (44 %) mo-
dernisiert. Auflerdem wurden 55 Messstellen (3 %)
mit autarken Sonden bestuckt, die nicht auf eine ex-
terne Strom- und Kommunikationsanbindung ange-
wiesen sind. Nach Mdglichkeit werden bestehende
Local Area Networks (z.B. an DWD- und THW-
Standorten) zur Datenkommunikation genutzt, womit
erhebliche Kommunikationskosten eingespart wer-
den. Um technische Fortschritte umsetzen zu kén-
nen, Kosten zu sparen und Abhangigkeiten zu ver-
meiden, wurde im BfS-Fachgebiet ,IMIS-Messaufga-
ben“ eine eigene Sonde entwickelt, die ab 2010 her-

Gamma-Ortsdosisleistung und Radioaktivitat auf der Bodenoberflache



gestellt wird und mittelfristig die alten Sonden erset-
zen soll. Um das ODL-Messnetz langfristig qualitativ
zu verbessern, wird die mogliche Nutzung verschie-
dener Typen von Raumtemperaturdetektoren analy-
siert, die ohne Kuhlung (semi-) spektroskopische In-
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Abbildung 11.1

formationen liefern kénnen. Mit Hilfe solcher Sonden
ware es moglich in einem Ereignisfall nicht nur die

Erhéhung der ODL zu messen, sondern auch zumin-
dest einige der Nuklide zu bestimmen, die fir die Er-
héhung der ODL verantwortlich sind. Damit kénnten

Daten aus IMIS

Bundesamt fur Strahlenschutz

Mittlere y-Ortsdosisleistung im Jahr 2010 auf dem Gebiet der Bundesrepublik Deutschland

Gamma-Ortsdosisleistung und Radioaktivitat auf der Bodenoberflache



sehr schnell bundesweite, nuklidspezifische Konta-
minationskarten erstellt werden, die fiir eine Beurtei-
lung der aktuellen und zukinftigen Lage dul3erst hilf-
reich waren.

Weitere Angaben zum ODL-Messnetz sowie aktuelle
Messdaten finden sich im Internet unter www.bfs.de/
ion/imis.

Radioaktivitat auf der Bodenoberflache
Zur Beurteilung der radiologischen Lage ist es in ei-
nem Ereignisfall wichtig, dass die unspezifischen In-
formationen aus dem ODL-Messnetz schnell durch
Messungen der abgelagerten Radionuklide erganzt
werden. Nur so kann die Strahlenbelastung der Be-
volkerung mittel- und langfristig prognostiziert wer-
den. Die nuklidspezifische Messung der Radioaktivi-
tat auf der Bodenoberflache erfolgt durch In-situ-
Gammaspektrometrie. Folgende Messsysteme ste-
hen bundesweit zur Verfigung:

38 stationare Messsysteme des DWD

18 mobile Messsysteme auf Messfahrzeugen der
Lander

6 mobile Messsysteme auf Messfahrzeugen des
BfS

5 mobile Messsysteme des BfS zum Einsatz in
Hubschraubern der Bundespolizei

Im Routinebetrieb nimmt der DWD seine stationaren
Systeme einmal monatlich in Betrieb und flihrt eine
Messung durch, u.a. um die Einsatzbereitschaft in ei-
nem Ereignisfall sicher zu stellen. Mit der geplanten
Umristung auf elektrische Kihlung werden die De-
tektoren zukunftig permanent einsatzbereit sein, so
dass die In-situ-Messungen jederzeit ohne Verzdge-
rung aufgenommen werden kdnnen. Das BfS fuhrt

mit jedem seiner mobilen Systeme jeweils ca. 100
Messungen pro Jahr an ODL-Messstellen durch. Die
Lander unterstitzen IMIS mit jeweils 25 Messungen
pro Jahr (kleine Lander je 10 Messungen pro Jahr).
Durch die Routinemessungen wird der vorhandene
Untergrund der Radioaktivitat festgestellt, damit in ei-
nem Ereignisfall die frisch hinzu kommende Kontami-
nation praziser ermittelt werden kann. Au3erdem
dienen die Messungen der Gewinnung von Zeitrei-
hen Uber langere Zeitrdume, der Sicherstellung der
Einsatzbereitschaft der Systeme und der Ubung des
Personals.

Die Messdaten der Jahre 2008/2009 zeigen keine
Auffalligkeiten. Die kinstlichen Beitrage zur Gamma-
Ortsdosisleistung kommen praktisch ausschlieBlich
von 1¥7Cs aus dem Reaktorunfall von Tschernobyl.
Die Aktivitat von 137Cs ist regional stark unterschied-
lich und nimmt kontinuierlich ab. Sie bewirkt eine
mittlere effektive Dosis der Bevdlkerung von weniger
als 0,01 mSv pro Jahr; stdlich der Donau und in eini-
gen Gebieten des Bayerischen Waldes und Ost-
deutschlands kann die Bodenstrahlung bis zu

0,1 mSv pro Jahr ausmachen.

Durch Messungen aus der Luft (Aerogamma-Mes-
sungen) kénnen grofirdumige Gebiete schnell und
flachendeckend auf am Boden befindliche Radioakti-
vitat untersucht werden. Hierzu werden mobile Mess-
gerate des BfS in daflr vorbereitete Hubschrauber
der Bundespolizei eingeriistet. Die Zusammenarbeit
mit der Bundespolizei sowie mit den Messsystemen
anderer Staaten wird regelmaRig geubt, so etwa im
Juni 2009 bei einer einwdchigen Messlibung in Bay-
ern. Dabei wurde u.a. eine Flache von 5000 km? ra-
diologisch kartiert.

Gamma-Ortsdosisleistung und Radioaktivitat auf der Bodenoberflache
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1 2 RADIOAKTIVE STOFFE IN BINNENGEWASSERN

Leitstelle fiir Oberflachenwasser, Schwebstoff und Sediment in Binnengewéssern

Grundséatzliche Betrachtungen zur Radioaktivitat in
Binnengewassern finden sich im Vorbericht [52].
Eine Bewertung der 2008 bis 2010 ermittelten Mess-
ergebnisse ergibt fir den radiologischen Gutezu-
stand der Binnengewé&sser folgendes Bild:

Oberflichenwasser wies >H-Konzentrationen im
Jahresmittel Gberwiegend unterhalb der im Routine-
messprogramm zum StrVG geforderten Nachweis-
grenze von 10 Bg/l auf (Abbildung 12.1). Selbst in
Vorflutern, in die 3H aus kerntechnischen Anlagen
abgeleitet wurde, wurden in flussabwarts gelegenen
Bereichen nur geringflgig hdhere Jahresmittelwerte
bis ca. 36 Bg/l erhalten (Mosel). Die mittleren Aktivi-
tatskonzentrationen von ®9Sr und '3Cs blieben
meist unter 0,01 Bq/l (Abbildung 12.2. und 12.3). Die

von kerntechnischen Anlagen eingeleiteten anlagen-
spezifischen Spalt- und Aktivierungsprodukte — au-
Rer3H - waren im Allgemeinen nicht mehr nachweis-
bar. Im Einzelfall gemessene 89Co-Gehalte lagen mit
maximal 0,078 Bqg/l im Mittel geringfligig oberhalb der
geforderten Nachweisgrenze von 0,2 Ba/l. 1311 trat
sporadisch auf mit Einzelwerten bis 0,05 Bq/l. Die
Gehalte an Alphastrahlern gehen im Wesentlichen
auf die natlrlichen Radionuklide zurtick. Bestimmun-
gen der Gesamt-Alpha-Aktivitat bzw. von 234U, 235y
und 238U ergaben durchweg Werte, die dem natirli-
chen Urangehalt der Binnengewasser entsprechen:
z.B. fiir 238U schwankten die Werte regional von
0,0001 bis etwa 0,11 Bg/l.

3H in Oberflichenwasser
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Aktivitatskonzentration von Tritium in Oberflichenwasser ausgewahlter Binnengewasser (Jahresmittelwerte)

In den Kompartimenten Schwebstoff und Sediment
ist von der Vielzahl der nach dem Reaktorunfall in
Tschernobyl in die Binnengewasser eingetragenen
Radionuklide nur noch das langlebige '3’Cs von Be-

Radioaktive Stoffe in Binnengewéassern

deutung. Die mittleren spezifischen Aktivitaten betru-
gen hier meist weniger als 100 Bg/kg TM (Abbildung
12.5 und Abbildung 12.7). Hohere 3" Cs-Gehalte mit
teilweise Uber 300 Bg/kg TM im Einzelfall wurden
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wiederum in einigen Seen gemessen: z. B. Schweb-
stoffe aus dem Starnberger See und dem Steinhuder
Meer sowie Sedimente aus dem Schaalsee (Schles-
wig-Holstein) und dem Schollener See (Sachsen-An-
halt). 58Co bzw. 89Co waren in Schwebstoffen und
Sedimenten aus Rhein, Neckar, Mosel, Ems, Jade-
busen und Weser in geringen mittleren spezifischen
Aktivitaten Gberwiegend von unter 5 Bg/kg TM nach-
weisbar (Abbildung 12.4 und Abbildung 12.6); diese
lagen damit auch hier unter der geforderten Nach-
weisgrenze des Routinemessprogrammes. Nur bei
wenigen, nahe an Auslaufen bzw. Entwésserungska-
nalen kerntechnischer Anlagen entnommenen Pro-
ben, wurden etwas hohere Werte im Mittel fir 60co
bis 55 Bg/kg TM und 2*'Am bis 27 Bq/kg TM berich-
tet. 13| wiederum wurde sporadisch - insbesondere
in Schwebstoffen - verschiedener Vorfluter gemes-
sen; die Einzelwerte betrugen bis 250 Bg/kg TM.

Radioaktive Stoffe bzw. die von ihnen ausgehende
Strahlung kdénnen auf verschiedenste Weise zum
Menschen gelangen und eine innere oder aullere
Strahlenexposition bewirken. Im Folgenden sollen
beispielhaft fir die im aquatischen Bereich sensitiven
Expositionspfade — "Trinkwasser" und "Aufenthalt
auf Spulfeldern (Sediment)" — effektive Strahlendo-
sen abgeschatzt werden.

Legt man fur zur Trinkwassergewinnung genutzte
Flussabschnitte 3H-Gehalte von 10 Bq/l sowie 90gr-
und "37Cs-Gehalte von je 0,01 Bg/l zu Grunde, so
kann der auf dem Expositionspfad "Trinkwasser" hy-
pothetisch zu erwartende Beitrag zur effektiven Do-
sis fur Erwachsene (> 17 a; 350 | Jahreskonsum von
unaufbereitetem Wasser) zu ca. 0,21 uSv/a abge-
schatzt werden. Fir Kleinkinder (<=1 a; 170 | Jah-
reskonsum) betragt die Dosis hier ca 0,54 uSv/a. Al-
lein der auf das natiirliche Radionuklid “°K fiir einen
typischen Gehalt von 0,4 Bq/l zu erwartende Dosis-
beitrag liegt mit ca. 0,87 bzw. 4,2 nSv/a fast eine
Groflenordnung héher. Fiir Wasser mit 0,08 Bq/I
60co betragen die jeweiligen Dosisbetrége bei glei-
chen Annahmen 0,73 bzw. 0,095 uSv/a. Zum Ver-
gleich: Der Dosisgrenzwert nach § 47 der StrISchV
fur Ableitungen aus kerntechnischen Anlagen be-
tragt 300 puSv/a.

Nimmtman fur Sediment eine spezifische Aktivitat an
137Cs von 100 Bag/kg TM an, so kann fur den Fall,
dass aus verkehrswasserwirtschaftlichen Grinden
Sohlenmaterial gebaggert und an Land gelagert wer-
den muss, die auf dem Expositionspfad "Aufenthalt
auf Spulfeldern" zu erwartende effektive Dosis fur Er-
wachsene (> 17 a; Aufenthaltsdauer 1000 h/a) auf
ca. 11 ySv/a abgeschatzt werden. Allein die auf die

Radioaktive Stoffe in Binnengewéassern
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Abbildung 12.5
Spezifische Aktivitat von ¥csin Schwebstoffproben ausgewahlter Binnengewasser (Jahresmittelwerte)
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natiirlichen Radionuklide 4°K, Thy,; und U4 zurtick-
gehende Dosis liegt fur typische spezifische Aktivita-
ten von 500, 40 und 40 Bg/kg TM mit ca. 28 uSv/a
deutlich héher. In direkt am Auslauf einer kerntechni-
schen Anlage enthnommenen Sedimenten wurde im
Jahr 2009 6°Co mit bis 55 Bg/kg TM im Mittel be-
stimmt. In diesem Fall wirde die effektive Dosis mit
den gleichen Annahmen anteilig ca. 17 ySv/a betra-
gen und der Dosisgrenzwert nach § 47 StrlSchV
ebenfalls deutlich unterschritten.

Der radiologische Gitezustand der Binnengewasser
unterlag im Zeitraum von 2008 bis 2010 keinen signi-
fikanten Veranderungen im Vergleich zu den letzten

Radioaktive Stoffe in Binnengewéassern

Vorjahren. Bezlglich der radiologischen Auswirkun-
gen zeigt sich — wie in anderen Umweltbereichen
auch —, dass derzeit die naturlichen Radionuklide im
Vergleich zu den kinstlichen Radionukliden den we-
sentlichen Anteil zur Strahlendosis beitragen. Der
Dosisanteil der kunstlichen Radionuklide geht heute
in erster Linie auf die Radionuklide %°Sr und '3"Cs
zurlick, die Gber den Fallout der Kernwaffenversuche
und des Reaktorunfalls von Tschernobyl in die Ge-
wasser gelangten. Demgegenuber sind die Auswir-
kungen von Radionukliden infolge von Ableitungen
aus kerntechnischen Anlagen praktisch vernachlas-
sigbar.
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1 3 RADIOAKTIVE STOFFE IN TRINK- UND GRUNDWASSER

Leitstelle firTrinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klarschlamm, Abfélle und Abwasser aus kerntechnischen An-

lagen

Uberwachung nach StrVG und REI

Von den amtlichen Messstellen der Lander fir die
Uberwachung der Radioaktivitat in der Umwelt wer-
den das Trinkwasser und das Grundwasser

- nach dem Messprogramm fur den Normalbetrieb
(Routinemessprogramm nach AVV-IMIS) geman
Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG)

und

- im Rahmen der Umgebungsiiberwachung nach
der Richtlinie zur Emissions- und Immissions-
Uberwachung kerntechnischer Anlagen (REI)
regelmafig dberwacht.

Die im Trinkwasser in den Jahren 2008 bis 2010
nachgewiesenen Radionuklide sind hauptsachlich
natiirlichen Ursprungs, wie z.B. 49K und 238U. Kiinst-
liche Nuklide, z.B. '37Cs und 2°Sr, treten nur bei
nicht oder wenig geschitzten Rohwéassern (z.B. aus
Oberflachenwasser, Uferfiltrat oder oberflachennah-
em Grundwasser) und nur in sehr geringer Konzent-
ration auf.

Bezuglich der Vorgange, die zur Kontamination des
Trinkwassers durch kinstliche sowie in der Atmo-
sphéare enthaltene naturliche radioaktive Stoffe fiih-
ren, wird auf [53] verwiesen.

In Tabelle 13.1 sind die Anzahl der Messwerte, die
Anzahl der Werte unterhalb der Nachweisgrenze, die
tatsachlich bestimmten Minimal- und Maximalwerte
sowie die Medianwerte des Gehaltes an radioaktiven
Stoffen im Trinkwasser und Grundwasser in der Bun-
desrepublik Deutschland fur das Jahr 2010 zusam-
mengestellt. Zum Vergleich sind auch die Messwerte
des natiirlichen Radionuklids “°K in den Tabellen
aufgefihrt.

Nahezu alle Messwerte fiir '3Cs im Trinkwasser
(mehr als 99 %) liegen unterhalb der bei den Messun-
gen erreichten Nachweisgrenzen, die im wesentli-
chen vom Volumen des zur Messung aufbereiteten
Wassers abhangen. Als Nachweisgrenze im Trink-
wasser werden im Messprogramm fur den Normal-
betrieb (Routinemessprogramm nach AVV-IMIS)
50 mBq/I gefordert; die drei fur 137Cs ermittelten
Messwerte lagen im Jahr 2010 im Bereich von 3 bis
4 mBaq/l weit unter den geforderten Nachweisgren-
zen. Bei den Maximalwerten handelt es sich um

Trinkwasser, die aus Oberflachenwassern (z.B. aus
Talsperren) gewonnen wurden. Ogr, hauptsachlich
aus dem Fallout der Kernwaffenversuche in den
1950er und 1960er Jahren, konnte in etwa 50% der
Trinkwasserproben mit Konzentrationen oberhalb
der bei den Messungen erreichten Nachweisgrenzen
nachgewiesen werden, der Maximalwert lag im Jahr
2010 bei 22 mBq/I. Als Nachweisgrenze werden im
Messprogramm fir den Normalbetrieb fir Trinkwas-
ser und Grundwasser 0,01 Bq/l gefordert.

Die Messwerte fur die Gesamt-Alpha-Konzentration
sind auf Radionuklide zurtickzufiihren, die groften-
teils natlrlichen Ursprungs sind.

Die Maximalwerte der Tritium-Konzentration wurden
in den Jahren 2008 bis 2010 mit 51, 34 und 39 Bq/I
im Rahmen der Umgebungsiberwachung bei kern-
technischen Anlagen ermittelt. Diese Werte stam-
men aus Einzelwasserversorgungen in der Nahe ei-
nes Altrheinarms, der in der FlieRrichtung von Grund-
und Oberflachenwasser aus dem Bereich des For-
schungszentrums Karlsruhe liegt. Selbst unter der
Annahme, dass der gesamte Trinkwasserbedarf mit
Wasser aus diesen Einzelwasserversorgungen ge-
deckt wirde, ergabe sich nur eine unwesentliche Er-
héhung der Strahlenexposition fir die betroffenen
Personen gegenuber der natirlichen Strahlenexpo-
sition. Das Trinkwasser aus 6ffentlichen Wasserver-
sorgungen in den Ortschaften in der Umgebung des
Forschungszentrums weist lediglich Tritiumkonzent-
rationen bis zu 10 Bg/l auf.

