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VORWORT

Die Uberwachung der Umweltradioaktivitit ist seit (iber 50 Jahren ein aktuelles Thema mit immer neu-
en Aspekten und Schwerpunkten. Letztlich ist sie eine Folge der Kernwaffenversuche in den 1950er
und 60er Jahren und dem damit verbundenen radioaktiven Fallout. Zur Umsetzung der Verpflichtun-
gen des Euratom-Vertrags von 1957 und im Zuge der groRtechnischen friedlichen Nutzung der Kern-
energie wurde diese Uberwachung ausgeweitet und zunehmend gesetzlich geregelt. Zusatzlich wurde
ab 1990 die Uberwachung der bergbaulichen Altlasten in den neuen Bundeslandern integriert.

Wahrend die Richtlinie zur Emissions- und Immissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen (REI) die
Uberwachung von kerntechnischen Anlagen regelt, wird die Uberwachung der radioaktiven Stoffe in
der Umwelt durch das 1986 verabschiedete Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG) und in Folge das
2017 verabschiedete Strahlenschutzgesetz (StrlSchG) vorgegeben.

Neben den messenden Institutionen kommt den , Leitstellen” eine wichtige Bedeutung zu. Sie sind je-
weils verantwortlich fiir festgelegte Umweltbereiche, z. B. Luft, Gewésser, Lebensmittel bzw. fiir Uber-
wachungsaufgaben bei kerntechnischen Anlagen, z. B. Abluft und Abwasser. Daher wurden sie jeweils
in den oberen Bundesbehdrden angesiedelt, deren Aufgaben ohnehin in diesen Umweltbereichen lie-
gen.

Die Quantifizierung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und die dazugehorige Bewertung stehen zuneh-
mend im 6ffentlichen Interesse. Ereignisse wie der Unfall im Kernkraftwerk Tschernobyl im Jahr 1986
und die Reaktorkatastrophe in Fukushima 2011 haben den Fokus der Fachleute und der Offentlichkeit
auf dieses Thema gelenkt. Die Konsequenzen aus diesen Ereignissen fanden und finden auch in gesetz-
lichen Regelungen ihren Niederschlag.

Um belastbares Datenmaterial zu erhalten, ist nicht nur die Ermittlung von Messwerten selbst, sondern
auch deren Qualitatssicherung unerlasslich. Hierzu organisieren die Leitstellen Ringversuche bzw. Ver-
gleichsmessungen, in der Regel unter Verwendung von Referenzmaterialien. Die Teilnahme an diesen
Ringversuchen bzw. Vergleichsmessungen dient den teilnehmenden Laboren bzw. Institutionen zur
Uberpriifung und Validierung der jeweils angewandten Verfahren. Die Ergebnisse dieser Ringversuche
bzw. Vergleichsmessungen spiegeln die hohe Qualitdt der Analysen und Messungen wider.

Die Leitstellen priifen die ermittelten Messdaten der Messstellen des Bundes und der amtlichen Mess-
stellen der Lander auf Plausibilitat, bevor diese in die Berichterstattung gegeniiber dem BMU und der
EU einflieRen. Die gepriiften Daten stehen dariiber hinaus tber entsprechende Plattformen anderen
Institutionen und auch der Offentlichkeit zur Verfiigung und werden fiir den internationalen Datenaus-
tausch verwendet.

AulBerdem arbeiten die Leitstellen standig an der Optimierung von Analysemethoden. Dabei steht die
schnelle Verfiligbarkeit von Messergebnissen im Falle eines radiologischen Ereignisses im Vordergrund.
Die Entwicklung automatisierter Verfahren, z. B. bei der Probenentnahme tragt der aktuellen Personal-
entwicklung Rechnung (z. B. Kapitel 6, “Umstellung der Niederschlagsprobenentnahme im DWD”,

Seite 50). Darliber hinaus beschéftigen sich die Leitstellen auch mit radio6kologischen Fragestellungen
und Modellen (z. B. Kapitel 11 “Triibe Aussichten fiir Fische? Modellierung der Strahlungseffekte auf
Fischaugen mittels Monte-Carlo-Simulation”, Seite 77).

Der vorliegende Bericht enthalt die Beitrage der Leitstellen fiir die Jahre 2017 bis 2019 (in einigen Fal-
len bis 2020). Der Schwerpunkt des Berichts liegt, wie auch in den Vorjahren, auf der Darstellung aktu-
eller Untersuchungen, Messergebnisse und (Weiter)Entwicklungen sowie auf der Betrachtung Gber-
greifender radiodkologischer Zusammenhange.






LEITSTELLEN ZUR UBERWACHUNG DER UMWELTRADIOAKTIVITAT

Leitstelle A - Luft und Niederschlag

Der Deutsche Wetterdienst ist eine dem Bundesministerium fiir Verkehr und digitale Infrastruktur
(BMVI) nachgeordnete Dienststelle mit Sitz der Zentrale in Offenbach am Main und einem weit ver-
zweigten Netz an Messstationen. Die Leitstelle ist im Referat ,Radioaktivitdtsiberwachung” der Abtei-
lung ,,Messnetze und Daten” eingebunden. Auf Grund der Messprogramme der Richtlinie zur Emissi-
ons- und Immissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen (REI) und der Allgemeinen Verwaltungs-
vorschrift zum Integrierten Mess- und Informationssystem zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat
(AVV IMIS) ist eine wesentliche Aufgabe des DWD die erforderlichen Messverfahren zu dokumentie-
ren, weiterzuentwickeln und den Qualitatsstandard zu halten.

Leitstelle B- Uberwachung der atmosphérischen Aktivitit
J y-Ortsdosisleistung, In-situ-Gammaspektrometrie
J Spurenanalyse, Neutronenortsdosis(leistung), y-Ortsdosis

Die Arbeitsschwerpunkte der Abteilung Notfallschutz des Bundesamtes fiir Strahlenschutz (BfS) liegen
in der fachlichen Unterstiitzung des Bundesministeriums fir Umwelt, Natuschutz und nukleare Sicher-
heit (BMU) in Fragen der Strahlenschutz- und der Notfallvorsorge. Fiir die beiden Leitstellen bedeutet
dies die Erflllung von Messaufgaben im Rahmen des , Integrierten Mess- und Informationssystems”
(IMIS), die Prifung und Zusammenfassung von Messdaten sowie die Weiterentwicklung und Doku-
mentation von Mess- und Analyseverfahren. Insbesondere ist der Betrieb des Friihwarn-Messnetzes
fr die Uberwachung der Gamma-Ortsdosisleistung (ODL-Messnetz) zu gewahrleisten und die zugeho-
rige Alarmorganisation (Rufbereitschaft) bereit zu stellen.

Aktivitatsnormale und Radionukliddaten

Die Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) ist das nationale Metrologie-Institut mit wissen-
schaftlich-technischen Dienstleistungsaufgaben. Sie ist als Nachfolgerin der 1887 in Berlin gegriindeten
Physikalisch-Technischen Reichsanstalt (PTR) die technische Oberbehdrde der Bundesrepublik
Deutschland fiir das Messwesen und fiir die physikalische Sicherheitstechnik. Die PTB gehért zum Ge-
schaftsbereich des Bundesministeriums flir Wirtschaft und Energie (BMWi). Sie hat ca. 1800 Mitarbei-
terinnen und Mitarbeiter, neun wissenschaftlich-technische Abteilungen (davon zwei in Berlin), die
sich in rund 200 Arbeitsgruppen gliedern. lhr Jahresetat betragt circa 130 Mio Euro (Stand 2014).