Im Grundwasser liegt fir 137Cs im Jahr 2010 nur
noch ein Messwert oberhalb der bei den Messungen
erreichten Nachweisgrenzen. Der gemessene Wert
von 31 mBq/l wurde bei einem Beobachtungsbrun-
nen fur oberflachennahes Grundwasser festgestellt.

Die Messwerte in der Tabelle fur die Gesamt-Alpha-
Konzentration wurden im Rahmen der Umgebungs-
Uberwachung des Forschungszentrums Karlsruhe
ermittelt. Alle untersuchten Rest-Beta-Werte lagen
unterhalb der erreichten Nachweisgrenzen.

Der Bereich der Tritum-Messwerte liegt im Jahr
2008 bei 1,3 bis 31 Bg/l (Median: <6,5 Bq/l), 2009:
1,6 bis 21 Bq/l (Median: <7 Bq/l) und 2010: 1,3 bis
39 Bqg/l (Median: <5 Bq/l). Die héchsten Werte wur-
den an Probenentnahmestellen bei der Uberwa-

Radioaktive Stoffe in Trink- und Grundwasser



chung des Kernkraftwerkes Phillipsburg und aufdem  des VKTA-Rossendorf infolge von Leckagen an (in-
Gelande des Freilagers fur radioaktive Abfalle (Kon-  zwischen nicht mehr betriebenen) Beton-Abklingbek-

trollbereich) des VKTA-Rossendorf festgestellt. Bei ken fur kontaminierte Wasser zurtickzuflihren. Alle
diesen Stichproben wurde im Jahr 2010 darGber hin-  Proben auRerhalb des Kernkraftwerkes Philippsburg
aus %9Co in Konzentrationen bis zu 96 mBgq/l ermit- und des Forschungsstandortes Dresden-Rossendorf
telt; im Jahr 2008 bis zu 70 mBg/l, 2009 bis zu weisen ®H-Werte unterhalb der Nachweisgrenze von
120 mBq/I. Diese Messwerte sind auf eine Kontami- 10 Bq/l auf.

nation des Untergrundes auf dem Betriebsgelande

Tabelle 13.1
Uberwachung von Trinkwasser und Grundwasser in der Bundesrepublik Deutschland im Jahr 2010
Anzahl Aktivitatskonzentration in mBq/l
Nuklid gesamt < NWG Minimalwert Maximalwert Median

Trinkwasser (mBq/l)

40K 458 310 23 880 <160

137cg 467 464 3 4 <7

3H 308 295 1300 39000 <5000

9Ng, 163 85 0,046 22 <5

G-Alpha 6 0 47 66 54
Grundwasser (mBq/l)

40K 289 162 18 25000 <370

137cg 311 310 31 31 <15

3H 426 386 1700 29000 <7000

90g, 67 42 0,7 17 <3,2

G-Alpha 35 12 19 83 37

Die Strahlenexposition der Bevdlkerung durch kunst-  aktiven Uran- und Thorium-Zerfallsreihen, wie z.B.

liche radioaktive Stoffe auf dem Wege (iber das 238, 235y, 234y, 226Rg, 228Ra, 222Rn, 21%Pp und

Trinkwasser ist sehr niedrig und kann gegeniiber der 210pg, variieren in weiten Grenzen. Aus fritheren Un-

Strahlenexposition, die durch natirliche Radionukli- tersuchungen ist bekannt, dass héhere Radioaktivi-

de verursacht wird, vernachlassigt werden. Legtman  tatswerte oftmals in Wassern aus granitisch geprag-

die Maximalwerte des Jahres 2010 fiir '3Cs und ten Gebieten auftreten.

90Sr zu Grunde, ergeben sich bei einem angenom-
menen jahrlichen Trinkwasserverzehr von 700 Liter
fur den Erwachsenen nach StrlISchV Ingestionsdo-
senvon 0,000036 bzw. 0,00043 Millisievert pro Jahr.

Die durch den Trinkwasserverzehr verursachte In-
gestionsdosis wird — wie oben bereits festgestellt —
im Wesentlichen nur durch naturliche Radionuklide
bestimmt. Nach der auf der Grundlage der Richtlinie
Trinkwasserprogramm des BfS 98/83/EG des Rates uber die Qualitat von Wasser fur
den menschlichen Gebrauch von 1998 (EU-Trink-
wasserrichtlinie) novellierten deutschen Trinkwas-
serverordnung vom 21. Mai 2001 (TrinkwV 2001)
und geandert am 3. Mai 2011 [55] sind folgende Indi-
katorparameter fir die Radioaktivitat zu Uberwachen
(§7 in Verbindung mit Anlage 3, Ifd. Nr. 19 und 20):
Tritium 100 Bg/l, Gesamtrichtdosis 0,1 mSv/Jahr.

Natirliche Wasser wie Grund-, Quell- und Oberfla-
chenwasser enthalten neben anderen Mineralien in
Spuren stets auch naturliche radioaktive Stoffe. Die
Radionuklidzusammensetzung kann sehr verschie-
den sein. Sie ist abhangig von der Art des genutzten
Wasservorkommens, den ortlichen hydrogeologi-
schen Gegebenheiten und den unterschiedlichen
Gehalten der Untergrundgesteine an Uran und Tho-  Zur Erarbeitung geeigneter Mess- und Berechnungs-
rium. Die Aktivitatskonzentrationen der in Trinkwas- verfahren zur Bestimmung des Indikatorparameters
sern enthaltenen natlrlichen Radionuklide der radio- ,Gesamtrichtdosis“ auf nationaler Ebene hat das
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BMU mit Erlassen vom 03. Juli 2004 und 10. Juli
2005 das BfS mit der Durchfiihrung reprasentativer
Messungen des Gehaltes an natirlichen Radionukli-
den im Trinkwasser beauftragt, um auf dieser Grund-
lage eine Bewertung der Strahlenexposition der Be-
volkerung in der Bundesrepublik Deutschland durch
den Konsum von Trinkwasser zu ermdglichen.

Der Abschlussbericht zu diesem Messprogramm
liegt inzwischen vor [54]. In der Zeit vom September
2003 bis zum Abschluss des Messprogramms im
September 2007 wurden in 564 Wasserversorgungs-
anlagen aller Bundeslander 582 Trinkwasser und
565 Rohwaésser enthommen und auf die oben ge-
nannten naturlichen Radionuklide untersucht. Be-
probt wurden stets die in die Versorgungsnetze ein-
gespeisten aufbereiteten Trinkwasser (Reinwasser)
und die korrespondierenden, d.h. in den Aufberei-
tungsprozess eingespeisten Rohwasser oder - in
den Fallen wo keine Aufbereitung stattfindet - die
nicht aufbereiteten Trinkwasser.

Auf der Grundlage der Ergebnisse des 0.g. Messpro-
gramms wurden von der Leitstelle fiir die Uberwa-
chung der Radioaktivitat in Trinkwasser, Grundwas-
ser, Abwasser, Klarschlamm, Abfalle und Abwasser
aus kerntechnischen Anlagen des BfS Vorschlage

fiir geeignete Uberwachungsstrategien vorgelegt,
die in einen gemeinsam vom BMG und BMU erarbei-
teten Referentenentwurf einer Verordnung zur Ande-
rung der Trinkwasserverordnung vom Juli 2009 ein-
geflossen sind. Dieser Entwurf wurde in Bezug auf
die radioaktivitdtsbezogenen Parameter jedoch vom
Bundesrat verworfen und in der Neufassung der
TrinkwV vom 3. Mai 2011 nicht bericksichtigt.

Zur praktischen Umsetzung der TrinkwV, insbeson-
dere fir einen einheitlichen und sachgerechten Voll-
zug in Bezug auf die radioaktivitatsbezogenen Para-
meter wurde eine unter der Leitung des BfS stehen-
de Arbeitsgruppe zur Erstellung eines geeigneten
Leitfadens eingerichtet. Zielgruppen sind die Ge-
sundheitsamter/Amtsarzte, Wasserversorger und
Laboratorien. Beteiligt an der Erarbeitung des Leitfa-
den sind u.a. das BMU, das Umweltbundesamt
(UBA), der Deutsche Verein fur das Gas- und Was-
serfach e.V (DVGW), der Bundesverband der Deut-
schen Energie- und Wasserwirtschaft (BDEW), ana-
lytische Laboratorien, Wasserversorger sowie die
zustandige Leitstelle fur Trinkwasser, Grundwasser,
Abwasser, Klarschlamm, Abfalle und Abwasser aus
kerntechnischen Anlagen des BfS.

Radioaktive Stoffe in Trink- und Grundwasser
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Bundesamt fiir Seeschifffahrt und Hydrographie

1 4 RADIOAKTIVE STOFFE IN NORD- UND OSTSEE

Leitstelle fir Meerwasser, Meeresschwebstoff und -sediment

In diesem Kapitel wird der aktuelle Zustand von Nord-
und Ostsee hinsichtlich der Kontamination durch kiinst-
liche Radionuklide beschrieben. Grundlage der Bewer-
tung sind jéhrlich zwei Uberwachungsfahrten mit eige-
nen und gecharterten Forschungsschiffen durch das
Bundesamt fir Seeschifffahrt und Hydrographie sowie
zahlreiche Wasserproben, die regelmafig auch von an-

deren Schiffen des Bundes an festgelegten Positionen
entnommen werden. Damit ist sowohl eine Beschrei-
bung der raumlichen Verteilung als auch des zeitlichen
Trends der Kontamination moglich.

Grundséatzliche Betrachtungen kénnen dem Vorbe-
reicht enthommen werden[52]
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Abbildung 14.1

Zeitlicher Verlauf der '3Cs-Aktivititskonzentration (Bqlm3) an den Positionen der ehemaligen Feuerschiffe ,,Borkumriff”

und ,.Elbe 1“ in der Deutschen Bucht

Meerwasser in der Nordsee

Die Probenentnahme zur Uberwachung der Deut-
schen Bucht bzw. Nordsee erfolgte 2008 auf Fahrten
im Marz und Oktober und 2009 auf einer Fahrt im
August. Zusatzlich werden an den Positionen der frii-
heren Feuerschiffe Borkumriff und Elbe 1 in der
Deutschen Bucht Proben mdglichst monatlich ent-
nommen.

Die Zeitreihen der Aktivitatskonzentration von '37Cs
und °9Sr an den beiden Stationen seit 1961 bzw.
1980 (Abbildung 14.1 und Abbildung 14.2) lassen
seit einigen Jahren nur noch sehr niedrige Werte er-
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kennen. Der Grund dafir ist, dass aus den Wieder-
aufbereitungsanlagen Sellafield und La Hague nur
noch sehr niedrige Ableitungen dieser beiden Radio-
nuklide zu verzeichnen sind. Zeitverzdgert infolge
des Reststroms innerhalb der europaischen Schelf-
meere liegen die Konzentrationen nur noch wenig
Uber den Kontaminationswerten des Oberflachen-
wassers des Atlantiks. Dieses ist im Wesentlichen
durch die Reste des Fallouts der oberirdischen Kern-
waffentests der sechziger Jahre gekennzeichnet. Ein
Eintrag von 137Cs aus der Elbe ist nicht zu erkennen.
Der Fallout von Tschernobyl mit seinem charakteris-
tischen Verhaltnis der Radionuklide '3*Cs zu 137Cs
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war in der deutschen Bucht zwei bis drei Jahre nach
dem Unfall nicht mehr zu messen. '34Cs ist im Was-
ser der Nordsee ebenfalls nicht mehr nachweisbar
(NWG ca. 0,2 Bg/m?3).

Die Aktivitatskonzentration von '3’Cs in der Deut-
schen Bucht liegt zwischen 1,3 Bg/m?® an der Elbe-
mundung bis 4,4 Bq/m3 in der duleren Deutschen
Bucht. Im Vergleich mit friheren Jahren sind die
Konzentrationen von '37Cs sehr niedrig. Eine ein-
deutige Zuordnung zu einer Quelle ist bei diesen ge-
ringen Werten kaum noch méglich. Dagegen ist die
Aktivitatskonzentration von 5,9 Bg/m?, die am Aus-
gang des Skagerrak nachzuweisen war, eindeutig
dem Ausfluss aus der Ostsee zuzuordnen. Wie die
Vergleichsproben aus der Elbe bei Stade (0,5 bis
0,8 Bq/m3) zeigen, ist der Beitrag aus dem Elbwas-
serabfluss vernachlassigbar. Die geringe Hohe der
Eintrage aus der Elbe ist darauf zuriickzufiihren,
dass '3"Cs im Vergleich zu 90Sr an den Tonminera-
len der Bdden starker adsorbiert wird und deshalb
Uber die Flisse weniger eingetragen wird als das aus
dem Kernwaffenfallout stammende 2°Sr.

Die Aktivitatskonzentration von %OSr an der Wasser-
oberflache der Deutschen Bucht betragt in den Jah-
ren 2008 und 2009 zwischen 1,3 und 3,2 Bq/m3 und

unterscheidet sich nur geringfuigig vom Hintergrund
aus dem Oberflachenwasser des Atlantiks (ca.
1,2 Bq/m3).

Fur (239+240)p ergeben sich, dhnlich wie in vergan-

genen Jahren, sehr geringe Aktivitdtskonzentratio-
nen im Meerwasser der Nordsee von 3 bis

32 mBq/m3 . Karten mit den gemessenen Verteilun-
gen der Transurane in de Nordsee finden sich im
Jahresbericht 2009 Uber Umweltradioaktivitat und
Strahlenbelastung des BMU [49] . Die gefundenen
238py/ (239+240)py_Aktivitatsverhaltnisse zeigen fiir
das Gebiet der gesamten Nordsee vom Englischen
Kanal bis auf die H6he der Shetlandinseln, dass die
dominierende Quelle nicht der Kernwaffenfallout ist,
sondern die Einleitungen der Wiederaufarbeitungs-
anlagen. Interessant ist jedoch, das sich die Nuklid-
signatur in der Nordsee in den letzten Jahren veran-
dert hat. Wahrend fiir viele Jahre ein 238pu/
(239+240)p_Aktivitatsverhaltnis von 0,15 bis 0,20
charakteristisch war, findet man jetzt in der zentralen
und nordwestlichen Nordsee Verhaltnisse von bis zu
0,8. Nach Rucksprache mit britischen Kollegen (CE-
FAS) wird diese Signatur auf geringfugige Freiset-
zungen im Rahmen von Rickbauarbeiten an der An-
lage Dounreay zurtickgefuhrt [50]. Einerseits ist die-
ses Aktivitatsverhaltnis charakteristisch fur Einleitun-
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gen von Dounreay, andererseits tritt diese Signatur
nur im Jahr 2009 auf. Im Jahr 2010 sind die 238pu/
(239+240)p,_Aktivitatsverhaltnisse im betreffenden
Seegebiet wieder zu den Vorjahreswerten zuriickge-
kehrt [51].

Meerwasser in der Ostsee

Die Ostsee erfuhr aus dem Unfall von Tschernobyl
einen hohen Eintrag von Fallout. Der Schwerpunkt
des Eintrages lag in der stdlichen Bottensee, dem
Finnischen Meerbusen und — in geringerem Maf3e —
in der Lubecker Bucht. Auf Grund des nur geringen
Wasseraustausches mit dem Weltozean dauert es
Jahrzehnte, bis Schadstoffe aus der Ostsee entfernt
werden. Dies ist seit iber 20 Jahren auch mit dem
137Cs aus Tschernobyl zu beobachten. Die Ostsee
ist das groRte Brackwassermeer der Welt. Insgesamt
besteht ein StulRwasseriberschuss, der mit dem salz-
armen Oberflachenwasser Uber die Beltsee in die
Nordsee ausgetragen wird. In der salzarmen und
dichteren Tiefenschicht findet der Einstrom salzrei-
chen Ozeanwassers statt. Dieses Wechselspiel spie-
gelt sich auch in den Konzentrationen des Radionu-
klids 37Cs wider. Im Oberflachenwasser befinden
sich die hdheren Konzentrationen aus dem Tscher-
nobylfallout, im Tiefenwasser finden wir meist etwas
niedrigere Konzentrationen bei hdherem Salzgehalt.
Besonders deutlich ist dies im Bereich des grof3en
Belts zu sehen. Aktuelle Berechnungen zeigen, das
das Vor-Tschernobyl-Niveau der '37Cs-Aktivitats-
konzentration von 15 Bg/m? voraussichtlich zwischen
2020 und 2030 wieder erreicht werden wird.

Abbildung 14.3 stellt den zeitlichen Verlauf der Aktivi-
tatskonzentrationen von '3’Cs und %°Sr im Oberfla-
chenwasser an der Position Schleimliindung in der
Ostsee dar. Deutlich zu erkennen sind die héheren
Konzentrationen beider Nuklide in den sechziger
Jahren und des '3"Cs seit dem Tschernobyl-Unfall.
Die jahreszeitlichen Schwankungen der '37Cs-
Konzentrationen sind durch den jahreszeitlich
schwankenden Ein- und Ausstrom des Ostsee-
wassers bestimmt.

Die Aktivitatskonzentration von '3’Cs an der Was-
seroberflache in der westlichen Ostsee lag in den
Jahren 2008 und 2009 etwa zwischen 24 Bq/m3 im
westlichen und 44 Bq/m3 im &stlichen Teil des Uber-
wachten Gebietes. Die Konzentrationen nehmen
nach Osten nach wie vor leicht zu — in Richtung des
Schwerpunktes des Tschernobyl-Fallout. Obwohl die
Kontamination der westlichen Ostsee sich gegen-
Uber den Vorjahren verringert hat, liegt sie immer
noch um den Faktor 10 Uber derjenigen der Deut-
schen Bucht. Wahrend die Wassersaule der Ostsee
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im Uberwiegenden Teil bis hinunter zum Meeresbo-
den eine grolRe Homogenitat der Kontamination
zeigt, lasst sich im Bodenwasser der Beltsee der Ein-
strom des Nordseewassers durch den deutlich gerin-
geren Gehalt von 137Cs nachweisen. Dabei weisen
die Proben im Bereich der Mecklenburger Bucht den
groRten Unterschied in der 137Cs-Aktivitatskonzent-
ration zwischen Oberflachen- und Bodenwasser auf.
Die Mittelwerte von '37Cs an sieben ausgewéhlten
Stationen in der westlichen Ostsee von 1996 bis
2009 zeigen neben dem grundsatzlich abnehmen-
den Trend der Aktivitdtskonzentration eine hohe Va-
riabilitat der Kontamination in diesem Ubergangsge-
biet zwischen Nord- und Ostsee ([49], Seite138).

Die Konzentrationen von ®0Sr lagen in der westlichen
Ostsee im Berichtszeitraum zwischen 6 und 9 Bq/m3
und damit bis um den Faktor 5 héher als in der Deut-
schen Bucht. Die Quelle des ®°Sr ist nahezu aus-
schlieBlich der globale Fallout aus den sechziger
Jahren. Die Kombination aus hoher Mobilitat des
90Sr mit dem sehr umfangreichen Einzugsgebiet der
Ostsee und dem damit verbundenen hohen SuRwas-
serzufluss fuhren schon lange zu einem vergleichs-
weise hoheren Gehalt an Radiostrontium.

Sedimente in der Nordsee

Die Sedimente der Nordsee sind zum Uberwiegen-
den Teil stark sandig, nur lokal finden sich Schlickab-
lagerungen, die nennenswerte Konzentrationen von
Radionukliden beeinhalten. Im BMU-Jahresbericht
sind in die Profile der 238pu/(239*240)py._Aktivitats-
verhaltnisse in zwei Sedimentkernen aus der Deut-
schen Bucht wiedergegeben ([49], Seite 140). Der
unregelmafige Verlauf deutet auf starke Umlagerun-
gen des Sedimentes durch Sturmereignisse hin.
Waéhrend sich auf der Station KS 11 siddstlich Hel-
goland das Pu-Verhaltnis als nahezu reines Fallout-
verhaltnis (0,04 - 0,08) zeigt, findet sich auf der Sta-
tion WB5 in der mittleren Deutschen Bucht die klas-
siche Sellafieldsignatur mit einem Verhaltnis von
0,15 bis 0,20. Nur an der Oberflache zeigt sich die
Veranderung des Pu-Verhaltnisses, wie es sich auch
im Wasser der zentralen und nordwestlichen Nord-
see manifestiert.

Sedimente in der Ostsee

Das "3’Cs aus dem Tschernobyl-Unfall wurde in den
Sedimenten der westlichen und zentralen Ostsee re-
gional sehr unterschiedlich deponiert. Die héchste
Konzentration findet sich vielfach nicht mehr an der
Sedimentoberflache, sondern je nach Ort in Tiefen
von 2 bis 8 cm. Das Inventar an '3’Cs betrug in den
Jahren 2008/2009 zwischen 1 und 6 kBq/mz, wobei
die hochsten Werten in den wasseraustauscharmen



Buchten zu finden sind. Die Inventare hangen stark
von der Kérnigkeit der Sedimente und nicht direkt
von den umgebenden Wasserkonzentrationen ab.

Dabei sind die in diesem Teil der Ostsee gefundenen

Inv

entare wesentlich geringer als z. B. im Finnischen

oder Bottnischen Meerbusen (>100 kBg/m?).
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1 5 RADIOAKTIVE STOFFE IN FISCHEN

U. Rieth

Johann Heinrich von Thiinen-Institut, Institut fir Fischereitkologie
Leitstelle fiir Fisch und Fischereierzeugnisse, Krustentiere, Schalentiere, Meereswasserpflanzen

Als Folge des Reaktorunfalls von Tschernobyl traten
in Fischen unabhangig davon, ob sie aus dem Meer
oder aus Binnengewassern stammten, langerfristig
praktisch nur 137Cs und '34Cs auf'. Die Aktivitaten
dieser Nuklide nahmen bereits seit Mitte des Jahres
1987 wieder kontinuierlich ab, wobei '34Cs schon
seit Jahren nur noch sehr selten nachgewiesen wer-
den konnte. Im Bericht ,Umweltradioaktivitat und
Strahlenbelastung” des BMU [49] werden einige
charakteristische Zeitreinen der '3’Cs-
Aktivitatskonzentrationen von 1986 bis 2009 prasen-
tiert. Die zu Grunde liegenden Daten (jeweils Jahres-
mittelwerte) stammen von den Messstellen der
Bundeslander und der Leitstelle.

Binnenseen

Den hdchsten 137Cs-Anstieg nach Tschernobyl wie-
sen Fische aus Binnenseen auf. Der Vergleich der
Aktivitatswerte zwischen Suddeutschland (Baden-
Wirttemberg und Bayern) und Norddeutschland
(Schleswig-Holstein, Hamburg, Niedersachsen, Bre-
men, ab 1991 auch Brandenburg und Mecklenburg-
Vorpommern). zeigt, dass der Rickgang von 137¢Cs
in Binnenseefischen beider Regionen ab 1988 nahe-
zu parallel erfolgte. Bis 2009 fielen die '3”Cs-Jahres-
mittelwerte auf 1,2 Bg/kg Feuchtmasse (FM) in Sid-
deutschland und 1,5 Bg/kg FM in Norddeutschland.

FlieBgewasser

Auf Grund des Abtransports der Casiumnuklide
durch die naturliche FlieBgeschwindigkeit dieser
Gewasser vollzog sich die Abnahme der Aktivitat,
beginnend Anfang 1987, deutlich schneller als in
Binnenseen. Bis 2009 gingen die mittleren 137¢Cs-
Aktivitatswerte auf 0,32 Bg/kg FM (Siddeutsch-
land), 0,23 Bag/kg FM (Mitteldeutschland) bzw.
0,35 Bg/kg FM (Norddeutschland) zurick.

Fischteiche

Die zeitliche Entwicklung fir 137Cs in Fischen aus
Fischteichen (Fischwirtschaften, Angelteiche, Bag-
gerseen) verhalt sich qualitativ &hnlich der Entwick-
lung in FlieBgewassern. Bis 1989 waren die in Fisch-

1 134¢Cs wurde in wenigen Proben in Ostseefisch mit
so groBBer Unsicherheit gefunden, dass es nicht mehr
in die jahrliche statistische Auswertung einbezogen
wird.

Radioaktive Stoffe in Fischen

teichen gefundenen Mittelwerte etwa um die Halfte
niedriger als in FlieRgewassern. Ab 1990 ist prak-
tisch kein Unterschied mehr zu verzeichnen.

Karpfen und Forellen

Eine Einzelbetrachung der beiden wirtschaftlich be-
deutendsten Binnengewdasser-Fischarten Karpfen
und Forelle ergibt, dass die mittleren 137Cs-Werte
seitihrem Maximum von etwa 16 bzw. 7 Bg/kg in den
Jahren 1986 und 1987 kontinuierlich abnehmen. Die
im Jahr 2009 ermittelten Werte sind 0,14 Bqg/ kg (Fo-
rellen) bzw. 0,09 Bg/kg (Karpfen). Da fur die Auswer-
tung jeweils Forellen und Karpfen aus allen Binnen-
gewasserarten zusammengefasst wurden, lassen
sich die in der Zeitreihe in manchen Jahren auftreten-
den leicht hoheren 137Cs-Werte bei Karpfen auf den
Einfluss héher kontaminierter Binnenseekarpfen zu-
rickfihren.

Nord- und Ostsee

Auf Grund von Ableitungen aus den europdischen
Wiederaufarbeitungsanlagen waren Nordseefische
bereits vor dem Reaktorunfall von Tschernobyl leicht
mit 137Cs kontaminiert. Nach dem Unfall zeigten die
137Cs-Jahresmittelwerte mit bis zu 3 Bq/kg zunachst
keinen deutlichen Trend . Der Tschernobyl-Einfluss
kann wegen eines raschen Abtransports des Fallouts
im Nordseewasser als sehr gering bezeichnet wer-
den. Ab 1988 ist bis Mitte der neunziger Jahre eine
leichte Aktivitdtsabnahme zu verzeichnen. Danach
stagnierten die 137Cs-Werte bzw. eine weitere Ab-
nahme trat nur noch sehr langsam auf. Der Jahres-
mittelwert flr 2009 betrug 0,16 Bg/kg FM. Die Ab-
nahme Uber den gesamten Zeitraum ist im Wesentli-
chen auf die seit Mitte der siebziger bis Mitte der
achtziger Jahre erfolgte, kontinuierliche Reduzierung
der 137Cs-Ableitungen aus der englischen Wieder-
aufarbeitungsanlage Sellafield zurtckfihrbar. Ab der
zweiten Halfte der neunziger Jahre verzdgert das
aus dem Sediment der Irischen See remobilisierte
und in die Nordsee transportierte 137Cs eine weitere
Abnahme der Aktivitat.

Im Gegensatz zur Nordsee war fiir '37Cs in Ostsee-
fischen ein deutlicher Anstieg nach Tschernobyl zu

verzeichnen.In den Folgejahren nach dem Reaktor-
unfall lag der mittlere 137Cs-Wert in Fischen der Ost-
see bei etwa 7 Bg/kg. Seit Anfang der neunziger Jah-
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re ist dann nur eine geringe Abnahme erkennbar.
Eine Ursache hierfur ist der langsame Transport von
héher kontaminierten Wassermassen aus der Bottni-
schen See in die sudlicheren Teile der Ostsee. Zu-
satzlich ist der Wasseraustausch mit der Nordsee er-
heblich geringer als derjenige der Nordsee mit dem
Nordostatlantik, was einen Abtransport von 137¢cs
aus der Ostsee stark verzogert. In den 6stlichen Un-
tersuchungsgebieten wurden von der Leitstelle Gber
die Jahre 137Cs-Messwerte bis iiber 25 Bq/kg FM
(etwa 10 Bg/kg FM in 2009) im Fischfilet gefunden, in
den westlicheren Gebieten (Kieler Bucht) dagegen
etwas niedrigere Werte bis etwa 9 Bg/kg FM (etwa
4 Bg/kg FM in 2009). Den West-Ost-Trend der zu-
nehmenden '3”Cs-Werte gibt die Abbildung 15.1
sehr anschaulich wieder. Sie zeigt die Daten aller
Fischfiletproben von Dorsch, Wittling, Scholle, Flun-
der und Makrele die in den Jahren 2004 bis 2009 bei
Reisen mit dem Fischereiforschungsschiff Walther
Herwig Il gewonnen wurden.

Einen Eindruck der '37Cs-Kontaminationsunter-
schiede zwischen Nord- und Ostsee vermittelt Abbil-
dung 15.2. Hierin sind die Daten aller Gesamtfisch-
proben (z.B. Sprotte, Hering, Kliesche, Stint) der For-
schungsreisen mit der Walther Herwig Il aus den
Jahren 2004 bis 2009 enthalten.

Nimmt man zu den Fischen aus Nord- und Ostsee
die nicht geringe Anzahl derjenigen Meeresfische
hinzu, fur die von den Messstellen andere oder aber
keine Herkunftsgewasser angegeben wurden (Uber-
wiegend Importe, vor allem aus Danemark), bewegte
sich 137Cs 1986 bis 1991 im jahrlichen Mittel zwi-
schen etwa 2 und 3 Bqg/kg FM. Danach setzte eine
langsame Abnahme ein, wobei 2008 und 2009 Mittel-
werte von 0,10 und 0,11 Bg/kg FM erreicht wurden.

Ergebnisse

Zusammenfassend ist festzustellen, dass der
Tschernobyl-Fallout in den Fischen der unter-
suchten Gewasser die dominierende Quelle der
Kontamination mit Radionukliden ist. Einzige Aus-
nahme davon ist die Nordsee, in der dieser Fallout
schon seit vielen Jahren nicht mehr nachzuweisen
ist. Die mittleren '3”Cs-Werte in Fischen aus der
Ostsee sind 2009 noch immer etwas hoher als dieje-
nigen bei Fischen aus Binnenseen. Die zunachst
groRte Bedeutung hatte der Fallout fur Fische aus
den Binnengewassern und dort vor allem fir die aus
Binnenseen. Bis 2009 war hier jedoch ein deutlicher
Rickgang der mittleren 137 Cs-Aktivitat auf unter

2 Bg/kg FM zu verzeichnen. In den Teichen und
FlieRgewassern war die Kontamination der Fische
um rund eine GroRenordnung niedriger als in den

Radioaktive Stoffe in Fischen
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Binnenseen. Die Casium-Aktivitdtswerte bei Fischen
aus FlieRgewassern und Teichen nahmen von den
neunziger Jahren bis 2009 nur noch langsam ab,
lagen aber insgesamt auf niedrigem Niveau.

Wie im Vorbericht [52] dargestellt, ergeben sich sich
fur die Strahlenexposition der Bevdlkerung durch
Verzehr von jahrlich 5,6 kg Ostseefisch Dosen von
etwa 0,15 pSv im Jahr. Die entsprechende Dosis
durch Verzehr von Nordseefisch und von zusétzlich
0,55 kg Krustazeen und Mollusken belauft sich auf

Radioaktive Stoffe in Fischen

entwa 0,066 uSv im Jahr. Die Zahlen fur den aktuel-
len Berichtszeitraum 2008-2009 liegen in vergleich-
baren GréRen, kdnnen aber mangels Verfugbarkeit
von aktuellen, detaillierten Verzehrzahlen, nicht
exakt quantifiziert werden. Nimmt man den ca. 6-
prozentigen Anstieg des Fischkonsums von 2005 auf
2008 als Grundlage, so liegt der dadurch verursach-
te, zusatzliche Anteil an Strahlenexposition fur die
Bevdlkerung innerhalb der statistischen Genauigkeit
der zu Grunde gelegten Aktivitatsmittelwerte.
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1 6 BODEN, PFLANZEN, FUTTERMITTEL, MILCH UND GESAMTNAHRUNG

Max Rubner-Institut, Institut fir Sicherheit und Qualitat bei Milch und Fisch
Leitstelle fiir Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Herkunft

Boden, Pflanzen und Futtermittel

Die Wanderung der Radionuklide "3Cs und %°Sr in
den Boden hinein erfolgt nur sehr langsam. Da beide
Radionuklide eine lange Halbwertszeit aufweisen,
verandert sich ihre spezifische Aktivitat im Boden ge-
genwartig von Jahr zu Jahr nur geringfligig. Gele-
gentliche starke Schwankungen der Messwerte an
einem Ort gehen auf unvermeidliche Variationen in
der Probennahme zurtick. Die Kontamination des
Bodens mit '3Cs war auch im Jahr 2010 durch die
Deposition nach dem Tschernobyl-Unfall gepragt,
wahrend das %°Sr zum tiberwiegenden Teil noch aus
der Zeit der oberirdischen Kernwaffenversuche
stammt. In Abbildung 16.2 und Abbildung 16.3 sind
die Landesmittelwerte fiir die '3’Cs-Aktivitatskon-
zentration in Ackerbdden und die entsprechenden
Werte fir Boden, die als Weiden und Wiesen genutzt
werden, dargestellt.

In den Vegetationsperioden 2008 bis 2010 wurden
verschiedene Pflanzenproben y-spektrometrisch ge-
messen. Im Vordergrund standen dabei Proben sol-
cher Pflanzen, die als Futtermittel dienen. Der '37Cs-
Gehalt in Weide- und Wiesenbewuchs ist in Abbil-
dung 16.4 dargestellt. In einigen Bundeslandern wur-
den Futtermittelrohstoffe Gberwacht. Diese Pro-

duktgruppe schlie3t ein: Mais und Maissilage, Futter-
riben, -getreide und -kartoffeln, Gunfutterpflanzen,
Erbsen, Raps, Olkuchen/Olschrote und Sonnenblu-
men. Im Mittel liegen die Werte zwischen <0,2 und
1,8 Bg/kg TM fiir '37Cs und <0,1 Bg/kg und 3,2 Bqg/
kg fur %03r.Im Allgemeinen hat die Kontamination
pflanzlichen Materials weiterhin abgenommen. Dies
ist vor allem auf Verdinnungs- und Bindunseffekte
im Boden sowie den physikalischen Zerfall zuriickzu-
fuhren. Die Kontamination pflanzlichen Materials ist
gegenuber dem Vorbericht wieder etwas zuriickge-
gangen, was vor allem auf Verdiinnungs- und Bin-
dungseffekte im Boden zuriickzufiihren ist.

Radioaktive Stoffe in Milch und Milchprodukten

Die Kontamination von Milch und Milchprodukten mit
137Cs aus dem Kernwaffen- und Tschernobyifallout
hatte bereits in den Vorjahren ein sehr niedriges Ni-
veau erreicht. Derzeit vermindert sie sich von Jahr zu
Jahr nur noch duBerst geringfiigig. Die 903 r-Aktivi-
tatskonzentration ist in den Jahren 2008 - 2010 auf
extrem niedrigem Niveau ebenfalls nahezu konstant
geblieben. Andere storfallrelevante Radionuklide wie
131) und 134Cs, die nach dem Tschernobylunfall de-
poniert wurden, werden wegen ihrer kurzen Halb-
wertszeiten von acht Tagen bzw. zwei Jahren nicht
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Abbildung 16.1

Jahresmittelwerte der %°Sr- und 137Cs-Konzentrationen in Rohmilch (Bundesgebiet)
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Abbildung 16.2

Radioaktive Kontamination von Ackerbéden mit '3’Cs in den Jahren 2008 bis 2010 nach Messungen der Bundeslander
(Mittelwerte in Bg/kg TM, Anzahl der Messwerte in Klammern)
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Abbildung 16.3

Radioaktive Kontamination von Weidebéden mit '3Cs in den Jahren 2008 bis 2010 nach Messungen der Bundeslander
(Mittelwerte in Bq/kg TM, Anzahl der Messwerte in Klammern)

Boden, Pflanzen, Futtermittel, Milch und Gesamtnahrung



mehr nachgewiesen. Abbildung 16.1 zeigt den Ver-
lauf der Jahresmittelwerte der 2°Sr- und 137 Cs-Akti-
vitatskonzentrationen der Milch fiir den Zeitraum von
1960 bis 2010.Einen Uberblick tiber den 37Cs- und
134Cs-Gehalt in verschiedenen Milchprodukten ge-
ben Tabellen in den Jahresberichten tiber Umweltra-
dioaktivitat und Strahlenbelastung [49] .