Leitstelle C- Oberflachenwasser, Schwebstoff und Sediment in Binnengewassern

Die Bundesanstalt fiir Gewasserkunde (BfG) ist eine dem Geschaftsbereich des Bundesministeriums fur
Verkehr und digitale Infrastruktur (BMVI) zugeordnete Oberbehdrde mit Sitz in Koblenz.

Im Rahmen der Uberwachung der Radioaktivitat in den Binnengewé&ssern nimmt die BfG seit 1961 die
Aufgaben einer Leitstelle wahr. Ab 1986 ist sie zudem als Messstelle des Bundes fiir die Uberwachung
der BundeswasserstralRen (BWaStr) zusténdig. Die BWaStr bilden mit circa 7.300 km Lange ein wichti-
ges bundesweites Verkehrswegenetz fiir die Schifffahrt.

Leitstelle D - Meerwasser, Meeresschwebstoff und -sediment

Das Bundesamt fiir Seeschifffahrt und Hydrographie (BSH) mit Sitz in Hamburg und Rostock ist eine
Bundesoberbehorde fiir zentrale maritime Aufgaben im Geschaftsbereich des Bundesministeriums filr
Verkehr und digitale Infrastruktur (BMVI). Es wurde 1990 durch die Zusammenlegung des Deutschen
Hydrographischen Instituts (DHI) mit dem Bundesamt flr Schiffsvermessung gebildet. Die Aufgaben
reichen von nautisch-technischen Fragestellungen tber die Genehmigung von Offshore-Windkraftan-
lagen bis zur wissenschaftlichen Beschreibung und Uberwachung der Meeresumwelt, hauptsachlich
von Nord- und Ostsee. Das BSH unterhalt hierfiir ein chemisches Laboratorium in Hamburg-Silldorf.

Leitstelle E/F - Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und
tierischer Herkunft

Das Max-Rubner-Institut (MRI) ist eine dem Bundesministerium fur Erndahrung und Landwirtschaft
(BMEL) nachgeordnete Dienststelle. Die Leitstelle ist dem Institut fiir Sicherheit und Qualitat bei Milch
und Fisch in Kiel angegliedert. Der Aufgabenbereich der Leitstelle wird in einem sehr hohen Mal3e
durch das ,,Gesetz zum Schutz vor der schadlichen Wirkung durch ionisierende Strahlung (Strahlen-
schutzgesetz -StrlSchG 2020)“ und die ,Richtlinie zur Emissions- und Immissionsiiberwachung kern-
technischer Anlagen (REI)“ geregelt.

Leitstellen zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat H



Zu den Aufgaben der Leitstelle gehéren Arbeiten im Rahmen der Radioaktivitatsiiberwachung und For-
schungen auf dem Gebiet der Radiotkologie der Nahrungsketten, die von ihrer Erzeugung bis hin zum
Verbraucher analysiert werden. Die Leitstelle ist in das bundesweite ,Integrierte Mess- und Informati-
onssystem zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat (IMIS)“ eingebunden und fiir die Umweltberei-
che Boden, Bewuchs, Futtermittel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Herkunft verant-
wortlich.

Leitstelle G- Fisch und Fischereiezeugnisse, Krustentiere, Schalentiere,
Meereswasserpflanzen

Das Johann Heinrich von Thinen-Institut (TI) ist eines von vier Bundesforschungsinstituten im Ge-
schaftsbereich des Bundesministeriums fiir Erndhrung und Landwirtschaft (BMEL). Mit den Aufgaben
der Leitstelle ist das Thiinen-Institut fiir Fischereitkologie (Fl) in Bremerhaven betraut. Die erforderli-
chen Proben von Fischen und Fischndhrtieren, in denen die Aktivitdt radioaktiver Stoffe ermittelt wird,
werden auf den Fahrten der drei Fischereiforschungsschiffe und kommerzieller Fischereischiffe in
Nord- und Ostsee, aber auch der Barents- und Grénlandsee gewonnen. Gleichzeitig dienen die Reisen
der Entwicklung neuer Probennahme- und Aufbereitungstechniken. Zur Analyse der Proben steht ein
Laboratorium mit Messplatzen fur die Gammaspektrometrie sowie die radiochemische Aufarbeitung
fur den quantitativen Nachweis von 2°Sr, Pu-Isotopen und 24*Am zur Verfigung. Die Messergebnisse
werden neben der Identifikation von Quellen und Verteilungen der Radionuklide auch zur Plausibilisie-
rung entsprechender IMIS-Messdaten der Lindermessstellen herangezogen.

Leitstelle H - Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klarschlamm, Abfélle und Abwasser
aus kerntechnischen Anlagen

Diese Leitstelle gehort zu den Griindungsleitstellen, die bereits seit dem Jahre 1961 zum vorsorgenden
Schutz der Bevolkerung die Radioaktivitdt in der Umwelt Gberwachen. Seit 1994 werden die Aufgaben
der Leitstelle vom Fachgebiet ,,Emissionen und Immissionen: Wasser, Sedimente” des Fachbereichs
Strahlenschutz und Umwelt des BfS in Berlin wahrgenommen. Fiir eigene Untersuchungen stehen ra-
diochemische Labore zur Probenaufbereitung und Herstellung von Messpraparaten sowie Gerate fiir
die spektrometrische Bestimmung von Radionukliden zur Verfligung. Hier werden unter anderem Mes-
sungen zur Kontrolle der Eigenliberwachung radioaktiver Emissionen mit dem Abwasser aus kerntech-
nischen Anlagen durchgefiihrt.

Leitstelle | - Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstande

Die Leitstelle fiir Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstdande befindet sich in der
Abteilung Umweltradioaktivitat des BfS und tiberwacht routinemaRig vor allem Arzneimittelpflanzen
beziehungsweise Pflanzen, die als Ausgangsstoffe fiir Arzneimittel dienen. Der Schwerpunkt liegt hier-
bei auf der Bestimmung der Aktivitdt gammastrahlender Radioisotope, mit besonderem Augenmerk
fur das Radionuklid Caesium-137, einem Fall-out-Bestandteil der oberirdischen Kernwaffenversuche
sowie des Reaktorunfalls von Tschernobyl.

Leitstelle J - Fortluft aus kerntechnischen Anlagen

Die Leitstelle fiir Fortluft aus kerntechnischen Anlagen hat ihren Sitz im Fachgebiet ,, Emissionen und
Immissionen: Luft“ des Bundesamtes fiir Strahlenschutz.

Die Aufgaben der Leitstelle fiir Fortluft aus kerntechnischen Anlagen leiten sich aus dem Atomgesetz

(AtG), dem Paragraf 48 der Strahlenschutzverordnung (StrlSchV), Fassung 2001 bzw. dem Paragraf 103
StrISchV, Fassung 2018 und der zuletzt 2006 neu gefassten Richtlinie zur Emissions- und Immissionsi-
berwachung kerntechnischer Anlagen (REIl) her.

Leitstelle K- Fragen der Radioaktivitatsiiberwachung bei erhéhter natiirlicher Radioaktivi-
tit (ENORM)

Die Aufgaben dieser im BfS Berlin angesiedelten Leitstelle umfassen die Entwicklung und Bereitstellung
von Methoden zur Bestimmung der spezifischen Aktivitdaten natiirlicher Radionuklide in verschiedenen
Umweltmedien, beispielsweise in Boden, Sedimente und Baustoffen sowie in industriellen Riickstan-
den (ENORM), um eine zuverlassige Ermittlung der Strahlenexposition durch diese Stoffe zu ermaogli-
chen. Zudem werden Arbeitsfelder betrachtet, bei denen erheblich erhéhte Expositionen durch natr-
lich terrestrische Strahlungsquellen auftreten kdnnen. Das betrifft beispielsweise Arbeitsfelder mit er-
hohten Radon-222 Expositionen oder erhéhten Expositionen durch Uran und Thorium und deren Zer-
fallsprodukte.

m Leitstellen zur Uberwachung der Umweltradioaktivitét
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ZUSAMMENFASSUNG

Im vorliegenden Bericht werden Daten zur Radioaktivitdt in der Umwelt und in der Umgebung kern-
technischer Anlagen aus den Jahren 2017 bis 2019 in einem groReren zeitlichen Rahmen zusammen-
gestellt und bewertet. Die mittlere Strahlenexposition der Bevolkerung betrugin diesen dreiJahren pro
Jahr etwa 3,8 mSv. Davon entfielen ca. 2,1 mSv auf die natrliche Strahlenexposition sowie etwa

1,7 mSv auf die zivilisatorische Strahlenexposition. Ausfiihrlicheres Datenmaterial fir die einzelnen
Jahre ist den Jahresberichten des Bundesministeriums fiir Umwelt, Naturschutz, und nukleare Sicher-
heit tiber ,,Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung” zu entnehmen [50] - [52].

Aktivitatsnormale und Spurenstoffe (Kapitel 1)

Eine wichtige Aufgabe des Fachbereichs , Radioaktivitat” der Physikalisch-technischen Bundesanstalt
(PTB) ist die Bestimmung von Radionukliddaten, insbesondere von Emissionswahrscheinlichkeiten und
Halbwertszeiten. Im Berichtszeitraum wurden neue Primarnormalmessmethoden zur genauen Aktivi-
tatsbestimmung von 225A¢ und 22/Th entwickelt. Die Anwendung von 225A¢ fiir nuklearmedizinische
Anwendungen in der Therapie ist derzeit Thema einer Reihe von Studien.

Im Rahmen des EMPIR-Projektes ,,MetroRADON“ ist die Entwicklung von definierten 222pn-Emanati-
onsquellen, speziell fir die aktuell erforderlichen niedrigen Aktivitdtskonzentrationsbereiche in Raum-
luft von 100 Bq/m3 bis 300 Bq/m3, vorangetrieben worden. Eine Fortsetzung dieses erfolgreichen Me-
trologieprojektes stellt das im Jahr 2020 gestartete und im Rahmen von EMPIR als 19ENV01 gef6rderte
Projekt traceRadon dar. Erste vielversprechende Entwicklungen in diesem Projekt sind Detektor-Ema-
nationsquellen-Kombinationen mit Aktivitaten von wenigen Becquerel.

Durch die Aktivitatsbestimmung an Ringversuchsmaterialien unterstiitzt die PTB die Leitstellen bei der
Durchfiihrung von Ringvergleichen im Rahmen des Messprogrammes nach dem Strahlenschutzgesetz.

Im Berichtszeitraum gab es nur wenige bemerkenswerte Messergebnisse in der Spurenmessung von
Radionukliden in der bodennahen Luft in Braunschweig.

Natiirliche Radionuklide in Umweltmedien, industriellen Riickstdnden, Baustoffen und
Gebduden (Kapitel 2)

Die Leitstelle ENORM fihrt jahrlich einen Messvergleich flr tragbare Ortsdosisleistungsmessgerate auf
Referenzflaichen der Wismut GmbH in Reust (Thiiringen) durch. Die drei Referenzmessflaichen mit je-
weils etwa 400 Quadratmetern Flache bestehen aus Beton, Haldenmaterial der ehemaligen Uranerz-
forderung sowie Rickstdanden der Aufbereitung (Tailings). Durch die Auswahl der Materialien konnten
Referenzmessflachen mit erheblich unterschiedlichen Ortsdosisleistungen zwischen etwa 70 nSv/h
und 820 nSv/h geschaffen werden.

AuRerdem fihrt die Leitstelle jahrliche Vergleichs- und Eignungspriifung passiver Radonmessgerate
durch. Das BfS verfiligt Uber eine umfassende Datengrundlage, die eine Bestimmung der messtechni-
schen Unsicherheiten der passiven Radonmesssysteme ermaoglicht. Basierend auf den Daten von tber
10000 Einzelmessungen wird ein im BfS entwickeltes Verfahren zur Eignungsprifung angewendet. Der
Teilnehmerkreis der jahrlichen Vergleichs und Eignungspriifung umfasst sowohl behordlich bestimmte
Messstellen nach § 169 des Strahlenschutzgesetzes und anerkannte Stellen nach § 155 der Strahlen-
schutzverordnung als auch weitere Messlabore aus dem In- und Ausland. Die Ergebnisse werden in ei-
nem Bericht veroffentlicht.

Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kernkraftwerken, Stilllegung von Kernkraftwerken, Expo-
sitionen der Bevoélkerung (Kapitel 3)

Im atomrechtlichen Genehmigungsverfahren werden maximale Aktivitatsabgaben mit Fortluft und Ab-
wasser aus kerntechnischen Anlagen festgelegt. Die tatsachlichen Ableitungen aus Kernkraftwerken
werden erfasst und nach Art und Aktivitat bilanziert.

In den Jahren 2018 und 2019 waren in Deutschland noch acht Kernkraftwerksblécke mit einer elektri-
schen Bruttoleistung von jahrlich etwa 8,6 GW in Betrieb. Sie haben zur Stromerzeugung etwa 12 Pro-
zent beigetragen. Die Menge der dabei abgeleiteten radioaktiven Stoffe liegt im Allgemeinen weit un-
ter den Genehmigungswerten. Somit unterschreiten auch die aus den Aktivitatsableitungen berechne-
ten Werte der jahrlichen Exposition erheblich die in der Strahlenschutzverordnung festgelegten Dosis-
grenzwerte von beispielsweise 0,3 mSv fiir die effektive Dosis. Die Expositionswerte der Referenzper-

m Zusammenfassung



son in der Umgebung der Kernkraftwerke, die mit den unglinstigen Annahmen, die fiir die Referenz-
person vorgegeben sind, berechnet werden, liegen in der Regel unter 0,01 mSv pro Jahr; mit realisti-
scheren Annahmen ergeben sich deutlich kleinere Dosiswerte.