Gesamtnahrung, Sauglings- und Kleinkindernah-
rung

Die Beprobung der Gesamtnahrung dient der Ab-
schatzung der ingestionsbedingten Strahlendosis
gesunder Erwachsener in der Bundesrepublik
Deutschland. Dazu werden verzehrsfertige Menus
der Gemeinschaftsverpflegung aus Kantinen, Hei-
men, Krankenhausern und Restaurants vermessen.
Daraus resultiert eine Mittelung der Verzehrsmenge
und der Zusammensetzung. Bei den Gesamtnah-
rungsproben handelt es sich um Tagesrationen fir
gesunde Erwachsene.

(Bg/dxp) ausgedriickt. Fur die Jahre 2008 bis 2010
kénnen diese Werte mit 0,33, 0,25 und 0,23 Bq/(dxp)
geschétzt werden und zeigen somit kaum eine Ande-
rung zu den Vorjahren (Abbildung 16.5). Da in diese
Schatzung ein hoher Prozentsatz von Messwerten
unterhalb der Nachweisgrenzen eingeht, wird der
Wert der Aktivitatszufuhr Uberschatzt, was bei einer
Interpretation des Wertes berucksichtigt werden
muss.

Far 90Sr, mit einer mittleren Aktivitatszufuhr von
0,08 Bg/(dxp) in den Jahren 2009 und 2010 sowie
0,10 Bg/(dxp) im Jahr 2008, gilt die gleiche Betrach-
tungsweise wie fur 137Cs, wobei ein wesentlich go-
Rerer Anteil der °°Sr-Messwerte nahe oder unterhalb
der Nachweisgrenze liegen. Die mittlere jahrliche in-
gestionsbedingte Aktivitatszufuhrlasst sich somit wie
folgt abschatzen:

N : - o 2008 90gr 37 Bal(a - p)
Tabellen Uber die spezifischen Aktivitat in Bq/kg FM
(Feuchtmasse) fur °Sr und '37Cs fiir einige ausge- 137¢cs 120 Bal(a - p)
V\{éhlte Lebensmittel so.wie. flr Sauglings- u.nd Klein- 5009 90g, 29 Bg/(a - p)
kindernahrung finden sich in den Jahresberichten
tiber Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelastung e 91 Ba/(a - p)
[48,49]. 2010 90g, 29 Ba/(a * p)
Die mittlere tagliche '3"Cs-Aktivitatszufuhr einer Per-
son Uber die Nahrung wird in Bq pro Tag und Person 137cs 84 Ba/(a - p)
Ba/(d*p)
10
® Cs137 m Sr90
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Abbildung 16.5

Jahresmittel der Aktivitatszufuhr von "37Cs und %°Sr mit der Gesamtnahrung pro Tag und Person
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Abbildung 16.4

Radioaktive Kontamination von Weide- und Wiesenbewuchs mit **'Cs in den Jahren 2008 bis 2010 nach Messungen der
Bundeslander (Mittelwerte in Bq/kg TM, Anzahl der Messwerte in Klammern)
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Abbildung 16.6

Radioaktive Kontamination von Rohmilch mit '*’Cs in den Jahren 2008 bis 2010 nach Messungen der Bundeslander
(Mittelwerte in Bqg/l, Anzahl der Messwerte in Klammern) - nur Routinemessprogramm
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NEUES SCHNELLVERFAHREN ZUR BESTIMMUNG VON PLUTONIUM

UND AMERICIUM IN ACKERBODEN

D. Tait, B. Kock

Max Rubner-Institut, Institut fir Sicherheit und Qualitat bei Milch und Fisch
Leitstelle fiir Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Herkunft

Die heute uberall im Boden vorhandenen Plutonium-
nuklide [57-60] 238Pu (t'4 = 88 a), 2°Pu (t'% = 24000
a), 2*%Pu (%4 = 6500 a) und 2*'Pu (%% = 14 a) [61, 62]
stammen hauptsachlich vom Fallout der atmosphari-
schen Kernwaffentests in den Jahren 1950 bis 1963.
Im Jahr 1964 setzte das Verglihen eines Satellitens
in der oberen Atmosphare 238Pu frei. Zusétzlich zu
diesen globalen Pu-Quellen tragen Altlasten aus der
Anfangszeit der Kerntechnik einschlieRlich Unfalle in
Plutoniumproduktionsanlagen und sonstigen kern-
technischen Anlagen zu lokalen Erhéhungen der Bo-
denkontaminationen bei. 24" Am (tV2 = 430 a) ist das
Tochternuklid des p-Strahlers 24'Pu [61]. Das Ver-
haltnis der Halbwertszeiten der Nuklide (kurzlebiges
Mutter- und langlebiges Tochternuklid) I1&sst eine ste-
tige Zunahme der 241 Am-Aktivitat Gber die letzten
Jahrzehnte erwarten (Seite 110).

Die Analysen dieser Nuklide in Umweltproben erfor-
dern die elementspezifische Abtrennung aus grof3en
Probenmengen, z. B. aus 100 g Bodenasche. Her-
kémmliche Verfahren dafiir sind auf3erst schwierig,
arbeitsintensiv und dauern 4 bis 5 Tage. Sie sind
auch relativ unzuverlassig und ergeben haufig nur
geringe Nuklid-Ausbeuten. Daher wird ein viel
schnelleres, leichteres und zuverlassigeres Verfah-
ren dringend bendtigt. Kirzlich wurde ein vielver-
sprechendes Schnellverfahren fur die Analyse von
"non-refractory” Pu und Am im Boden von Horwitz et
al. beschrieben [63]. Die Leitstelle hat dieses Verfah-
ren fUr die Analyse einer Vielzahl verschiedener Bo-
denarten geprift, etwas modifiziert und validiert.

Das Verfahren beruht auf der Anwendung von nuk-
lidspezifischen Trennsaulen (DGA und TEVA) der
Fa. Triskem International fur die sequenzielle und
spezifische Pu- und Am-Abtrennung aus einem Sau-
reextrakt der Bodenasche. Anschliefend werden Pu
und Am nach Mikrofallung auf getrennten, speziellen
Filterplattchen fur die a-Spektrometrie gesammelt.
Die wesentlichen Modifikationen sind 1) die intensi-
ve Veraschung der Probe (18 Stunden bei 700 °C),
2) die Unterstutzung der Saureextraktion der Pro-
benasche durch Mikrowellenbestrahlung in einem
Druckbehalter bei maximal 10 bar Druck, 3) die Rei-
nigung dieses Saureextraktes durch Filtration durch
3 Glasfaserfilter und 1 Membranfilter in Serie vor der
radiochemischen Pu- und Am-Abtrennung, und 4)

der Einsatz einer zusatzlichen TEVA-Séaule zur Mini-
mierung von Thoriumkontaminationen des Am-
Messpraparates.

Das Prinzip des Verfahrens, die Einzelheiten der
Durchflihrung, die Validierung und die ersten Ergeb-
nisse einer Priafung mit Ackerbodenproben aus ganz
Deutschland sind bereits beschrieben [64]. Hier wer-
den die Ergebnisse einer bundesweiten Studie zur
Bestimmung von (239+240)py, ynd 24"Am in Ackerbo-
den zusammengefasst. Acker wurde als Probenart
gewahlt, da die landwirtschaftliche Bearbeitung zu
einer gréfleren Durchmischung und Homogenitat der
Proben fuhrt. Die Ackerbodenproben wurden im Auf-
trag der amtlichen Messstellen der Lander im Rah-
men des Routinemessprogramms des Bundes im
Jahr 2008 entnhommen. Die vorgeschriebene Ein-
stichtiefe fir solche Proben betragt 30 cm. Diese
Proben wurden von den Messstellen bis zur Ver-
aschung bearbeitet und danach mit Angaben zum
Probenentnahmeort, Bodenbeschreibung und
Aschegehalt der Leitstelle zur Verfigung gestellt.

Viele der Probenentnahmeorte waren die gleichen,
die bei einer friiheren Untersuchung des (239+240)p,
in Ackerboden im Jahr 1996 beprobt wurden [65, 66].
Bei der Studie wurde ein wesentlich schwierigeres,
konventionelles Analyseverfahren benutzt. Daher
wurden die (239+240)py_Ergebnisse der jetzigen mit
denen der damaligen Studie gegenubergestellt. Bei
der friheren Studie wurde jedoch 241Am nicht be-
stimmt.

Das Schnellverfahren wurde von Horwitz et al. [63]
ausdricklich zur Bestimmung von "non-refractory”
Nukliden beschrieben. Das bedeutet z.B., dass in si-
likathaltigen Strukturen eingeschlossene Nuklidan-
teile nicht erfasst werden, da die Nuklide in diesem
Zustand saure-unléslich sind. Daher wurde die Voll-
sténdigkeit der mikrowellenunterstitzten Saureex-
traktion der Asche verschiedener Bodenarten ge-
pruft.

Methoden

In der Leitstelle wurden die von amtlichen Messstel-
len zugeschickten Bodenaschen homogenisiert und
der Feuchtigkeitsgehalt bestimmt. Laut Angaben der
Messstellen war der Aschegehalt der urspriinglichen
Bodenproben groer als 93%. Dies ist fur Ackerbo-
den typisch. 100 g Portionen der Asche wurden fir

Plutonium und Americium in Ackerbéden



jede Analyse genommen. Es wurden mindestens
Doppelbestimmungen der Pu- und Am-Aktivitaten je-
der Asche durchgefiihrt.

Die mikrowellenuntertstltzte Saureextraktionen der
Ascheproben wurden mit Hilfe des Mikrowellengera-
tes Ethos 2 oder Ethos Plus von der Fa. MLS (Leut-
kirch) mit 1-Liter-Probenbehaltern ausgestattet und
bei 10 bar automatisch 6ffnenden Sicherheitsventi-
len durchgefihrt.

Die Einzelheiten zur Durchfiihrung der Saureextrak-
tion, der anschlielenden Filtration und radiochemi-
schen Abtrennung sowie FlieRschemata zum Prinzip
der Methode wurden bereits beschreiben [64].

Aufschluss des Riickstandes der Bodenasche nach
der mikrowellenunterstiitzten Saureextraktion: Nach
der Saureextraktion wurden einige Probenriickstan-
de mehrmals mit konzentrierter Flusssaure bis zur

Gewichtskonstanz behandelt und zur vollstandigen

Plutonium
mBq (239+240)py, | kg Boden TM % Standardabw.

Trocknung eingedampft. Diese Prozedur zerstort die
Silikatstrukturen, entfernt Silizium vom Riickstand
und erhéht dadurch die Saureldslichkeit der Nuklide.
Diese Prozedur wurde ebenfalls in [64] beschrieben,
so dass hier lediglich die Ergebnisse dargestellt wer-
den.

a-Spektrometrie: Das Alphamesssystem war der
Alpha-Analyst der Fa. Canberra (Dreieich), mit 12 a-
Messkammer und PIPS-Detektoren (Auflésung

17 keV) in Low-level-Ausfiihrung ausgestattet. Die
Messzeiten betrugen 5 bis 7 Tage. Die Resolve-Fil-
terplattchen mit dem Niederschlag wurden auf Edel-
stahlplattchen geklebt und direkt unterhalb des
PIPS-Detektors in die evakuierte Kammer gestellit.
Die Auflosung der Spektren war praktisch gleich,
egal ob die Nuklide auf diese Filter oder auf Edel-
stahlplattchen durch Elektrodeposition abgeschie-
den wurden.

Americium
mBq 24'Am / kg Boden TM * Standardabw.

Anzahl der Proben in Klammern

109 £ 18
(6) 127 %15

138 + 48 (7)
(7)

146 £ 31

153 £43 i

(9

Abbildung 17.1

Mittelwert der Nuklidaktivitat in Boden-Trockenmasse, Standardabweichung und Anzahl der Probenentnahmeorte

fiir jedes Bundesland
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Ergebnisse

Die Karten in Abbildung 17.1 fassen die Ergebnisse
fur jedes Bundesland (aulRer Hessen und Saarland)
zusammen. Eine vollstandige Auflistung der Ergeb-
nisse fur jeden Probenentnahmeort mit Boden-
beschreibungen und chemischen Ausbeuten ist in
der Tabelle 17.3 gegeben. Die Mittelwerte und Stan-
dardabweichungen flr diese Nuklide in Deutschland
liegen bei 115 mBq (239+240)py kg TM, Standardab-
weichung 25 mBq / kg TM und 52 mBq ?*'Am / kg
TM, Standardabweichung 11 mBq/ kg TM. Das Ver-
haltnis der Aktivitaten des 24"Am und des (239+240)py
liegtim Mittel bei 0,44 mit einer Standardabweichung
von 0,05. Dieses Verhaltnis ist konstant fur alle Bun-
deslander.

Die Tabelle 17.1 stellt die Werte fiir das (239*240)py
in Ackerbodenproben von den gleichen Probenent-
nahmeorten im Jahr 2008 und 2010 gegenuber.

Die Ergebnisse der Prifung der Vollstandigkeit der

mikrowellenunterstiitzten Saureextraktion der Asche
verschiedener Bodenarten sind in Tabelle 17.2 zu-
sammengefasst.

Diskussion / Zusammenfassung

Die spezifische Aktivitat des (239+240)py in Ackerbo-
den aus 98 Probenentnahmeorten in Deutschland im
Jahr 2008 schwanken in einem relativ engen Bereich
mit einem Mittelwert von 115 mBq/ kg TM Boden und
Standardabweichung 25 mBq / kg TM. Dieser Wert
stimmt mit dem Ergebnis einer frGheren Unter-
suchung von 87 Ackerbodenproben aus der BRD
Uberein (Gesamtmittelwert und Standardabweichung
123 bzw. 66 mBq / kg TM Boden) [65, 66]. Die Studi-
en wurden mit unterschiedlichen Analyseverfahren
durchgefuhrt. Unter Berticksichtigung der Unsicher-
heiten bei der Bodenprobenentnahme sind die
(239+240)p,_Aktivitaten der Proben aus denselben
Probenentnahmeorten in 1996 und 2008 fast aus-
nahmslos gleich geblieben.

Die auffalligste Ausnahme ist bei dem Probenent-
nahmeort Reinsfeld in Rheinland-Pfalz festzustellen.
Die (239*240)py_Werte sind im Jahr 2008 dreifach
gréRer als 1996. Eine relativ kleine Ascheausbeute
von 87 % wurde fir diese Probe angegeben. Dieser
Wert ist flr organischen Bdden typisch, und passt zu
der Probenbeschreibung der amtlichen Messstelle
~>and/Ackerboden® nicht. Die Diskrepanz in den
Aktivitatswerten kdnnte daher entweder an einer
Verwechslung oder an dem Vorkommen von Béden
unterschiedlicher Art und Dichte an diesem Proben-
entahmeort liegen.

Die Werte fiir das 24'Am liegen auch in einem engen
Bereich mit einem Mittelwert von 52 mBq/kg TM und
Standardabweichung 11 mBq/ kg TM Boden. Dieses

Nuklid wurde bei der Erhebung im Jahr 1996 nicht
gemessen. Das Verhaltnis der spezifischen Aktivita-
ten des 241Am und des (23%*240)py, ist konstant fiir
alle Proben bei 0,44 mit einer Standardabweichung
von 0,05. Dieser Wert ist fur den Fallout von den o.g.
atmospharischen Kernwaffenversuchen typisch. Ein
moglicher Beitrag als Ergebnis des Unfalls in Tscher-
nobyl im Jahr 1986 ist nicht erkennbar.

In der Kartendarstellung der (239+240)py- ynd 241 Am-
Werte fiur die einzelnen Bundeslander in Abbildung 1

deutet sich eine leichte, kontinuierliche Abnahme der
Aktivitaten der Nuklide von Stiden nach Norden. Die-
ser Effekt wurde bisher nicht weiter untersucht.

Die Ergebnisse der Prifung der Vollstandigkeit der
mikrowellenunterstitzten Sdureextraktion der Pro-
benaschen (Tabelle 17.2) zeigen, dass je nach Bo-
denart unterschiedliche, jedoch relative kleine Antei-
le der Nuklide nicht extrahierbar sind. Z.B. nach der
wiederholten Behandlung des Ruckstandes mit
Flusssaure konnte beim Tonboden aus Hauchfeld in
Thiringen zusatzlich 12,5% des Pu und 9,1% des
Am extrahiert werden. Bei den anderen Bodenarten
waren die Auswirkungen der Flusssaure-Behand-
lung deutlich geringer. Dies weist auf geringere nicht-
extrahierbare Anteile hin. Es wére jedoch wichtig
dies durch die Untersuchung einer gréReren Anzahl
von Proben zu prifen.

Das Schnellverfahren erwies sich als zuverlassig und
lieferte reproduzierbar hohe chemische Ausbeuten
der Nuklide. Die Mittelwerte der Ausbeuten betragen
fur Pu 87% (Standardabweichung 11 %) und fur Am
72% (Standardabweichung 14 %). Bei der gleichzei-
tigen Analyse von vier 100 g Aschen erfordern die ra-
diochemische Abtrennung der Nuklide aus der
Asche und die Herstellung eines Messpraparates
etwa 8 Stunden. Dies ist deutlich schneller als alle
herkdmmlichen Verfahren. Die alphaspektrometri-
sche Messung der geringen Aktivitédten in aktuellen
Proben jedoch erfordert lange Messzeiten von min-
destens 5 bis 7 Tagen.