Messnetz fiir Luft und Niederschlag (Kapitel 4)

Die Messnetze des BfS und des DWD sowie dessen radiochemisches Zentrallabor in Offenbach sind Be-
standteile des Integrierten Mess- und Informationssystems zur Uberwachung der Umweltradioaktivi-
tat (IMIS). An 48 Messstellen wird die Radioaktivitat in der Luft und im Niederschlag durch den Deut-
schen Wetterdienst (DWD) standig Gberwacht. Dazu gehért auch die natirliche Radioaktivitat in der
Luft als Aktivitatskonzentration der aerosolpartikelgebundenen Radonfolgeprodukte 214pp und 214Bi.

Fur kiinstliche Radionuklide wie zum Beispiel 2311 und *37Cs liegen im Normalbetrieb die berechneten
Nachweisgrenzen der Luftmonitore zwischen 5 mBq/m3 und 10 mBq/m3 Zahlreiche erhobene Werte
werden im Kaf)ltel grafisch und tabellarisch zusammengefasst. Messergebnisse zu den Nukliden U, ,
(239+240)p, 24 OSr und Tritium sind ebenfalls dargestellt.

Spurenmessung in der bodennahen Luft (Kapitel 5)

Vom BfS, dem DWD und der PTB werden Untersq.chungen im Rahmen der Spurenanalyse Untersuchun-
gen durchgefiihrt. Die Spurenanalyse dient der Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt im
Rahmen der gesetzlichen Aufgaben und dem Nachweis von verdeckten nuklearen Aktivitaten.

Bei den Edelgasmessungen werden Luftproben unter anderem auf ihren Gehalt an radioaktivem Xenon
und &Kr untersucht. Wahrend &Kr Uberwiegend bei der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen in
die Atmosphare freigesetzt wird, stellt 133xe den Hauptbestandteil im bestimmungsgemalen Betrieb
der Edelgasableitungen von Kernkraftwerken und Isotopenproduktionsanlagen dar. Bei den Messun-
gen im Berichtszeitraum fanden sich in der Regel keine auffalligen Ergebnisse. Kurzzeitige Schwankun-
gen im zeitlichen Verlauf der Aktivitatskonzentrationen sind auf Emissionen aus den europaischen Wie-
deraufbereitungsanlagen fir Kernbrennstoffe (La Hague/Frankreich und Sellafield/England) zuriickzu-
flhren. Ein Beispiel fiir erhéhte Messwerte an mehreren deutschen Stationen ist der Probenentnah-
mezeitraum vom 13.08. bis 20.08.2018, dabei wurde die héchste 85K r-Aktivititskonzentration mit
6,15 Bg/m? in Trier (DWD) erreicht, was auf eine hohe Auslastung der Wiederaufbereitungsanlage in
La Hague im Juli und August hindeutet.

Im Berichtszeitraum gab es zwei auffallige Beobachtungen im Bereich der Spurenanalyse. Ende Sep-
tember bis Anfang Oktober 2017 wurden an verschiedenen Spurenmessstellen in Ost-, Mittel- und Si-
deuropa 106Ry, detektiert. Auch in Deutschland wurde in dieser Zeit an mehreren Messstellen des DWD
106py, nachgewiesen. Die Aktivitdtskonzentrationen lagen zwischen wenigen Mikrobecquerel und eini-
gen Millibecquerel pro Kubikmeter Luft. Ausbreitungsberechnungen von radioaktiven Stoffen in der
Atmosphare deuteten schon friihzeitig auf einen Ursprung im siidlichen Ural oder dem siidlichen Russ-
land hin. Eine weitere Auffalligkeit war der Nachweis von Spuren von 1311in Finnland und Mittel-Nor-
wegen im Januar 2018, wie liber den ,Ring of 5“, einem informellen Zusammenschluss eurog)éiischer
Spurenmessstellen, berichtet wurde. Die Aktivitdtskonzentrationen lagen bei etwa 1 uBg/m* und dar-
unter. Im Zeitraum vom 05.02. bis 12.03.2018 wurden in einigen Landern erneut Spuren von 131 hach-
gewiesen. Von den deutschen Spurenmessstellen wurdenkeine 131|_Nachweise berichtet.

Umstellung der Niederschlagsprobenentnahme im DWD (Kapitel 6)

Im Rahmen der Automatisierung des Messnetzes wurde die Niederschlagsprobenentnahme auf auto-
matische Sammelsysteme umgestellt. In diesen Sammelsystemen wird der Niederschlag nach einer
Vorfilterung durch einen lonenaustauscher geleitet, der die gelosten lonen aus dem Niederschlag ent-
fernt. Die Aktivitatsbestimmung erfolgt im Anschluss gammaspektrometrisch am lonenaustauscher.

Es hat sich gezeigt, dass ein nicht vernachlassigbarer Anteil der Gesamtaktivitat auf dem Vorfilter zu-
rickbleibt. Daher muss die gesamte, mit dem Niederschlag deponierte Aktivitat aus der Summe der ge-
messenen Aktivitaten von Vorfilter und lonenaustauscher bestimmt werden. Es sollte daher auch ge-
klart werden, ob durch die Verfahrensumstellung ein Bruch innerhalb der langjahrigen Messreihen zu
erwarten ist.

Auf Grund der durchgefiihrten Versuche kann davon ausgegangen werden, dass ein deutlicher Bruch
in den Messreihen nicht zu erwarten ist, da sich die Abweichungen zwischen den beiden Verfahren,
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insbesondere bei Aktivitaiten nahe der Nachweisgrenzen, noch im Rahmen der Messunsicherheiten be-
wegen.

Die im Vergleich zu den Vorjahren deutlich hoheren Aktivitatskonzentrationen der Uran- und Plutoni-
umisotope bei der Spurenmessstelle Braunschweig (PTB) sind auf die Trockenheit und die erhdhte Re-
suspension von Bodenstaub im Sommer des Berichtsjahres zurickzufihren.

Auffillige Beobachtung im Bereich der Spurenanalyse war eine Freisetzung von Ruthenium-106 (1°°Ru)
im Herbst 2017. Ende September bis Anfang Oktober 2017 wurde an verschiedenen Spurenmessstellen
in Ost-, Mittel- und Stideuropa 106Ry detektiert. Auch in Deutschland wurde in dieser Zeit an mehreren
Messstellen des DWD 1°°Ru nachgewiesen. Berechnungen zur Ausbreitung von radioaktiven Stoffen in
der Atmosphare deuteten schon friihzeitig auf einen Ursprung im stidlichen Ural hin, auch ein Ur-
sprungsort im stidlichen Russland konnte zunachst nicht ausgeschlossen werden.

Radioaktive Stoffe in Binnengewassern (Kapitel 7)

Die Radioaktivitdt wird in Binnengewdassern in den Kompartimenten Oberflachenwasser, Schwebstoff
und Sediment ermittelt. Die Uberwachung der dynamischen Kompartimente Oberflichenwasser und
Schwebstoff ermoglicht es, aktuelle Eintrage und kurzfristige Veranderungen radioaktiver Kontamina-
tionen in Gewassern zeitnah und mit hoher Genauigkeit zu erfassen. Die Sedimente stellen hingegen
das Langzeitspeichermedium von Radionukliden in Gewassern dar.

Der radiologische Giitezustand der Binnengewasser unterlag in den Jahren 2017 bis 2019 keinen gro-
Reren Veranderungen im Vergleich zum vorangegangenen Berichtzeitraum. Bezliglich der radiologi-
schen Auswirkungen zeigt sich, wie in anderen Umweltbereichen auch, dass derzeit die natiirlichen Ra-
dionuklide im Vergleich zu den kiinstlichen Radionukliden den wesentlichen Anteil zur Strahlendosis
beitragen. Der Dosisanteil der kiinstlichen Radionuklide geht weiterhin in erster Linie auf die Radionu-
klide zurlick, die iber die Fallouts der Kernwaffenversuche und des Reaktorunfalls von Tschernobyl in
die Gewasser gelangten.

Radioaktive Stoffe in Trink- und Grundwasser (Kapitel 8)

Die im Trink- und Grundwasser in den Jahren 2017, 2018 und 2019 nachgewiesenen Radionuklide sind
hauptsachlich natirlichen Ursprungs, wie z. B. 40K und 238U. Kiinstliche Nuklide, z. B. 137¢s und 90Sr,
treten nur in sehr geringen Konzentrationen bei nicht oder wenig geschiitzten Rohwassern (z. B. aus
Oberflachenwasser, Uferfiltrat oder oberflichennahem Grundwasser) oder im Rahmen der Umge-
bungsiberwachung kerntechnischer Anlagen auf.

Flr Plutoniumisotope werden in der Regel nur Ergebnisse kleiner als die bei der Messung erreichte
Nachweisgrenze libermittelt. Die wenigen tatsachlichen Messwerte liegen ausnahmslos mehr als vier
GroRenordnungen unterhalb der geforderten Nachweisgrenze fiir Plutoniumisotope im Routinemess-
programm.

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee (Kapitel 9)

Das Kapitel beschreibt den aktuellen Zustand von Nord- und Ostsee hinsichtlich der Kontamination
durch kiinstliche Radionuklide (wie z. B. 137Cs und °°Sr). Grundlage der Bewertung sind jéhrlich zwei
Uberwachungsfahrten mit eigenen und gecharterten Forschungsschiffen durch das Bundesamt fiir
Seeschifffahrt und Hydrographie sowie zahlreiche Wasserproben, die regelmaRig auch von anderen
Schiffen des Bundes an festgelegten Positionen entnommen werden.

In Nord- und Ostsee kdnnen kiinstliche Radionuklide aus folgenden Quellen nachgewiesen werden:
- Globaler Fallout aus den atmospharischen Kernwaffentests der 50er und 60er Jahre

- Ableitungen aus den Wiederaufarbeitungsanlagen in Sellafield (UK) und La Hague (F)

- Fallout aus dem Reaktorunfall von Tschernobyl 1986 und

- Ableitungen aus kerntechnischen Anlagen wie Kernkraftwerken und Forschungsreaktoren.

Die Werte der Aktivititskonzentrationen von *37Cs und 2%sr liegen im erwartbaren Schwankungsbe-
reich. Der zeitliche Verlauf der Aktivitatskonzentrationen ist im Kapitel grafisch dargestellt.

m Zusammenfassung



Radioaktive Stoffe in Fischen (Kapitel 10)

Die Messergebnisse im Uberwachungszeitraum machen deutlich, dass der Fallout aus der Reaktorka-
tastrophe von Tschernobyl nach wie vor die dominierende Quelle der Kontamination von Fischen der
Ostsee und der Deutschen Binnengewasser mit Radionukliden ist. Die mittleren 137cs-Werte in Fischen
aus der Ostsee sind auch 2018 weiterhin hoher als in Fischen aus Binnenseen. Die effektive Halbwerts-
zeit fir die Abnahme in Wasser und Fisch ist mit 9 bis 11 Jahren in der Ostsee etwas gréBer als diejenige
in Binnengewassern mit etwa 7 Jahren. Dass auch die Abnahme in Binnengewassern relativ langsam
erfolgt liegt daran, dass bis heute kontinuierlich 137¢s aus den Boden der Wassereinzugsgebiete in die
Gewadsser eingetragen wird. Dabei war der Einfluss des Fallouts aus der Reaktorkatastrophe in Tscher-
nobyl in den Binnengewassern zunachst hoher, wobei hier die gréBten Auswirkungen auf Fische aus
Binnenseen beobachtet wurden. Bis 2019 wurde in den Binnenseen allerdings ein deutlicher Riickgang
der mittleren spezifischen Aktivitdt von 137¢s auf unter 0,5 Bg/kg FM festgestellt.

Triibe Aussichten fiir Fische? Modellierung der Strahlungseffekte auf Fischaugen mittels
Monte-Carlo-Simulation (Kapitel 11)

Der strahleninduzierte Graue Star beim Menschen ist seit langem als eine wichtige Augenerkrankung
dokumentiert. Zur Analyse des Zusammenhangs zwischen strahleninduziertem Grauen Star und der
Belastung durch ionisierende Strahlung wurden in den vergangenen zehn Jahren Studien bei Wildtie-
ren durchgefiihrt. Die Ergebnisse deuten auch darauf hin, dass ionisierende Strahlung durch die Erh6-
hung der Haufigkeit von Katarakten und anderen Strahlenexpositionseffekten die Organismenanzahlin
den Regionen mit hoheren Hintergrundstrahlungswerten verringert.

Im vorliegenden Kapitel wurde ein mathematisches Modell fiir ein Fischauge beschrieben und dieses
in das Forellen-Modell der ICRP integriert. Mit diesem mathematischen Modell des Fischauges wurde
die absorbierte Dosis in der Fischaugenlinse in einem externen Expositionsszenario einer Elektronen-
strahlungsquelle in verschiedenen Wasserzusammensetzungen berechnet. Das Ergebnis zeigt, dass die
Zusammensetzung des Wassers fiir die absorbierte Betastrahlungs-Dosis der Augenlinse von Fischen

nur eine geringe Rolle spielt.

Boden, Pflanzen, Futtermittel, Gesamtnahrung sowie Milch- und Milchprodukte (Kapitel 12,
13, 14)

Die Wanderung der Radionuklide 137¢s und 2%r in den Boden hinein erfolgt nur sehr langsam. Auf
Grund der langen Halbwertszeit der Radionuklide verandert sich ihre spezifische Aktivitdat im Boden ge-
genwirtig von Jahr zu Jahr nur geringfigig. Die Kontamination des Bodens mit *3’Cs war auch im Jahr
2019 durch die Deposition nach dem Tschernobyl-Unfall gepragt, wahrend das 905y zum Uberwiegen-
den Teil noch aus der Zeit der oberirdischen Kernwaffenversuche stammt. Durch Tiefenwanderung in
den Boden sowie den physikalischen Zerfall hat im Allgemeinen auch die Kontamination pflanzlichen
Materials weiterhin abgenommen. Die Kontamination von Milch und Milchprodukten mit *3/Cs aus
dem Kernwaffen- und Tschernobyl-Fallout hatte bereits in den Vorjahren ein sehr niedriges Niveau er-
reicht und vermindert sich derzeit von Jahr zu Jahr nur noch duRerst geringfiigig.