In dieser Studie wurden 238Pu und 2*'Pu nicht be-
stimmt. Bei den meisten Messungen lag die Nach-
weisgrenze des Verfahrens fur 238py pej etwa

12 mBq/kg Boden TM. Bei einigen Messungen wa-
ren jedoch die Nachweisgrenzen etwas hoher wegen
kleiner Kontaminationen der Pu-Alphaspektren
durch 2*°Th und Folgeprodukte die im gleichen Ener-
giebereich wie 238py emittieren. D.h. zur genauen
Bestimmung des 238py miisste auf jeden Fall die ra-
diochemische Abtrennung von solchen Stérnukliden
verbessert werden. Vorversuche zeigten, dass die
Bestimmung des 24Py mit Hilfe von Low-Level-
Flussigkeitsszintillationsmessungen erfolgen kann.
Solche Messungen werden derzeit durchgefuhrt.
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Tabelle 17.1
Vergleich der (239*240)py. Aktivitaten in Ackerbodenproben entnommen von den selben Orten in den Jahren 1996 und 2008
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Tabelle 17.2

Effizienz der mikrowellen-unterstiitzten Saureextraktion: Durch mikrowellen-unterstiitzte Sdureextraktion geloste Aktivitat

aus der Asche verschiedener Boden (A1) / Aktivitat extrahiert aus dem Riickstand dieser Sdureextraktion nach der
wiederholten Flusssaure-Behandlung des Riickstandes (A2)

Probenentnahmeort

Hauchfeld (Thiringen)
Hude (Niedersachsen)

Bornheim (Nordrhein-Westphalen)

Karstadt (Brandenburg)

Hemau-Wollmannsdorf (Bayern)

Tabelle 17.3

Spezifische Aktivitaten des (239+240)py, ynd des 24'Am sowie Pu- und Am-chemische Ausbeuten in Ackerboden bestimmt
durch mikrowellenunterstiitzte Saureextraktion aus 100 g Asche und Schnellverfahren nach Horwitz et al.

Land

BAW

BAY

Probenentnahmeort

Bad-Schussenried
Buchholz

Haigerloch

Laufenburg

Leingarten
Leopoldshafen
Léffingen-Reiselfingen
Munzingen
Ostrach-Burgweiler
Pistellhausen
Abensberg

Alerheim

Elsenfeld
Falkenberg-Seidlersreuth
Geiselwind

Haldewang
Hemau-Wollmansdorf
Ochsenfurt-Hopferstadt
Pfofeld-Gundelsheim
Plech

Poppenhausen
Schillingsfurst
SchleRlitz-Wiesengiech
Schondra-Schénderling
Schwandorf-Neukirchen
Sulzemoos
Trausnitz-Sollitz
Ursensollen

Bodenbeschreibung

Ton
Moor

Schluff, sandig

Sand

Lehm, schluffig

Bodenart

keine Angaben
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Keine Angaben
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Sand, lehmig
Sand, anlehmig
Sand, anlehmig
Sand, lehmig
Sand, lehmig
Schluff, tonig
Lehm, schluffig
Lehm, tonig
Sand, anlehmig
Sand, lehmig
Lehm, tonig
Lehm, tonig
Lehm, tonig
Sand, anlehmig
Sand, anlehmig
Lehm, sandig
Sand, anlehmig
Lehm

A1/A2

(239+240)p,,

mBq / kg Boden TM

(239+240)p,

220 £ 10
135+ 6
153 £ 1
202+5
108 + 1
178+ 5
282 +7
8512
180+ 2
116 + 21
106 £ 5
166 + 7
125 + 1
159+ 8
131+ 1
128 + 1
155+ 6
80+ 13
125 + 1
169 + 14
100 = 11
161 £ 1
161 + 11
1345
135+ 1
155+ 8
197 + 22
198 + 7

241Am

100 £ 1
63 +1
66 +4
84 £ 1
45 £ 1
72+2
117 £5
42 +2
73+2
47 +2
45+3
77 £1
48 £ 1

93----
612
55+5
702
371
51+3
76 £ 2
511
70 £1
73+3
58 + 6
537
705
91+10
9017

7
16
16
21
10

241Am
10

17
>12
>14
>52

Ausbeute (%)

Pu

95/77
73/80
92/81
82/75
86/83
86/88
98/96
90/78
94/95
84/72
97/96
95/95
97/99
98/94
90/95
89/96
95/95
93/93
93/85
77/82
68/81
93/89
71/63
79177
95/95
85/85
73/85
80/89

Am

64/40
14/56
56/39
27/43
57/55
68/66
67/76
59/29
79/54
49/55
87/79
89/89
22/86

70/--
64/80
28/46
60/61
59/60
78/68
38/42
46/57
54/33
42/21
37/32
67/81
69/69
79/83
13/55
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Tabelle 17.3

Spezifische Aktivitaten des (239+240)py, yngd des 24'Am sowie Pu- und Am-chemische Ausbeuten in Ackerboden bestimmt
durch mikrowellenunterstiitzte Saureextraktion aus 100 g Asche und Schnellverfahren nach Horwitz et al.

Land

BRA

BER

BRE
HAM
MVP

NDS

NRW

SAH

Plutonium und Americium in Ackerbdden

Probenentnahmeort

WeilRdorf-Beuk
Altlidersdorf
Gransee
Karstadt
Kustritzer Vorland
Kyritz
Markische Heide
Muhlenflie
Rathenow
Trebbin
Werben

Gatow

Lubars
Blssum
Hamburg
Friedland
Banzkow
Kavelstorf
Dalumer Moor
Ganderkesee
Grabborn
Hornburg

Hude

Lader
Mariental
Meinersen
Neuhauserfelde
Reinshof
Salzgitter, Driitte
A1 Lauenforde
Bornheim
Dusseldorf
Essen
Lauenforde

Titz / Kreis Diren
Altenroda
Arendsee
Cobbelsdorf
Ermsleben
GroRalsleben
Hadmersleben

Bodenart

Sand, anlehmig
Weide

Sand

Sand

Lehm, sandig
Sand

Sand

Sand

Keine Angaben
Sand

Sand

Sand

Sand

Sand

Lehm, sandig
Lehm, sandig
Sand, anlehmig
Lehm, sandig
Sand

Sand, schluffig
Sand

Schluff, tonig
Torf

Sand, anlehmig
Sand, lehmig
Sand

Schluff, tonig
Schluff, tonig
Schluff, tonig
Keine Angaben
Schluff, sandig
Schluff

Schluff

Keine Angaben
Schluff, sandig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig
Lehm, schluffig

mBq / kg Boden TM

(239+240)p,

185+ 16
1014
102+2
78 £ 1
751
101+ 6
60 + 1
8112
71+£2
110+ 3
84 +2
89+4
112+ 4
161+ 6
136 £ 2
875
66 + 1
41 +1
21+2
1133
120+ 9
91+ 1
1044 £ 74
66 +3
92+2
85+ 3
??

802
111+ 2
105 + 1
84 +2
1314
129+ 3
1133
90 + 1
109+ 2
107 £ 3
122+ 4
89 + 1
146 £ 4
119+ 3

241Am

832
46 £ 2
41 +1
3812
34 +1
45+3
24 + 1
315
311
44 + 1
35+1
42 +1
49----
64 + 6
62 + 6
371
311
17 £ 1
8+1
80+24
51+5
44 +2
433+30
49+16
38+2
38+3
??
41+3
52 +1
43+3
35+1
53+5
52+ 2
44 +2
40 £ 1
43+ 4
48 £ 1
5817
39+4
63 +1
53+ 2

Ausbeute (%)

Pu

81/80
92/92
90/90
99/99
75/93
96/78
95/95
96/94
99/89
90/90
90/86
90/90
90/90
90/85
90/90
95/95
95/95
94/92
99/99
99/68
95/95
85/84
95/95
97/91

97/90
83/75
93/87
98/87
93/89
93/87
90/90
90/?7?
90/94
87/90
90/90
95/90
99/97
95/91
84/84
90/90
93/90

Am

79/76
91/84
69/79
98/93
50/39
75/44
85/85
70/58
73/72
90/90
85/80
7773

92/--
90/89
81/29
89/84
81/93
81/57
95/92
81/71
82/43
54/53
91/90
88/88
89/57
98/80
71/63
69/63
66/62
68/68
46/59
84/54
83/84
72/73
69/77
59/54
85/85
85/27
63/52
59/72
72/63



Tabelle 17.3

Spezifische Aktivitaten des (239+240)py, yngd des 24'Am sowie Pu- und Am-chemische Ausbeuten in Ackerboden bestimmt
durch mikrowellenunterstiitzte Saureextraktion aus 100 g Asche und Schnellverfahren nach Horwitz et al.

mBq / kg Boden TM Ausbeute (%)
Land Probenentnahmeort Bodenart @920, 2415 Py Am
Hobeck Lehm, schluffig 65+ 3 311 96/94 77/66
Kakerbeck Lehm, schluffig 835 36 +2 99/98 69/60
Kelbra Lehm, schluffig 99 + 10 45 + 1 87/85 57/56
Oschersleben Lehm, schluffig 805 30 +1 87/83 51/50
Redekin Lehm, schluffig 8911 371 95/83 95/90
Rottmersleben Lehm, schluffig 112+ 4 50 89/86 57/---
Sandau Lehm, schluffig 107 £ 10 45+ 4 95/90 74/31
Schollene Lehm, schluffig 88+ 6 41+ 1 97/97 92/91
Vockerode Lehm, schluffig 119+ 2 53 +1 98/98 84/55
SAS Dennkeritz Sand, tonig 122+ 2 52+ 4 85/64 60/46
Fléha Ton, sandig 146 £ 2 62+2 93/85 62/55
Frohburg Sand, tonig 130+ 8 52 +1 46/98 65/73
Klipphausen Lehm, sandig 108 £ 4 47 £1 90/81 75/71
Krostitz Sand, tonig 106 + 2 43+ 3 97/69 69/65
Markersdorf Lehm, sandig 141 £ 22 67 £4 94/99 76/85
Neuensalz Sand, tonig 136+ 9 69 +2 90/58 74/68
SLH Blekendorf Sand, lehmig 92 +1 381 85/85 52/63
Brunsbek Sand, lehmig 107 £ 4 475 95/60 96/86
Kikels Sand, lehmig 119+ 10 53+7 99/88 96/86
Leck Sand 136 + 11 57 +7 95/90 78/71
Orsberg Sand, lehmig 124 57 82/--- 67/---
RLP Dellfeld Keine Angaben 124 +1 59+3 96/88 51/42
Furfeld Sand 75+ 2 30+2 85/84 55/30
Holzhausen Sand 125 + 1 64 +5 83/80 29/27
Neuhemsbach-Heizenthal Keine Angaben 1307 55 +1 90/90 59/59
Neustadt a. W. Sand 95 + 1 45+ 3 90/90 69/69
Reinsfeld Sand 243 + 14 111+ 3 75/85 68/62
Schifferstadt Sand 86 + 1 36 +1 90/85 63/52
THU Deuna-Gersterode Lehm, sandig 136 + 11 61 +1 90/75 69/60
GroRobringen Lehm 107 £ 10 63+14 92/85 56/31
Guthmannshausen Lehm 1193 56 £ 5 84/80 70/66
Harth Polinitz Lehm, sandig 110+ 2 49 + 1 85/90 80/76
Haufeld-Teichréda Ton 248 +9 111 £ 1 80/80 56/51
Hochheim Lehm 95+4 43 +2 84/90 58/60
Hildburghausen Ton 152 £ 18 76 £2 72/83 50/58
Abkirzungen:

BAW: Baden-Wurttemburg; BAY: Bayern; BER: Berlin; BRA: Brandenburg; MVP: Mecklenburg-Vorpommern; NRW: Nord-
rhein Westfalen; SAH: Sachsen-Anhalt; SAS: Sachsen; SLH: Schleswig-Holstein; RLP: Rheinland Pfalz; THU: Thiiringen;
"BRE: Bremen, HAM: Hamburg, NDS: Niedersachsen,"

m Plutonium und Americium in Ackerboden
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RADIOAKTIVE STOFFE IN ABFALLEN, IN ABWASSER UND

KLARSCHLAMM

Th. Biinger, H. Viertel, A. Labahn

Bundesamt furr Strahlenschutz

Leitstelle fir Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klarschlamm, Abfélle und Abwasser aus

kerntechnischen Anlagen

Radioaktive Stoffe in Abfallen

Unter dem Begriff "Abfalle" werden an dieser Stelle
nicht nur "Abfalle" (zur Beseitigung) sondern auch
wieder verwertbare Reststoffe verstanden, da Abfal-
le je nach Art der Behandlung auch wieder einer Nut-
zung zugefuhrt werden kénnen. Zu Gberwachen sind
folgende Medien:

- Sickerwasser und oberflachennahes Grundwas-
ser von Hausmiilldeponien,

- Asche, Schlacke, feste und flissige Rickstande
aus Rauchgasreinigungen von Verbrennungsan-
lagen fur Klarschlamm und Hausmidill, sowie

- in den Handel gelangender Kompost aus Kom-
postierungsanlagen.

Tabellen mit Messwerten von 60Co, 137Cs,
und 3H (Tritium) in den genannten Medien sind in
den Jahresberichten ,Umweltradioaktivitat und
Strahlenbelastung® des BMU [49] enthalten.

Tritium im Sickerwasser bzw. oberflachennahen
Grundwasser von Hausmilldeponien stammt vor-
wiegend aus Altlasten der Uhren- und Geréateferti-
gung. Die Konzentrationsbereiche lagen in den Jah-
ren 2008 bis 2010 zwischen 5,4 und 250 Bq/l, die
Mediane lagen bei 22, 28 und 28 Bq/I.

In zahlreichen Proben von Flugasche/Filterstaub aus
Verbrennungsanlagen konnte das in der Nuklearme-
dizin angewandte Nuklid 31 nachgewiesen werden.
Die Messwerte lagen in den Jahren 2008 bis 2010
zwischen 28 bis 640 Bqg/kg TM. Die spezifischen Ak-
tivitdten des natiirlich vorkommenden Nuklids 4°K la-
gen in diesem Zeitraum im Bereich von 47 bis 3800
Ba/kg TM. In den festen Ruckstanden der Rauchgas-
reinigung (vorwiegend Klarschlammverbrennungs-
anlagen) findet eine starke Anreicherung von 31
statt; es wurden Werte von 0,10 bis zu 3000 Bqg/kg
TM festgestellt.

Abgesehen von diesen Nukliden ist festzustellen,
dass der Gehalt an '37Cs in Reststoffen und Abfllen
weiterhin durch den Fallout nach dem Reaktorunfall
von Tschernobyl bestimmt wird. Dies kommt wie
auch bei Klarschlamm durch héhere Werte 6stlich
bzw. sudlich der Linie Radolfzell-Eichstatt-Regens-
burg-Zwiesel im Vergleich zur Gbrigen Bundesrepub-
lik Deutschland zum Ausdruck. Die Mediane fiur Flug-
asche/Filterstaub aus Verbrennungsanlagenlagen in
den Jahren 2008 bis 2010 in den schwacher belaste-
ten Gebieten bei 19, 13 und 15 Bg/kg TM, in den hé6-

40K 131|

Radioaktive Stoffe in Abféllen, in Abwasser und Klarschlamm

her belasteten Gebieten bei 300, 280 und 260 Bq/kg
TM.

Radioaktive Stoffe in Abwasser und Klarschlamm

Abwasser wurden nicht in ihrer urspriinglichen Be-
schaffenheit (Rohabwésser) sondern stets als gerei-
nigte kommunale Abwasser (Klarwasser) aus den
Ablaufen der Klaranlagen untersucht. Auch die
Messwerte fur Klarschlamme beziehen sich vorzugs-
weise auf konditionierte oder stabilisierte Schlamme
in der Form, in der sie die Klaranlagen verlassen
bzw. in die Klarschlammverbrennung gegeben wer-
den, z.B. auf teilentwasserte Schlamme
(Zentrifugenkuchen), Faulschldamme usw.

In Tabelle 18.1 sind die ausgewerteten Messdaten
der amtlichen Messstellen der Bundesrepublik
Deutschland exemplarisch fir das Jahr 2010 zusam-
mengestellt, fur die Ubrigen Jahre wird auf die Jah-
resberichte ,Umweltradioaktivitat und Strahlenbelas-
tung“ des BMU [49] verwiesen. Angegeben wird je-
weils die Anzahl der untersuchten Proben, die Zahl
der untersuchten Proben mit Werten unterhalb der
Nachweisgrenze, die tatsachlich bestimmten Mini-
mal- und Maximalwerte, arithmetische Mittelwerte
und zusatzlich die Mediane der Gehalte an ®°Co,
137¢s, 40K, 131), 90y sowie von 234U, 239U und 238u.