Neben der Messung und Bewertung der Bereiche Boden, Pflanzen, Futtermittel, Milch und Gesamt-
nahrung fuhrt die Leitstelle am Max Rubner-Institut Vergleichsmessungen fiir die Messstellen der Bun-
deslander durch. Die Messstellen der Bundeslander sind nach der Richtlinie zur Emissions- und Immis-
sionsliberwachung kerntechnischer Anlagen (REI) und der StrISchV dazu aufgerufen, an entsprechen-
den Vergleichsmessungen teilzunehmen. Im Jahr 2019 rief die Leitstelle zu Vergleichsmessungen in Be-
reichen Milch und Boden auf. An den sogenannten Ringversuchen nahmen zahlreiche Laboratorien
teil. Die Ergebnisse sind tabellarisch und grafisch zusammengefasst.

Radioaktive Stoffe in Abwasser, Klarschlamm und Abfillen (Kapitel 15)

Bei der Uberwachung der Umweltradioaktivitat durch die amtlichen Messstellen der Lander (§ 162 Strl-
SchG) werden nur solche Abfalle bericksichtigt, die von radiodkologischer Bedeutung sein kénnen. Im
Wesentlichen werden an diesen Medien gammaspektrometrische Untersuchungen (337Cs, 1311, 4°K) vor-
genommen. Im Sickerwasser und in oberflaichennahem Grundwasser von Deponien wird dartber hin-
aus auch Tritium bestimmt.

In 38 % der untersuchten Proben von Hausmiilldeponien wurden in den Berichtsjahren 2017 bis 2019
137¢ nachgewiesen. Die Aktivitdtskonzentrationen lagen zwischen 0,0028 Bqg/l und 0,2 Bq/l; die Gro-
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Renordnung der berechneten Mediane blieb mit <0,047 Bg/I (2017), 0,043 Bg/l (2018) und

<0,036 Bg/l (2019) relativ unverandert. In einem Teil der Abfall- und Reststoffproben konnte das in der
Nuklearmedizin angewandte Nuklid 131I, vereinzelt auch **™Tc und lllln, nachgewiesen werden. Eben-
so wurde ®°Co nachgewiesen.

Beziiglich radioaktiver Stoffe in Abwasser und Klarschlamm sieht das Routinemessprogramm die Uber-
wachung von etwa 90 Abwasserreinigjungsanlagen in Deutschland vor. Vorwiegend erfolgen gamma-
spektrometrische Untersuchungen (1 7Cs, 131I, 60Co, 40K, 99mTc). Dariiber hinaus werden Uber radio-
chemische Verfahren die Aktivitaten von 2°Sr sowie Plutonium- und Uranisotope bestimmt. In einem
Teil der Abwasser- und Klarschlammproben wurden Anwendernuklide, wie das haug)tséchlich in der
Nuklearmedizin eingesetzte 131I, festgestellt, in Einzelfallen auch 99mTc, 1n und 7.

Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstidnde (Kapitel 16)

Der Schwerpunkt der RoutinemiRigen Uberwachung von vor allem Arzneimittelpflanzen bzw. Pflan-
zen, die als Ausgangsstoffe flr Arzneimittel und Tees dienen, liegt bei gammastrahlenden Radioiso-
topen, insbesondere 137Cs, einem Falloutbestandteil der oberirdischen Kernwaffenversuche sowie des
Reaktorunfalls von Tschernobyl.

Die spezifischen Aktivitdten von 137¢s kénnen je nach Art und lokalen Gegebenheiten, z. B. der Boden-
beschaffenheit oder -kontamination in den verschiedenen Anbaugebieten der Herkunftslander, erheb-
liche Variabilitaten aufweisen. Sie bewegen sich zwischen maximal 56 Bg/kg (TM) bei schwarzem Bit-
terklee aus Polen und Werten unterhalb der Nachweisgrenze, wie z. B. bei Johanniskraut aus Serbien.
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SUMMARY

This report compiles and assesses data on radioactivity in the environment and around nuclear facili-
ties from 2017 to 2019 in a broader temporal framework. The average radiation exposure of the pop-
ulation during these three years was approx. 3.8 mSv per year. Of this, about 2.1 mSv was due to na-
tural radiation exposure and about 1.7 mSv to civilisational radiation exposure. More detailed data for
the individual years can be found in the annual reports of the Federal Ministry for the Environment,
Nature Conservation and Nuclear Safety on “Environmental Radioactivity and Radiation Exposure”
[50]-[52].

Activity standards and trace substances (Chapter 1)

An important task of the “Radioactivity” department of the National Metrology Institute (PTB) is the
determination of radionuclide data, especially emission probabilities and half-lives. During the repor-
ting period, new primary standard measurement methods were developed to accurately determine
the activity of 227Th. The use of 22°Ac for nuclear medicine applications in therapy is currently the sub-
ject of a number of studies.

Within the EMPIR project “MetroRADON”, the development of defined 222Rn emanation sources, es-
pecially for the currently required low activity concentration ranges in indoor air of 100 Bq/m3 to
300 Bg/m?, has been advanced. A continuation of this successful metrology project is the traceRadon
project, which will be launched in 2020 and funded under EMPIR as 19ENVO01. The first promising de-
velopments in this project are detector-emanation source combinations with activities of a few bec-
querels.

By determining the activity on interlaboratory test materials, the PTB supports the control centres in
carrying out interlaboratory comparisons within the framework of the measurement programme ac-
cording to the Radiation Protection Act.

In the reporting period, there were only a few noteworthy measurement results in the trace measure-
ment of radionuclides in the air near the ground in Braunschweig.

Natural radionuclides in environmental media, industrial residues, building materials, and
buildings (Chapter 2)

The ENORM control centre conducts an annual measurement comparison for portable local dose rate
meters on reference areas of Wismut GmbH in Reust (Thuringia). The three reference measurement
areas, each with an area of about 400 square metres, consist of concrete, material from former urani-
um ore mining, and residues from processing (tailings). The choice of materials made it possible to cre-
ate reference measurement areas with considerably different local dose rates between approx.

70 nSv/h and 820 nSv/h.

In addition, the control centre conducts annual comparative and proficiency testing of passive radon
measuring devices. The BfS has a comprehensive data basis that enables a determination of the metro-
logical uncertainties of the passive radon measuring systems. Based on the data of more than 10000
individual measurements, a procedure developed at the BfS is used for the suitability test. The group
of participants in the annual comparison and proficiency test includes officially designated measuring
laboratories according to Section 169 of the Radiation Protection Act and recognised bodies according
to Section 155 of the Radiation Protection Ordinance as well as other measuring laboratories from Ger-
many and abroad. The results are published in a report.
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Discharge of radioactive substances from nuclear power plants, decommissioning of nuclear
power plants, exposures of the population (Chapter 3)

In the nuclear licensing procedure, maximum activity discharges with exhaust air and waste water from
nuclear facilities are specified. Actual discharges from nuclear power plants are recorded and assessed
for by type and activity.

In 2018 and 2019, eight nuclear power plant units with a gross annual electrical output of approx.

8.6 GW were still in operation in Germany. They contributed approx. 12 % to electricity generation. The
amount of radioactive substances discharged in the process is generally far below the licensing values.
Thus, the values of annual exposure calculated from the activity discharges also fall considerably below
the dose limits of 0.3 Sv for the effective dose specified in the Radiation Protection Ordinance. The ex-
posure values of the reference person in the vicinity of the nuclear power plants calculated with the
unfavourable assumptions given for the reference person are usually below 0.01 mSv per year; with
more realistic assumptions, significantly smaller dose values result.

Measuring network for air and precipitation (Chapter 4)

The measurement networks of the BfS and Germany's National Meteorological Service, the Deutscher
Wetterdienst (DWD) as well as its radiochemical central laboratory in Offenbach are components of the
Integrated Measuring and Information System (IMIS) for monitoring environmental radioactivity. Ra-
dioactivity in the air and in precipitation is continually monitored by the DWD at 48 measuring points.
This also includes natural radioactivity in the air as activity concentrations of the aerosol particle-bound
radon decay products 214pp and 214Bi.

For artificial radionuclides such as 31| and 137Cs, the calculated detection limits of the air monitors are
between 5 mBq/m3 and 10 mBq/m3 in normal operation. Numerous collected values are summarised
graphically and in tabular form in the chapter. Measurement results for the nuclides Unat, (239+240)Pu,
241Am, 90Sr, and tritium are also shown.

Trace measurement in the air near the ground (Chapter 5)

Investigations are carried out by the BfS, the DWD, and the PTB within the framework of trace analysis
investigations. Trace analysis is used for the monitoring radioactive substances in the environment
within the framework of legal tasks and the detection of covert nuclear activities.

In the noble gas measurements, air samples are analysed for their content of radioactive xenon and
85Kr, among others. While 8°Kr is predominantly released into the atmosphere during the reprocessing
of nuclear fuels, 133Xe is the main component in the intended operation of the noble gas discharges of
nuclear power plants and isotope production facilities. During the measurements in the reporting pe-
riod, there were generally no striking results. Short-term fluctuations in the temporal course of activity
concentrations are due to emissions from the European nuclear fuel reprocessing plants (La Hague/
France and Sellafield/England). An example of elevated readings at several German stations is the sam-
pling period from 13—-20 August 2018, where the highest 85Kr activity concentration of 6.15 Bg/m?3 was
reached in Trier (DWD). This suggests a high utilisation of the reprocessing plant in La Hague in July and
August.

In the reporting period, there were two conspicuous observations in the area of trace analysis. In late
September to early October 2017, 106R, was detected at various trace monitoring sites in Eastern, Cen-
tral, and Southern Europe. Also in Germany, °°Ru was detected at several DWD measuring stations
during this period. The activity concentrations were between a few microbecquerels and a few mil-
libecquerels per cubic metre of air. Dispersion calculations of radioactive substances in the atmosphere
pointed early on to an origin in the southern Urals or southern Russia. Another striking feature was the
detection of traces of 1311 in Finland and central Norway in January 2018 as reported via the “Ring of
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5”7, an informal association of European trace monitoring stations. The activity concentrations were
about 1 qu/m3 and below. From 5 February to 12 March 2018, traces of 13 were again detected in
some countries. No 13| detections were reported from the German trace monitoring stations.

Changeover of precipitation sampling at the DWD (Chapter 6)

As part of the automation of the monitoring network, precipitation sampling was changed over to au-
tomatic collection systems. In these collection systems, after pre-filtering, the precipitation is passed
through an ion exchanger, which removes the dissolved ions from the precipitation. The activity is then
determined by gamma spectrometry on the ion exchanger.

It has been shown that a non-negligible proportion of the total activity remains on the pre-filter. The
total activity deposited with the precipitate must therefore be determined from the sum of the mea-
sured activities of the prefilter and ion exchanger. It should therefore also be clarified whether a break
within the long-term measurement series is to be expected as a result of the change in procedure.

Based on the tests carried out, it can be assumed that a clear break in the measurement series is not
to be expected because the deviations between the two methods, especially for activities close to the
detection limits, are still within the measurement uncertainties.

The significantly higher activity concentrations of uranium and plutonium isotopes at the trace meas-
uring station Braunschweig (PTB) compared to previous years are due to the drought and the increased
resuspension of soil dust in the summer of the reporting year.

A conspicuous observation in the area of trace analysis was a release of ruthenium-106 (1°°Ru) detec-
tions in autumn 2017. In late September to early October 2017, 106Ry, was detected at various trace
monitoring sites in Eastern, Central, and Southern Europe. Also in Germany, 106py, was detected at se-
veral DWD measuring stations during this period. Calculations on the dispersion of radioactive sub-
stances in the atmosphere pointed to an origin in the southern Urals at an early stage. A place of origin
in southern Russia was also not ruled out at first.

Radioactive substances in inland waters (Chapter 7)

In inland waters, radioactivity is determined in the compartments surface water, suspended matter,
and sediment. Monitoring of the dynamic surface water and suspended sediment compartments
makes it possible to record current inputs and short-term changes in radioactive contamination in wa-
ter bodies promptly and with high accuracy. The sediments, however, represent the long-term storage
medium for radionuclides in aquatic systems.

In the reporting period 2017 to 2019, the radiological quality status of inland waters was not subject to
any major changes compared with recent years. With regard to radiological effects, it is evident (as in
other environmental areas) that the natural radionuclides currently contribute the major share to the
radiation dose compared with the artificial radionuclides. The proportion of artificial radionuclides con-
tinues to be primarily due to radionuclides that entered the waters via fallouts from nuclear weapons
testing and the Chernobyl reactor accident.

Radioactive substances in drinking water and groundwater (Chapter 8)

Radionuclides detected in drinking water and groundwater in 2017, 2018, and 2019 are mainly of na-
tural origin (e. g. 40K and 238U). Artificial nuclides (e. g. 137¢s and 90Sr) occur only in negligible concen-
trations in unprotected or poorly protected raw waters (e. g. from surface water, bank filtrate or near-
surface groundwater) or in the context of environmental monitoring of nuclear facilities.

For plutonium isotopes, only results smaller than the detection limit reached during the measurement
are usually transmitted. The few actual measured values are, without exception, more than four orders
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of magnitude below the required detection limit for plutonium isotopes in the routine measurement
programme.

Radioactive substances in the North Sea and the Baltic Sea (Chapter 9)

The chapter describes the current state of the North Sea and Baltic Sea with regard to contamination
by artificial radionuclides (such as 137¢s and 90Sr). The assessment is based on two monitoring surveys
per year by the Federal Maritime and Hydrographic Agency using its own and chartered research ves-
sels as well as numerous water samples that are also regularly taken by other federal vessels at speci-
fied positions.

Artificial radionuclides can be detected in the North Sea and Baltic Sea from the following sources:

- global fallout from atmospheric nuclear weapons testing in the 1950s and 1960s

- discharges from the reprocessing plants in Sellafield (UK) and La Hague (F)

- fallout from the Chernobyl reactor accident in 1986

- fischarges from nuclear facilities such as nuclear power plants and research reactors.

The values of the activity concentrations of 3/Cs and °°Sr are within the expected range of fluctuation.
The temporal course of the activity concentrations is shown graphically in the chapter.