Die Konzentrationen bzw. spezifischen Aktivitaten
der natiirlichen Radionuklide 4°K, 234U, 23%U und
238y in Abwasser und Klarschlamm lagen im be-
kannten Bereich. Anwendernuklide, wie das haupt-
sachlich in der Nuklearmedizin eingesetzte 3"l wur-
den nur in einem Teil der Abwasser- und Klar-
schlammproben festgestellt, in Einzelfallen auch
99mTe, 2017 und 292T1. Die Messwerte fiir 137 lagen
in den Jahren 2008 bis 2010 zwischen 0,079 und
2300 Bag/kg TM (Median fir Klarschlamm 2010:

39 Bg/kg TM).

Von den infolge des Kernkraftwerkunfalls in Tscher-
nobyl 1986 in die Umwelt gelangten Spalt- und Akti-
vierungsprodukten hat fiir kommunale Abwasser nur
noch das (langlebige) Leitnuklid '37Cs mit der Halb-
wertzeit von 30 Jahren Bedeutung. 134Cs mit der
Halbwertzeit von 2 Jahren ist in Abwasser und Klar-
schlamm nicht mehr nachzuweisen. Die Aktivitats-
konzentrationen von '3’Cs im Abwasser lagen zu
98% unterhalb der bei den Messungen erreichten
Nachweisgrenzen. Als Nachweisgrenze im Abwas-
ser werden im Messprogramm fir den Normalbetrieb



Tabelle 18.1

Aligemeine Uberwachung von Abwasser und Klarschlamm 2010

Minimal- Maximal- icer
Land Nuklid Anzahl 1 1 [Einzel- Mediane
werte werte 1
werte
Gesamt <NWG
Abwasser aus Klaranlagen, Ablauf (Bq/l)
Bundesrepublik 40K 364 183 0,13 10 <0,79
Deutschland 80co 364 364 <0,032
B 352 204 0,011 1,3 <0,099
137¢cs 364 356 0,002 0,18 <0,028
0gy 74 37 0,00078 0,097 0,0071 <0,0044
234y 71 17 0,00017 0,053 0,0092 0,0051
235y 71 62 0,00013  0,0022 <0,001
238y 71 16 0,0004 0,03 0,0071  0,0043
Klarschlamm (Bq/Kg TM)
Bundesrepublik 40K 357 0 33 660 180 140
Deutschland 60co 357 355 0,21 1,4 <0,49
131) 327 39 0,51 1700 79 39
137¢cg 357 35 0,3 59 5 2,6
Ogy 66 10 0,97 5,7 2,1 <2
234y 64 0 3,4 210 52 34
235y 82 11 0,1 9,2 2,7 2
238y 79 0 3,1 200 48 30
Bundesrepublik 60co 325 323 0,21 1,4 <0,45
Deutschland 137¢cs 325 35 0,3 22 3,2 2,4
(Nord?) 0gr 61 10 0,97 5,7 2,1 1,8
Bundesrepublik 0¢co 32 32 <0,99
Deutschland 37cs 32 0 47 59 21 16
(Siid?) Osr 5 0 0,99 2.8 2 2,5

1) Liegen mehr als 50% der gemessenen Werte unterhalb der Nachweisgrenze, werden nur der Minimalwert und der Maxi-
malwert angegeben. Der arithmetische Mittelwert wurde aus den Messwerten ohne Berticksichtigung der Nachweisgren-

zen errechnet.

2)  Nordlich bzw. westlich der Linie Radolfzell-Eichstatt-Regensburg-Zwiesel
3)  Ostlich bzw. siidlich der Linie Radolfzell-Eichstatt-Regensburg-Zwiesel

(Routinemessprogramm nach AVV-IMIS) 0,1 Bq/I
gefordert. Die wenigen flr 137Cs ermittelten Mess-
werte lagen im Jahr 2010 zwischen 0,002 und
0,18 Bg/l und damit im gleichen Bereich wie in den
Vorjahren.

In den Kontaminationen der Klarschiamme mit 137Cs
stellt man auf Grund regional unterschiedlichen Ein-
trags deutliche Unterschiede fest. Als Folge von star-
ken Niederschlagen Anfang Mai 1986 6stlich bzw.
sudlich der Linie Radolfzell-Eichstatt-Regensburg-
Zwiesel treten in diesen Gebieten die héchsten spe-
zifischen Aktivitaten auf. Geman dieser Trennlinie
sind die Werte in der Tabelle 18.1 fur die nordliche
und die stdliche Bundesrepublik aufgeschliisselt.
Die Maximalwerte der spezifischen Aktivitaten (Jah-

resmittelwerte) zeigten 2010 - wie in den Vorjahren -
die Klarschlamme aus der Klaranlage Tannheim (Ba-
den-Wirttemberg). Seit 1999 ergaben sich folgende
Jahresmittelwerte fiir '3”Cs: 180, 140, 140, 110, 110,
98, 86, 71, 65, 56, 56 und 47 Bq/kg TM.

Der zeitliche Verlauf der Jahresmittelwerte fur die
137Cs-Gehalte der Klarschlamme der einzelnen Bun-
deslander (Jahresmittelwerte) seit 2003 ist in Abbil-
dung 18.1 dargestellt. Die bisherige Tendenz zur Ab-
nahmen der Kontamination der Klarschldamme ist nur
noch schwach ausgepragt und nur in wenigen Fallen
zu beobachten, z.B. in Thiuringen. Die gleiche Ent-
wicklung ist auch in den héher kontaminierten Gebie-
ten wie z.B. im sudlichen Bayern zu erkennen. Im
Zeitraum von 1988 bis 2009 wurden anfangs noch

Radioaktive Stoffe in Abfallen, in Abwasser und Klarschlamm



stark, spater nur schwach abnehmende Jahresmit-
telwerte ermittelt: 970, 520, 330, 220, 140, 130, 108,
89, 75, 68, 63, 43, 38, 37, 44, 30, 25, 24, 24, 20, 16,
21 und 15 Bg/kg TM. Bei dem inzwischen erreichten
sehr niedrigen Niveau der spezifischen Aktivitat der
Klarschldmme sind die zu beobachtenden Schwan-
kungen im Wesentlichen durch die naturliche Streu-
ung der Messwerte bedingt.

Zur radiologischen Beurteilung der Klarschlammkon-
tamination kann die landwirtschaftliche Nutzung der
Klarschldmme betrachtet werden. Wird z.B. Klar-
schlamm mit einer spezifischen Aktivitat von etwa 47
Ba/kg TM (Jahresmittelwert 2010 der Klaranlage
Tannheim) in einer Menge von 0,5 kg auf einer Fla-
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che von einem Quadratmeter innerhalb von drei Jah-
ren (gemal Klarschlammverordnung) ausgebracht,
entspricht dies einer mittleren jahrlichen Aktivitatszu-
fuhr von unter 10 Bq '3’Cs. Dies bedeutet bei einer
fur das Einzugsgebiet einer entsprechenden Klaran-
lage typischen Flachenkontamination von ca.

20000 Bg/m? 137Cs eine jahrliche Aktivitatszufuhr in
den Boden von weniger als 0,05%. Hierbei ist aber
anzumerken, dass eine solche Aufstockung des
137Cs-Inventars gegeniiber dem radioaktiven Zerfall
des bereits im Boden befindlichen Inventars in der
Hohe von 2,3% pro Jahr um ein Vielfaches kompen-
siert wird.
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Radioaktive Stoffe in Abféllen, in Abwasser und Klarschlamm



1

ARZNEIMITTEL UND DEREN AUSGANGSSTOFFE SOWIE

BEDARFSGEGENSTANDE

E. Kabai, L. Hiersche

Bundesamt fur Strahlenschutz

Leitstelle fiir Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstande

Die Leitstelle fur Arzneimittel und deren Ausgangs-
stoffe sowie Bedarfsgegenstande tberwacht routine-
mafig vor allem Arzneimittelpflanzen bzw. Pflanzen,
die als Ausgangsstoffe fur Arzneimittel und Tees, so-
wie Gewiirze dienen. Der Schwerpunkt der Uberwa-
chung liegt bei gammastrahlenden Radioisotopen,
insbesondere '37Cs, einem Falloutbestandteil der
oberirdischen Kernwaffenversuche sowie des Reak-
torunfalls von Tschernobyl.

Die untersuchten Ausgangsstoffe flr Arzneimittel
pflanzlicher Herkunft stammen Gberwiegend aus ost-
europaischen Landern.

Einen Uberblick iiber die Messergebnisse von
pflanzlichen Ausgangsstoffen aus diesen Landern
der Jahre 1998 — 2009 sind in Tabelle B 11-2.5-1 des
Jahresberichtes 2010 des BMU [51] dargestellt.

Bitterkleeblatter und Island Moos zahlten in den ver-
gangenen Jahren zu den pflanzlichen Ausgangsstof-
fen mit den hochsten 137 Cs-Kontaminationen.

Entsprechend den Tabellen B 11-2.5-2 und B 11-2.5-3
des Jahresberichtes 2010 wurden die héchsten spe-
zifischen Aktivitaten des 37Cs mit 220 - 550 Bq/

kg (TM) bei Bitterkleeblattern aus Polen und 200 -
460 Bg/kg (TM) bei Island Moos aus Rumaénien, be-
zogen auf die Trockenmasse (TM), gemessen.

In der Tabelle B 11-2.5-1 sind auch die spezifischen
Aktivitaten des natlrlich vorkommenden Radionuk-
lids 4°K erfasst. Die Werte lagen mit minimal 60 Bqg/
kg (TM) bei Island Moos und maximal 1300 Bq/

kg (TM) bei Melissenblattern im Rahmen der natirli-
chen Schwankungsbreite.

Die Aktivitaten von 4°K schwanken im Wesentlichen
entsprechend dem Kaliumgehalt der untersuchten
Pflanzenproben, da der Gehalt dieses Elements in
der Pflanze geregelt wird.

m Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegensténde
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MESSERGEBNISSE AUS DEUTSCHLAND IM ZUSAMMENHANG MIT DEN
REAKTORUNFALLEN IN FUKUSHIMA

J. Bieringer®, M. Bleher?, A. Dalheimer®, G. Dersch®, J. Herrmann?, J. Peter® , N. Roos”, T. Steinkopff®,
D. Tait 4, H. Wershofen®

Bundesanstalt fiir Gewasserkunde
Leitstelle fiir Oberflachenwasser, Schwebstoff und Sediment in Binnengewéssern
2Bundesamt fiir Seeschifffahrt und Hydrographie, Leitstelle fiir Meerwasser, Meeresschwebstoff und -sediment

3Bundesamt fir Strahlenschutz
“Max Rubner-Institut, Institut fiir Sicherheit und Qualitit bei Milch und Fisch
Leitstelle fiir Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Herkuntft

SDeutscher Wetterdienst, Zentrale Offenbach/Main, Leitstelle fiir Luft und Niederschlag
Sphysikalisch-Technische Bundesanstalt, Braunschweig, Spurenmessstelle fir Luft

Abbildung 20.1
Das Epizentrum des GroBen Ostjapanischen Erdbebens und die Lage der Kernkraftwerksanlage Fukushima-Daiichi

m Messergebnisse aus Deutschland im Zusammenhang mit den Reaktorunfallen in Fukushima



Der Unfallhergang

Am 11. Marz 2011 um 14:46 Ortszeit wurde Japan
von einem extrem grof3en Erdbeben erschittert, des-
sen Epizentrum vor der Kiste der Prafektur Miyagi
lag. Durch das GroRe Ostjapanische Erdbeben, wie
es offiziell bezeichnet wird, wurde ein aul3erordent-
lich groRer Tsunami ausgeldst. Die Naturkatatrophe
forderte Uber 15000 Todesopfer. 3600 Menschen
werden noch vermisst. Ungefahr eine Stunde nach
dem Erdbeben erreichte die Flutwelle die Kernkraft-
werksanlage Fukushima-Daiichi in der Prafektur Fu-
kushima (Abbildung 20.1). Da sie mit 14 m die H6he
der Schutzdamme von 5,7 m bei weitem Uberstieg,
wurden die Reaktorgebaude uberflutet [67]. Dadurch
fielen die fur die Notstromversorgung benétigten Die-
selgeneratoren im Untergeschol} der Reaktorblécke
1 und 2 aus. Die Kihlung der Brennstabe wurde da-
durch unterbrochen und da die Brennelemente frei
lagen, kam es zu Kernschmelzen in den Reaktorbld-
cken 1, 2 und 3. Das Lagerbecken in Block 4, in dem
sich zum Zeitpunkt des Ungliicks der ausgelagerte
Reaktorkern befand, wurde ebenfalls nicht ausrei-
chend gekduhlt.

Freisetzung und Ausbreitung

Durch Wasserstoffexplosionen in den Blocken 1, 2
und 4 und durch MalRnahmen zur Druckentlastung
wurden radioaktive Stoffe in groRem Male freige-

uGy/h
0,6

setzt und je nach vorherrschenden Windverhaltnis-
sen meist in dstlicher Richtung auf den Pazifik trans-
portiert, aber teilweise auch Uber Land verfrachtet
und deponiert (Abbildung 20.2, (monitoring.tokyo-ei-
ken.go.jp/monitoring/hourly_data.html)). Auf der
achtstufigen Internationalen Bewertungsskala fir
Nukleare Ereignisse (INES) wurde der Unfall in Stu-
fe 7, das ist die hochste Stufe, eingeordnet. Eine Be-
schreibung und Bewertung von Ablauf und Ursachen
findet sich im BfS-Bericht ,Die Katastrophe im Kern-
kraftwerk Fukushima nach dem Seebeben vom 11.
Méarz 2011“[68] .

Das Netzwerk zur Uberwachung der Einhaltung des
Kernwaffenteststoppabkommens (Comprehensive
Test-Ban Treaty, CTBT, siehe Kapitel 10) zeigte die
weltweite Ausbreitung der luftgetragenen radioakti-
ven Gase und Partikel. Die Luftmassen erreichten
nach zwei Tagen den Osten Russlands und nach
weiteren zwei Tagen die Westkulste der Vereinigten
Staaten. Am 20. Marz wurden radioaktive Spuren-
stoffe durch die CTBT-Messstation in Island detek-
tiert und in den folgenden Tagen von den Spuren-
messtellen in Deutschland nachgewiesen
(www.bfs.de/de/ion/imis/spurenmessungen.html).

Der Aquator bildete zuerst eine Barriere fiir die Luft-
massen, ab Mitte April wurden radioaktive Stoffe aus
Fukushima aber auch auf der Stidhalbkugel nachge-
wiesen (www.ctbto.org).
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Ortsdosisleistung in Tokio-Shinjuku (Messungen des Tokyo Metropolitan Institute of Public Health)
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Messergebnisse

Nach der Freisetzung von — primar leichter fliichtigen
— Radionukliden in die Atmosphare war zu erwarten,
dass die internationalen und nationalen Uberwa-
chungssysteme diese mit Nachweisempfindlichkei-
ten bis in den Bereich von Mikrobecquerel pro Kubik-
meter erfassen wirden [69]:

+ Das Radionuklidmessnetz der Comprehensive
Test-Ban-Treaty Organisation (CTBTO), mit dem
aerosolgebundene Radionuklide und Xenoniso-
tope gemessen werden sowie

+ Einrichtungen zur Uberwachung der Radioaktivi-
tat in der Atmosphéare im Rahmen nationaler und
internationaler Regelungen (AVV-IMIS, Sparse
Network nach Art. 35/36 EURATOM).

Spurenmessungen weltweit - das Radionuklid-
messnetz der CTBTO

Die Internationale Organisation zur Uberwachung
des Kernwaffenteststoppabkommens (Comprehen-
sive Nuclear-Test-Ban Treaty Organization, CTBTO)
verfugt Uber ein weltweites Netzwerk von zurzeit 60
in Betrieb befindlichen Radionuklidmessstationen,
welches in Tagesproben die an Luftstaub gebunde-
nen y-Strahlen emittierenden Radionuklide analy-
siert. Darlber hinaus sind 27 dieser Stationen mit
Systemen zur Messung von radioaktiven Xenoniso-
topen ausgestattet. Die Messstationen der CTBTO
zielen nicht auf einen moglichst schnellen Nachweis
von Radionukliden ab, sondern sind darauf ausge-
legt, kleinste Spuren kiinstlicher Radionuklide aus
Kernwaffenversuchen sicher und belastbar nachwei-
sen zu kénnen. Durch die hierfir eingesetzten zeit-
aufwandigen Verfahren stehen die Ergebnisse z.B.
der Luftstaubmessungen erst mit einem Verzug von
ca. drei Tagen nach Ende des Probenentnahmezeit-
raums zur Verfigung.

Bereits in den Proben vom 14.03.11 (Station Petro-
pavlovsk, Kamtchatka) und 15.03.11 (Station Taka-
saki, Japan) wurden kinstliche, aus Fukushima frei-
gesetzte Radionuklide nachgewiesen. Der Verlauf
der Ausbreitung in der nérdlichen Hemisphéare konn-
te anhand der Daten aus dem Radioaktivitdtsmess-
netz der CTBTO verfolgt werden. Auf der Stidhalbku-
gel wurden in diesem Zeitraum keine Radionuklide
aus Fukushima detektiert, was sich mit dem sehr ge-
ringen Austausch von Luftmassen zwischen der
Nord- und der Sudhemisphéare erklaren lasst. Ledig-
lich in Neuguinea und auf den Fidschi-Inseln, die zu
dieser Zeit noch im Einflussbereich der Luftmassen
der ndrdlichen Hemisphare lagen, wurden kurzzeitig
auch radioaktive Spuren aus Fukushima nachgewie-
sen.

Auf Grund der Messergebnisse aus diesem Mess-
netz und der regelmaflig durchgefihrten
Ausbreitungsrechnungen war es moglich, das Ein-
treffen der kontaminierten Luftmassen in Europa fir
Mitte/Ende der 12. Kalenderwoche recht prazise vor-
herzusagen. Die Nutzung dieser Daten war von gro-
Rer Bedeutung fur die Einschatzung der radioalogi-
schen Lage in Europa und Deutschland sowie zur In-
formation der Entscheidungstrager und der Offent-
lichkeit.

Flugzeugmessungen

Deutschland erreichte die radioaktive Wolke am 21.
Mérz, also zehn Tage nach dem Beginn des Unfalls.

Auf Grund der meteorologischen Prognosen wurden
am 23. und 30. Mérz Messflige im deutschen Luft-

raum zur Uberwachung der Radioaktivitat in der At-
mosphare durchgefihrt (Abbildung 20.3). Der erste
Messflug ergab fiir die nuklidspezifischen Messun-

gen keine Werte oberhalb der Nachweisgrenze.

Der zweite Messflug am 30. Marz wurde gestartet,
nachdem an verschiedenen Bodenmessstationen
31 in der bodennahen Luft nachgewiesen worden
war.
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Abbildung 20.3
Flugrouten der Messfliige des DWD am 23.3.2011 (blau)
und am 30.3.2011 (rot und gelb)

Die Messung und Auswertung der Filter des AuRen-
lastkdrpers im Zentrallabor in Offenbach lieferte er-
hohte Werte des Radionuklids '3'1. Fiir die beiden
Filterproben wurden Aktivitdtskonzentrationen von
1,7 mBg/m3 und 2,6 mBq/m? Luft festgestellt. Die
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Werte lagen damit in einem niedrigen Bereich, aber
dennoch deutlich Gber den Nachweisgrenzen von
0,3 mBq/m3 und 0,2 mBq/m3. Die Bodenmessstatio-
nen wiesen zum 30. Marz Aktivitatskonzentrationen
in der bodennahen Luft im Bereich von 2-7 mBq/m3
auf.

Spurenmessungen in Deutschland

Als Teil der Uberwachung der Umweltradioaktivitét
werden zur Bestimmung geringster Aktivitdtskonzen-
trationen in der Luft Systeme zur Spurenanalyse
beim Bundesamt fir Strahlenschutz (BfS), dem
Deutschen Wetterdienst (DWD) und der Physika-
lisch-Technischen Bundesanstalt (PTB) betrieben.
Vier dieser Probenentnahmestellen sind zudem Be-
standteil des Sparse Network gem. Art. 35/36 des
EURATOM Vertrages (vgl. Kapitel 5, Die Berichter-
stattung an die Europaische Kommission mit Hilfe
von IMIS):

* Braunschweig (PTB) — ,Deutschland-Nord*
» Potsdam (DWD) — ,Deutschland-Ost*,
» Offenbach (DWD) — ,Deutschland-Mitte“ und
« Schauinsland/Freiburg (BfS) — ,Deutschland-
Sad“.
Der Zeittakt fur die Probenentnahme an diesen vier
Spurenmessstellen wurde ab dem 23.03.11 von wo-
chentlicher auf tagliche Probenentnahme der aero-
solgebundenen Radionuklide umgestellt, um Ergeb-
nisse mit hoher zeitlicher Auflésung zu erhalten. Die
PTB und das BfS verfuigen tber einen zweiten Hoch-
volumensammler am jeweiligen Probenentnahmeort,
der DWD an seiner Station in Offenbach. Diese wur-
den weiterhin im wdchentlichen Rhythmus betrieben.
Dies hatte den Vorteil, dass neben einer hohen zeit-
lichen Auflésung mit einer hdheren Nachweisgrenze
(NWG bezogen auf 89Co: ca. 20 pBg/m? bis 30 uBg/
m?3) auch zusatzlich Messergebnisse mit der ge-
wohnten Empfindlichkeit (NGW bezogen auf 69Co:
ca. 0,3 yBg/m?) erhoben werden konnten. Ver-
gleichswerte der Routinemessungen finden sich in
Kapitel 10, Spurenmessung in der Bodennahen Luft.

Die Messergebnisse wurden von der Leitstelle Spu-
renanalyse im BfS zusammengefasst und an das
BMU, die IAEA sowie an die Europaische Union (EU)
berichtet. Daneben wurden sie im System der elekt-
ronischen Lagedarstellung des Notfallschutzes
(ELAN) bereit gestellt und zentral auf den Internetsei-
ten des BfS veroffentlicht. Dezentral wurden auch die
Internetseiten der PTB und des DWD zur Verdéffentli-
chung von Messwerten genutzt.

Ab dem 21.04.2011 wurde der Probenentnahmezeit-
raum in Absprache mit dem BMU vom taglichen zu-
nachst auf einen zwei- bzw. dreitaglichen Rhythmus
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und ab dem 09.05.2011 wieder auf wochentliche
Probenentnahme (Normalbetrieb) umgestellt, da die
beobachteten Aktivitatskonzentrationen fiir 3"l nahe
den Nachweisgrenzen bzw. zeitweise schon darun-
ter lagen.

In den Proben vom 23.03.11 wurde zunachst 31| an
den Spurenmessstellen in Braunschweig, Potsdam
und Offenbach nachgewiesen, am darauf folgenden
Tag dann auch an der Messstation Schauinsland.
Die Zeitverlaufe der Aktivitatskonzentrationen von
131),134Cs und '37Cs in Abbildung 20.4 zeigen einen
ahnlichen Verlauf. Der zeitliche Versatz des ersten
Anstiegs der Aktivitatskonzentrationen belegt die
Durchzugsrichtung der kontaminierten Luftmasse
von Nordwesten nach Stdosten und verdeutlicht
auch die Auswaschung der an den Luftstaub gebun-
denen Radionuklide durch Niederschlage auf dem
Transportweg. Dem entsprechend variierten die ma-
ximalen Aktivitdtskonzentrationen in den Proben
Ende Marz fir '3'l zwischen 3,7 mBg/m? (Potsdam)
und 1,1 mBg/m? (Schauinsland). Fiir 3*Cs und
137Cs wurden in Potsdam und Offenbach maximale
Aktivitdtskonzentrationen von ca. 0,4 mBg/m? ge-
messen. In Braunschweig und auf dem Schauins-
land lagen die Maximalwerte bei ca. 0,1 mBg/m3. Im
weiteren zeitlichen Verlauf glichen sich durch die
Vermischung der Luftmassen die Zeitverldufe der
verschiedenen Standorte weiter an. So wurde ein
zweites Maximum der Aktivitdtskonzentrationen am
05.04.11 an allen Stationen zeitgleich mit &hnlichen
Aktivitatskonzentrationen nachgewiesen. Die Aktivi-
tatskonzentrationen der Radionuklide in der Luft nah-
men in der Folge u.a. durch Verdlinnung und radio-
aktiven Zerfall kontinuierlich ab. Der Zeitverlauf fir
131 zeigt, bedingt durch dessen recht kurze Halb-
wertszeit von 8 Tagen, den steilsten Abfall. Die ma-
ximale Aktivitatskonzentration, die nach Tschernobyl
am 01.05.1986 im Bayerischen Wald gemessen wur-
de, betrug 10 Bq/m3fiir '37Cs und 20 Bq/m? fiir 131,

Neben den an Luftstaub gebundenen Radionukliden
wurden auch gréRRere Mengen radioaktiver Edelgase
(z.B. 133Xe) freigesetzt, die in der Atmosphéare unge-
hindert transportiert wurden. Abbildung 20.5 zeigt
den Zeitverlauf der Xenonaktivitatskonzentration an
den vier Spurenmessstellen (Wochenproben) sowie
der CTBT-Messstation auf dem Schauinsland (Ta-
gesproben). Auch hier zeigt sich der bereits erlauter-
te zeitliche Versatz des Eintreffens der kontaminier-
ten Luftmasse an den Spurenmessstellen. Im weite-
ren Verlauf sind hier jedoch nur noch geringe Unter-
schiede zwischen den einzelnen Spurenmessstellen
zu beobachten. Als Vergleich ist die Aktivitatskon-
zentration eingezeichnet, die in der Folge der Reak-



torkatastrophe von Tschernobyl in der Wochenprobe
vom 28.04. bis 05.05.1986 an der Spurenmessstelle
Schauinsland ermittelt wurde. Der Maximalwert wur-
de in der Tagesprobe vom 01.05.1986 mit 106 Bq/m3
bestimmt

Fur die Analyse der Wochenproben fir IMIS wird ein
integrierendes Messverfahren verwendet (siehe Ka-
pitel 10, Spurenmessung in der Bodennahen Luft),
das Messsystem fiir die CTBT ermoglicht nuklidspe-
zifische Analysen. Auf Grund des langen Transport-
weges bis Europa trugen nur das Hauptisotop 133xe
(Halbwertszeit; 5,25 Tage) und das Isomer 131mxe
(Halbwertszeit: 11,9 Tage) zur Gesamtaktivitatskon-
zentration bei, so dass ein Vergleich der Ergebnisse
beider Verfahren méglich ist und gute Ubereinstim-
mung zeigt (Abbildung 20.5).

Spurenmessungen in Europa - ,,Ring of Five*

Eine umfassende, schnelle gegenseitige Information
Uber die Kontamination des europaischen Luftraums
wurde insbesondere mdglich tber ein informelles
Netz von Laboratorien zur Spurenmessung, dem so-
genannten ,Ring of Five“ (Ro5).

Bg/m?®

Der ,Ring of Five“ ist ein informelles Netzwerk zur In-
formation seiner Mitglieder tUber auffallige Messer-
gebnisse bei der Spurenanalyse von Radionukliden
in der bodennahen Luft [70]. Vorrangiges Ziel des
Ro5 ist es, so schnell wie mdglich alle Partner im
Netz Uber die verfligbaren Messergebnisse zu infor-
mieren, auch in Form von Rohdaten. Dadurch wird
schnellstmoglich ein Bild der Lage erhalten, wie z.B.
auch nach der Freisetzung von 137Cs aus einem
Stahlwerk bei Gibraltar 1998 [71].

Nach der ersten Beobachtung kontaminierter Luft-
massen in Island begann ein kontinuierlicher Mess-
datenaustausch im Ro5 am 23.03.11. Mit dem
Durchzug der ersten von zwei ,radioaktiven Wolken*
Uber Mitteleuropa konnten so in den folgenden Ta-
gen sehr schnell deren Zugrichtung von Nordwest
nach Sudost und der zeitliche und geographische
Verlauf der Aktivitdtskonzentration in der Luft ermit-
telt werden.

Eine Zusammenstellung und Diskussion der im Ver-
lauf des Ereignisses im Ro5 erhobenen Daten findet
sich in einer gemeinsamen Publikation [72].
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Zeitverlauf der Aktivitaitskonzentrationen von Radioxenon an den vier Spurenmessstellen sowie der CTBT-

Messstelle auf dem Schauinsland

Niederschlag

Aus den vom DWD gemessenen Aktivitatskonzent-
rationen von 311 im Niederschlag lasst sich die depo-
nierte Aktivitat berechnen, die aus dem Fukushima-
Ereignis stammt (siehe Tabelle 20.1). Vergleichwerte
fur die dem Erdboden durch Niederschlage zuge-
fuhrte Gesamtbetaaktivitat finden sich in Kapitel 9,
Messnetz fur Luft und Niederschlag.

Gewasser

Ausbreitungsberechungen zeigten, dass von dem
Reaktorunfall in Fukuschima fir Deutschland keine
radiologisch relevanten Eintrage radioaktiver Stoffe
in Gewasser zu beflrchten waren. Zu erwarten wa-
ren allenfalls Spuren von Radioaktivitat. Nachdem
Uber geringe Aktivitdtskonzentrationen von 3 und
137Cs vom BfS an der Messstation Schauinsland be-
richtet wurde, wurden mit und nach den ersten Nie-
derschlagen gezielt Wasserproben aus dem Rhein
bei Koblenz enthommen und gammaspektrometrisch
untersucht. 1371 wurde mit ca. 5 und '37Cs mit

13 mBqg/l gemessen, 134Cs wurde nicht nachgewie-
sen. Da '34Cs nicht nachgewiesen wurde, deutet
dies eher darauf hin, dass 3" und '%7Cs auf die Vor-
belastung des Rheinwassers aus Nuklearmedizin
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bzw. Tschernobyl-Unfall und Kernwaffenfallout zu-
rickzufihren sind. Die Messwerte liegen in Berei-
chen, die auch in der Zeit vor dem Fukushima-Unfall
gemessen wurden. Die danach im Rahmen des Rou-
tinemessprogramms sowohl vom Bundesamt fir Ge-
wasserkunde (BfG) als auch von den Landern ermit-
telten Aktivitatskonzentrationen an Wasserproben
zeigten diesbeziglich keine besonderen Auffalligkei-
ten (vgl. Kapitel 12, Radioaktive Stoffe in Binnenge-
wassern).

Ostsee

Im Sommer 2011 wurden an sieben Positionen in der
westlichen Ostsee Schwebstoffproben aus jeweils

8 m® Seewasser mittels Durchflusszentrifuge ent-
nommen. Das fur Kernkraftwerksunfélle, also auch
fur den Fukushimaunfall, charakteristische Nuklid
134Cs konnte jedoch nicht nachgewiesen werden.
Die gefundenen spezifischen Aktivitaten an 137¢cs
von 5 — 30 Bqg/kg TM sind fur den Schwebstoff in der
Ostsee auf Grund der Hinterlassenschaft von
Tschernobyl charakteristisch und lassen sich nicht
mit Fukushima in Zusammenhang bringen (vgl. Kapi-
tel 14, Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee).



Tabelle 20.1

Im Mérz 2011 abgelagerte |

DWD-Messstation 131) Bq/m?
Schleswig 22,18
Fehmarn 4,24
Arkona 0
Norderney 6,05
Hamburg 14,54
Rostock 3,43
Greifswald 4,76
Bremen 0
Seehausen 7,56
Angermunde 2,81
Lingen 10,16
Bad Lippspringe 3,8
Hannover 3,4
Magdeburg 2,87
Potsdam 1,51
Essen 53
Kahler Asten 5,34
Brocken 11,21
Artern 0
Cottbus 3,77

Datenquelle: DWD

Messungen von reprasentativen Umweltmedien
nach dem Durchzug der radioaktiven Wolke aus
Fukushima

Nach den ersten Meldungen von Spuren der kinstli-
chen Radionuklide '3'I und '37Cs in Luftfilterproben
der BfS-Messstation Schauinsland, begann die Leit-
stelle in Kiel reprasentative Umweltmedien aus der
Umgebung regelmaRig zu untersuchen. Die repra-
sentativen Umweltmedien waren Rohmilch (stellver-
tretend fir Nahrungsmittel tierischer Herkunft), Win-
terlauch (stellvertretend fir pflanzliche Nahrungsmit-
tel) bzw. Weidebewuchs (stellvertretend fir Futter-
mittel). Ergebnisse der Routinemessungen finden
sich in Kapitel 16, Boden, Pflanzen, Futtermittel,
Milch und Gesamtnahrung.

Beschreibung der Proben und deren Ursprung:

Rohmilch: Ab dem 31.03.2011 wurden 10-Liter-Pro-
ben aus der Sammelmilch der Kuhherde (ca. 80 Tie-
re) der Versuchsstation des MRI in Schaedtbek bei
Kiel ein- bis zweimal woéchentlich morgens genom-
men. Uber den gesamten Untersuchungszeitraum
(bis 18.05.2011) wurde die Herde in einem Uber-

-Aktivitat Bqlm2 (aus Messdaten fiir Aktivitat im Niederschlag und Niederschlagsmenge)

DWD-Messstation 131) Bg/m?
Gorlitz 2,39
Aachen 7,49
Barweiler 2,05
Wasserkuppe 28,9
Gera 0,73
Zinnwald 5,31
Trier 12,78
Offenbach 13,13
Wirzburg 4,45
Hof 4,66
Saabriicken 17,85
Rheinstetten 16,14
Nurnberg 8,47
Regensburg 1,74
Lahr 16,19
Stotten 14
Minchen 14,22
Fuarstenzell 7,46
Konstanz 13,96
Garmisch-Partenkirchen 11,75

dachten aber seitlich offenen sog. Laufstall gehalten
und mit Winterfltterung versorgt. Es fand wahrend
dieser Periode keine Weidefltterung statt.

Lauch: Ab dem 24.03.2011 wurden zweimal wo-
chentlich und ab dem 29.04.2011 einmal wéchentlich
Freiland-Lauchproben von einem Feld in der Nahe
von Schinkel (bei Kiel) enthommen. Dies war die ein-
zige zu dieser Jahreszeit in Schleswig-Holstein ver-
fugbare Freiland-Blattgemusesorte. Die Pflanzen
standen an diesem Standort Uber den Winter und
waren bereits zu Beginn des Untersuchungszeitrau-
mes gut entwickelt. Zur Probenentnahme wurden die
Pflanzen 1 bis 2 cm oberhalb des Bodens abge-
schnitten. Die Probenmengen betrugen jeweils 2 bis
4 kg Frischmasse.

Weidebewuchs: Ab dem 01.04.2011 wurden zwei-
mal wdchentlich, ab dem 29.04.2011 einmal wo-
chentlich, vom selben 1 Hektar grof3en Areal einer
Dauerweide der Versuchsstation des MRI (s.0.) an
14 zuféllig ausgewahlten Stellen Bewuchsproben ge-
nommen. Bei der Wahl der 14 Stellen wurde darauf
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geachtet, dass sie im Laufe des Untersuchungszeit-
raums nicht bereits beprobt waren.

Zu Beginn des Untersuchungszeitraumes hatte die
Wachstumsphase der Weidepflanzen noch nicht be-
gonnen. Die Proben wurden daher durch Rupfen
statt durch Schneiden entnommen und die Gesamt-
probenmenge war etwas kleiner (ca. 2 kg Frischmas-
se) als die ab 08.04.2011 wahrend der Wachstum-
sphase genommenen Proben (2 bis 5 kg Frischmas-
se).

Probenvorbereitung vor der gammaspektromet-
rischen Untersuchung:

Milch: Die Milchprobe wurde in der Meierei des MRI
bei 55 °C homogenisiert und konserviert. Da nur au-
Rerst geringe Aktivitaten zu erwarten waren, wurde
die gesamte 10 I-Probe Uber mit Anionenaustau-
scherharz gefiillte Sdulen gegeben, um das gesamte
lod der Milch auf dem Harz zu binden und aufzukon-
zentrieren. Bei der Gammaspektometrie ergab die
Messung des Harzes eine deutlich kleinere Nach-
weisgrenze fur das 131 im Vergleich zur direkten
Messung der flissigen Milchprobe. Zur Prifung ob
weitere Radionuklide vorhanden waren, wurde zu-
satzlich ein 1-Liter-Aliquotenteil der flissigen, eluier-
ten Milch gammaspektrometrisch untersucht.

Weidebewuchs und Lauch: Die Proben wurden frisch
und sofort nach Ankunft im Labor, ohne Zwischenla-
gerung oder Vorbehandlung (z.B. Waschen) bear-
beitet. Nach Entfernung von verwelkten Teilen oder
Fremdmaterial u. 8. wurden Teilproben (etwa 1 kg)
dieser Probenarten mit ca. 25 ml wassriger 10 mol / |
NaOH in einem Kiichenhomogenisator zu einem Brei
zerkleinert. (Die NaOH-Lésung wurde hinzugefugt
um lodverluste durch Verflichtigung wahrend der
Messung zu vermeiden). Das Homogenisat wurde
dann in 1-Liter-Marinellibecher fir die gammaspekt-
rometrischen Untersuchungen Uberfuhrt.

Ergebnisse der Messungen:

Die Ergebnisse der Messreihen sind in den Abbildun-
gen 20.6 bis 20.10 dargestelit. In Milch wurde 31 in
den Proben vom 31.03. bis zum 11.04.2011 nachge-
wiesen. Am 14.04. und 18.04.2011 lagen die Werte
bereits unterhalb der Nachweisgrenze von 2 mBq
pro Liter. Die spater genommenen Proben wurden
sogar bis zum Erreichen einer 131) Nachweisgrenze
von 1 mBq pro Liter gemessen. Bei den direkt ge-
messenen Milchproben lagen die Aktivitatskonzent-
rationen der Casium-Radionuklide '3*Cs und '37Cs
unterhalb der Nachweisgrenzen von 30 bis 40 mBq
pro Liter.

Bei den Lauchproben wurden in dem Zeitraum vom
31.03. bis zum 26.04.2011 Aktivitatskonzentrationen
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Abbildung 20.6

Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen des Radionuklids '3l in der Milch von Kiihen der Versuchsstation

Schéadtbek im Jahr 2011 (keine Weidefiitterung!)
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fiir 1311 deutlich oberhalb der Nachweisgrenze von
40 mBq pro kg Frischmasse gemessen. Vom 30.03.
bis 08.04.2011 blieben die Messwerte nahezu kons-
tant, bevor sie entsprechend der physikalischen

Halbwertszeit dieses Radionuklids abnahmen. Akti-
vitaten von '34Cs und '37Cs wurden lediglich in den
Proben vom 08.04. und 11.04.2011 knapp oberhalb
der Nachweisgrenzen gefunden.
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Abbildung 20.7

Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen der Radionuklide'3! I,134Cs und "¥7Cs in Freiland-Lauch von einem

Feld bei Schinkel (Schleswig-Holstein) im Jahr 2011

Die Weidebewuchsproben wiesen die groten Aktivi-
tatskonzentrationen der drei Nuklide auf. Auch in die-
ser Probenart nahmen die Werte erst ab dem
08.04.2011 mehr oder weniger kontinuierlich ab und
blieben bis etwa Mitte Mai oberhalb der respektiven
Nachweisgrenzen. Die Interpretation des zeitlichen
Verlaufes der Werte wird durch einige Faktoren er-
schwert:

1. Das unterschiedliche und nicht bekannte Deposi-
tionsmuster am Probenentnahmeort. Die nahe-
gelegene DWD-Messstelle in Schleswig (etwa

35 km nérdlich von Kiel) berichtete von zwei '37I-
haltigen Niederschlagen (1,16 bzw. 1,19 Bg/l) am
31.03 und am 05.04.2011. Laut DWD wurden die
Niederschlagsmessungen vom 30.03. bis zum

18.04.2011 durchgeflihrt und dann eingestellt, da

keine Spuren von 31 mehr zu erkennen waren.

2. Die zunehmende Verdinnung der Aktivitatskon-
zentrationen der Radionuklide durch das Einset-
zen der Wachstumsperiode der Weidepflanzen
ab etwa der ersten Aprilwoche.

3. Der Einfluss von anderen radiodkologisch rele-
vanten Variablen wie Auschwaschungen oder
Resuspension von Nukliden (nach z. B. heftigen

Regenfallen) oder Verdunstungseffekte insbe-
sondere bei lodnukliden.

4. Der o.g. physikalische Zerfall des kurzlebigen
31} innerhalb des Untersuchungszeitraumes.
Jedoch stimmen die beobachteten Aktivitatskonzen-
trationen Uber den Zeitraum 01. bis 08.04. 2011 ins-
besondere fiir 131 und '37Cs mit der Beobachtung
von kontaminiertem Niederschlag am 31.03. und am
05.04.2011 der DWD-Messtellen in Schleswig zeit-

lich Gberein.

Die kurzlebigen Spaltprodukte 131 und "34Cs wer-
den in Pflanzen- und Nahrungsmittelproben in
Deutschland seit vielen Jahren nicht mehr nachge-
wiesen. Die 137 Cs-Aktivitatskonzentrationen in Wei-
debewuchs in Schleswig-Holstein liegen im Mittel un-
terhalb 0,30 Bg/kg FM mit Maximalwerten bis 1,6 Bqg/
kg FM. Die hier beobachteten Werte waren daher fur
sich allein genommen nicht untypisch. Die Zunahme
der Werte fiir '37Cs vom 01. bis 08.04.2011 jedoch
sowie die spatere Abnahme unter die Nachweisgren-
ze von 20 mBg/kg FM deuten darauf hin, dass sich in
der ersten April-Woche auch zusatzliches 137Cs auf
dieser Weide niedergeschlagen hat.
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Abbildung 20.8

Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen des Radionuklids 311 in Weidebewuchs der Versuchsstation
Schadtbek im Jahr 2011
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Abbildung 20.9

Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen des Radionuklids '34Cs in Weidebewuchs der Versuchsstation
Schadtbek im Jahr 2011

Messergebnisse aus Deutschland im Zusammenhang mit den Reaktorunféllen in Fukushima m



Bag/kg FM

1,0

0,8 -

0,6 -

—#—Cs-137 in Weidebewuchs

® Wert unter der Nachweisgrenze

0,4

0,2 -

OO 1 L L T
25.4. 25. 9.5.

"28.3. 4.4, 11.4. 18.4.

Abbildung 20.10

16.5. 23.5.

Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen des Radionuklids '37Cs in Weidebewuchs der Versuchsstation

Schéadtbek im Jahr 2011

Wegen der zeitlichen Ubereinstimmung mit dem
Durchzug der radioaktiven "Wolke" aus den havarier-
ten Kernreaktoren in Fukushima liegt es nahe, diese
als die einzige Quelle der hier berichteten Kontami-
nationen anzunehmen. Andererseits ist es nicht aus-
zuschlieBen, dass geringe Beitrage zu den 1311-Kon-
taminationswerten von gasférmigen Leckagen aus
einer 13 I-Produktionsanlage in Budapest (Ungarn)
stammt’. Storfalle als mogliche Quelle in diesem
Zeitraum sind jedoch nicht bekannt. Die hier berich-
teten Messwerte spiegeln den direkten Niederschlag
auf der Oberflache von Pflanzen wider. Die zu einem
spateren Zeitpunkt zu erwartenden Aufnahme von
den Cs-Nukliden aus dem Boden uber die Wurzeln

T Nach Spuren-Nachweisen von 3"l in der 44. KW in
mehreren Landern in Zentraleuropa wurden u.a von
der IAEA Recherchen zur Herkunft dieses Radionuklids
durchgefiihrt. In der Folge gaben im November 2011
ungarische Behdrden bekannt, dass von Januar bis
Mai 2011 ca. 300 GBq '3'l aus einer Radionuklidpro-
duktionsanlage in Budapest wegen Problemen mit der
Filteranlage in die Luft freigesetzt wurden. Die Haupt-
freisetzung fand vom 5. bis 12. April statt. Im Sep-
tember und Oktober gab es zusétzliche Freisetzungen
von insgesamt 324 GBq. Es ist bisher unklar, ob ein
Teil des im Friihjahr freigesetzten'3'l  nach
Deutschland gelangen und sich hier niederschlagen
konnte.

der Pflanzen wird jedoch vernachléssigbar und im
Rahmen der routinemaRigen Uberwachung gemaR
IMIS nicht nachweisbar sein. Im Sinne einer Strah-
lenexposition der Menschen in Deutschland ist diese
zusatzliche Kontamination der Umwelt unbedeutend.

Bedingt durch die lange Wegstrecke der radioaktiven
Wolke erreichte Deutschland lediglich ein duf3erst
geringer Anteil der in Fukushima freigesetzten radio-
aktiven Stoffe. Die Ergebnisse der hier beschriebe-
nen Untersuchungen zeigen jedoch eindrucksvoll,
dass selbst so kleine Spuren davon mit der im Rah-
men des IMIS installierten Messkapazitat schnell
nachgewiesen werden. Zudem wird die Tauglichkeit
des Weidebewuchses als empfindlicher Indikator
von radioaktivem Fallout bestatigt.

Arzneimittel und Bedarfsgegenstande

Nach dem 11. Méarz dieses Jahres wurden in der Ar-
beitsgruppe zur Inkorporationsiiberwachung des
Bundesamtes fiir Strahlenschutz Ruckkehrer aus Ja-
pan untersucht. Parallel zu diesen Untersuchungen
wurden in der Leitstelle flr Arzneimittel und deren
Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstande Klei-
dungsstucke einiger untersuchter Personen gamma-
spektrometrisch gemessen. Abhangig davon, wann
sich diese Personen in Japan aufgehalten hatten,

Messergebnisse aus Deutschland im Zusammenhang mit den Reaktorunféllen in Fukushima



konnten die Isotope: 131I, 132I, 133I, 134Cs, 136Cs,

137¢Cs, 132Te mit geringen Aktivitdten in den gemes-
senen Proben nachgewiesen werden. Insgesamt
wurde festgestellt, dass die Hauptkontamination an
der Kleidung haftete und nicht am bzw. im Kérper zu
finden war.

In IMIS sind in den gepriften Proben aus Japan kei-
ne Auffalligkeiten aufgetreten. Hierbei wurden Be-
darfsgegenstande wie z. B. Verpackungsmaterialien
fur Lebensmittel und Kosmetika sowie Ausgangs-
stoffe flr die Kosmetikherstellung erfasst (vgl. Kapi-
tel 19, Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie
Bedarfsgegenstande).

Bewertung der radiologischen Lage in
Deutschland

Die gemessenen Werte stellten keine gesundheitli-
che Gefahrdung fir die Menschen und die Umwelt in
Deutschland und Europa dar, da sie ein Vielfaches
unterhalb der Strahlenbelastung durch naturliche
Radionuklide lagen. Die Messergebnisse, die bei
den unterschiedlichen Messverfahren unabhangig
voneinander erreicht wurden, lagen fir die kiinstliche
Strahlung durch radioaktive Partikel im Bereich von
wenigen tausendstel Becquerel je Kubikmeter Luft
und kdnnen nur mit den Methoden der Spurenanaly-

Messergebnisse aus Deutschland im Zusammenhang mit den Reaktorunféllen in Fukushima

se ermittelt werden. Ebenfalls nur mit Methoden der
Spurenanalyse war die Ermittlung der Aktivitatskon-
zentrationen radioaktiver Xenonisotope moglich, de-
ren Beitrag zur Strahlenbelastung, auch bei den
kurzzeitig erreichten Konzentrationen von einigen
Becquerel pro Kubikmeter Luft, nicht von radiologi-
scher Bedeutung war.

Zum Vergleich: Durch das natlrlich vorkommende
Edelgas Radon und dessen an Luftstaub gebunde-
nen Folgeprodukte liegen die Aktivitatskonzentratio-
nen dieser naturlich vorkommende Radionuklide in
Deutschland im Freien kontinuierlich bei einigen
Becquerel je Kubikmeter Luft. Standortabhangig
schwanken diese Werte, weil die Radonkonzentrati-
on vom geologischen Ausgangsgestein und der Wet-
terlage beeinflusst wird. Der 24-stiindige Aufenthalt
in einem Bereich mit einer '3'I-Aktivitatskonzentrati-
on von beispielsweise 5 mBq/m3 Luft (in dieser Gro-
Renordnung lagen die hdchsten Ergebnisse der
Messstationen Braunschweig und Potsdam am
29.03.2011) fuhrt fur einen Erwachsen zu einer zu-
satzlichen Strahlenbelastung von etwa einem milli-
ardstel Sievert. Dies entspricht in etwa der naturli-
chen Strahlenbelastung bei einer Minute Aufenthalt
im Freien.
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EIGENSCHAFTEN DER IM TEXT ERWAHNTEN RADIONUKLIDE







a= Alphastrahlung y= Gammastrahlung
™= Betastrahlung &= Elektroneneinfang
B*= Positronenstrahlung R= Rontgenstrahlung

SI-EINHEITEN IM STRAHLENSCHUTZ
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Aerosol
Aktivitat

Alphastrahler
anthropogen
Aquivalentdosis
Becquerel

Betastrahlung
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Dosis
Effektive Dosis

Energiedosis

Ereignisfall

Fallout

Gammastrahlung
Gammasubmersion
Ganzkorperdosis
Gray

Ingestion

Inhalation

Inkorporation
Intensivbetrieb

lonisierende Strahlen
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feste oder flissige Schwebeteilchen in Luft

Anzahl der je Sekunde zerfallenden Atomkerne eines radioaktiven
Stoffes

Radionuklide, die Alphateilchen (Heliumatomkerne) aussenden
durch den Menschen verursacht

Produkt aus Energiedosis und einem u.a. von der Strahlenart abhan-
gigen Bewertungsfaktor. Die Aquivalentdosis ist das MaR fiir die Wir-
kung einer ionisierenden Strahlung auf den Menschen

SI-Einheit der Aktivitat. Die Aktivitat von 1 Becquerel (Bq) liegt vor,
wenn 1 Atomkern je Sekunde zerfallt.

Teilchenstrahlung, bestehend aus beim radioaktiven Zerfall oder bei
der Spaltung von Atomkernen ausgesandten Elektronen

Beseitigung oder Verminderung von radioaktiven Verunreinigungen

Nicht-stochastisch; deterministische Strahlenschaden sind solche, bei
denen die Schwere des Schadens mit der Dosis variiert und ein
Schwellenwert bestehen kann, z.B. Hautrétung, Augenlinsentriibung
(siehe auch stochastisch)

Siehe Energiedosis und Aquivalentdosis

Summe der gewichteten mittleren Aquivalentdosen in den einzelnen
Organen und Geweben des Kdrpers. Der Wichtungsfaktor bestimmt
sich aus den relativen Beitragen der einzelnen Organe und Gewebe
zum gesamten Strahlenrisiko des Menschen bei Ganzkérperbestrah-
lung

Quotient aus der Energie, die durch ionisierende Strahlung auf das
Material in einem Volumenelement Ubertragen wird, und der Masse in
diesem Volumenelement

Ein Ereignis wie z.B. ein Unfall in einem Atomkraftwerk mit ,mdgli-
chen, nicht unerheblichen radiologischen Auswirkungen® (§1, Abs. 2
StrVG)

Aus der Atmosphare auf die Erde in Form kleinster Teilchen abge-
lagertes radioaktives Material, das zum Beispiel bei Kernwaffen-
versuchen entstanden ist

Energiereiche elektromagnetische Strahlung, die bei der radioaktiven
Umwandlung von Atomkernen oder bei Kernreaktionen auftreten kann

Strahlenexposition durch Gammastrahlung von radioaktiven Gasen in
der Atmosphare

Mittelwert der Aquivalentdosis (iber Kopf, Rumpf, Oberarme und Ober-
schenkel als Folge einer als homogen angesehenen Bestrahlung des
ganzen Korpers

SI-Einheit der Energiedosis

Aufnahme radioaktiver Stoffe mit der Nahrung

Aufnahme radioaktiver Stoffe mit der Atemluft

Aufnahme radioaktiver Stoffe in den menschlichen Kérper

Betrieb von IMIS im Ereignisfall mit verkiirzten Messintervallen und
erweiterten Messporgrammen (Intensivmessprogrammen)

Elektromagnetische- oder Teilchenstrahlen, welche die Bildung von
lonen bewirken kénnen (z.B.z.B. Alphastrahlen, Betastrahlen, Gam-
mastrahlen, Réntgenstrahlen)



In-situ-Messung
Isotop

Kontamination
Kosmische Strahlung
Median

Nuklearmedizin

Nuklid

Organdosis
Ortsdosis

Ortsdosisleistung
Radioaktive Stoffe
Radioaktivitat
Radiojod
Radionuklide

Sl-Einheiten

Sievert

Stochastisch

Strahlenbelastung
Strahlenexposition

Terrestrische Strahlung

Messung im Freien mit mobilen Messeinrichtungen (Feldmessung)

Atomart eines chemischen Elements mit gleichen chemischen Eigen-
schaften (gleicher Ordnungszahl), aber verschiedener Massenzahl

Verunreinigung mit radioaktiven Stoffen
Sehr energiereiche Strahlung aus dem Weltraum

Mittelwert, unterhalb dessen ebensoviele kleinere Werte wie oberhalb
groRere Werte liegen

Anwendung radioaktiver Stoffe in der Medizin zu diagnostischen und
therapeutischen Zwecken

Durch Protonenzahl (Ordnungszahl) und Massenzahl charakterisierte
Atomart

Mittelwert der Aquivalentdosis iiber ein Organ

Aquivalentdosis fiir Weichteilgewebe, gemessen an einem
bestimmten Ort

In einem kurzen Zeitintervall erzeugte Ortsdosis, geteilt durch die
Lange des Zeitintervalls

Stoffe, die Radionuklide enthalten

Eigenschaft bestimmter chemischer Elemente bzw. Nuklide, ohne
aulere Einwirkung Teilchen- oder Gammastrahlung aus dem Atom-
kern auszusenden

Radioaktive Jodisotope

Instabile Nuklide, die unter Aussendung von Strahlung in andere
Nuklide zerfallen

Einheiten des Internationalen Einheitensystems (Sl). Die Anwendung
der Einheiten im Strahlenschutzmesswesen ist durch die Ausfiih-
rungsverordnung zum Gesetz Uiber Einheiten im Messwesen vom
13.12.1985 (BGBI.I S.2272) geregelt

SI-Einheit der Aquivalentdosis
1 Sievert = 1 000 Millisievert (mSv) = 1 000 000 Mikrosievert (uSv)

Zufallsbedingt; stochastische Strahlenschaden sind solche, bei denen
die Wahrscheinlichkeit des Auftretens mit der Dosis variiert, nicht
jedoch deren Schwere (siehe auch deterministisch)

Siehe Strahlenexposition

Einwirkung ionisierender Strahlung auf den menschlichen Kérper oder
seine Teile

Strahlung der natiirlich radioaktiven Stoffe, die tiberall auf der Erde
vorhanden sind
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