Radioactive substances in fish (Chapter 10)

The measurement results in the monitoring period make it clear that the fallout from the Chernobyl
reactor disaster is still the dominant source of contamination of fish in the inland waters of the Baltic
Sea and German with radionuclides. The mean 137Cs levels in fish from the Baltic Sea continue to be
higher than in fish from inland lakes in 2018.

The effective half-life for the decrease in water and fish is slightly longer in the Baltic Sea (9-11 years)
than in inland waters (7 years). The fact that decrease in inland waters is also relatively slow is because
137¢s is still being continuously discharged from the soils of the water catchment areas into the water
bodies. The impact of the fallout from the Chernobyl reactor disaster was initially higher in inland wa-
ters; the greatest effects observed here were on fish from inland lakes. However, by 2019, a significant
decrease in the mean specific activity of 3’Cs to below 0.5 Bg/kg FM was observed in inland lakes.

Bleak prospects for fish? Modelling of radiation effects on fish eyes using Monte Carlo simu-
lation (Chapter 11)

Radiation-induced cataracts in humans have long been documented as a major eye disease. To analyse
the relationship between radiation-induced cataracts and exposure to ionising radiation, several stu-
dies have been conducted in wildlife over the past decade. The results also suggest that by increasing
the frequency of cataracts and other radiation exposure effects, ionising radiation reduces the number
of organisms in the regions with higher background radiation levels.

In this chapter, a mathematical model for a fish eye was described and integrated into the trout model
of the ICRP. This mathematical model of the fish eye was used to calculate the absorbed dose in the
fish eye lens in an external exposure scenario of an electron radiation source in different water com-
positions. The result shows that the composition of the water plays only a minor role for the absorbed
beta radiation dose of the eye lens of fish.

Soil, plants, animal feed, and total food as well as milk and dairy products
(Chapters 12, 13, 14)

The migration of the radionuclides 137¢s and 2Sr into the soil is negligible. Because of the long half-life
of radionuclides, their specific activity in the soil currently changes only slightly from year to year. The
contamination of the soil with 137Cs in 2019 was also characterised by deposition after the Chernobyl
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accident, while the sy still predominantly originates from the time of above-ground nuclear weapons
testing. Because of deep migration into the soil as well as physical decay, contamination of plant ma-
terial has generally also continued to decrease. Contamination of milk and dairy products with 137¢s
from nuclear weapons and Chernobyl fallout had already reached a low level in previous years and is
decreasing only extremely slightly from year to year.

In addition to measuring and evaluating the areas of soil, plants, feed, milk, and total food, the control
centre at the Max Rubner Institute carries out comparative measurements for the measuring stations
of the federal states. According to the Guideline concerning Emission and Immission Monitoring of Nu-
clear Installations (REI) and the Radiation Protection Ordinance (StrlSchV), the measuring stations of

the Federal States are called upon to participate in corresponding comparison measurements. In 2019,
the control centre called for comparative measurements in areas such as milk and soil. Numerous lab-
oratories took part in the round robin tests. The results are summarised in tabular and graphical form.

Radioactive substances in waste water, sewage sludge, and waste (Chapter 15)

In the monitoring of environmental radioactivity by the official measuring bodies of the Federal States
(Section 162 StrISchG), only waste that may be of radioecological importance is taken into account. Es-
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sentially, gamma spectrometry analyses (137Cs, 40K) are carried out on these media. Tritium is also

determined in leachate and near-surface groundwater from landfills.

137¢s was detected in 38 % of the analysed samples from domestic waste sites from 2017 to 2019. Ac-
tivity concentrations ranged from 0.0028 Bq/I to 0.2 Bg/l; the magnitude of the calculated medians re-
mained relatively unchanged at < 0.047 Bqg/I (2017), 0.043 Bqg/I (2018) and < 0.036 Bg/I (2019). In some
of the waste and residue samples, the nuclide 131} ysed in nuclear medicine was detected as well as
99MTc and n in isolated cases. Likewise, 60co was detected.

With regard to radioactive substances in waste water and sewage sludge, the routine measurement

programme provides for the monitoring of about 90 waste water treatment plants in Germany. Mainly
gamma spectrometry analyses (137Cs, 131I, 60Co, 40K, 9E’mTc) are carried out. In addition, the activities
of 2%Sr as well as plutonium and uranium isotopes are determined by radiochemical methods. In some
of the waste water and sewage sludge samples, user nuclides such as 1311, which is mainly used in nu-

clear medicine, were detected; in individual cases also 99mTc, 111In, and 77Lu.

Medicinal products and their starting materials as well as consumer goods (Chapter 16)

The focus of routine monitoring of mainly medicinal plants or plants that serve as starting materials for
medicines and teas is on gamma-emitting radioisotopes, in particular 137Cs, a fallout component of
above-ground nuclear weapons testingas well as of the Chernobyl reactor accident.

The specific activities of 137¢s can show considerable variability depending on the species and local
conditions (e. g. soil composition or contamination in the different growing regions of the countries of
origin). They range between a maximum of 56 Bg/kg (DM) in black bitter clover from Poland and values
below the detection limit (e. g. in the case of St. John's wort from Serbia).

Summary
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Das Mutual Recognition Arrangement (MRA) un-
ter der Schirmherrschaft des Comité International
des Poids et Mesures (CIPM) ist eine weltweite
Vereinbarung zur landertbergreifenden gegen-
seitigen Anerkennung von Kalibrierzertifikaten
nationaler metrologischer Institute fur alle kom-
merziell oder gesellschaftlich relevanten Mess-
groRen. Das Abkommen dient dem Abbau von
Handelshemmpnissen und fordert von den Teil-
nehmern neben dem Nachweis eines Qualitats-
management-Systems auch die Teilnahme an
Vergleichsmessungen. Um den Anforderungen
des MRA nachzukommen, beteiligt sich auch die
PTB als Nationales Metrologie Institut (NMI)
Deutschlands regelmaRig an internationalen Ver-
gleichsmessungen, die von dem in Paris angesie-
delten Bureau International des Poids et Mesures
(BIPM) organisiert werden.

Zentrale Aufgabe des Fachbereiches ,Radioaktivi-
tat” der PTB ist die Darstellung der gesetzlichen
Einheit ,,Becquerel” (Bq) sowie deren Weitergabe
an Forschungsinstitute, Kliniken, Industriebetrie-
be sowie an die Messstellen zur Uberwachung ra-
dioaktiver Stoffe in der Umwelt. Auf Grund der
stark unterschiedlichen Zerfallseigenschaften er-
fordert jedes Radionuklid seine eigenen Messver-
fahren zur Aktivitatsbestimmung, fir die in der
PTB geeignete Apparaturen zur Verfligung ste-
hen. Die Weitergabe der Aktivitatseinheit erfolgt
Uberwiegend durch die Abgabe von Aktivitatsnor-
malen [1] und durch Aktivitdtsbestimmungen an
eingereichten Proben.

Eine weitere wichtige Aufgabe des Fachbereichs
,Radioaktivitat” ist die Bestimmung von Radio-
nukliddaten, insbesondere von Betaspektren,
Emmissionswahrscheinlichkeiten und Halbwerts-
zeiten. Beivielen Nukliden kann die Halbwertszeit
durch die Messung des Abklingverhaltens z.B. mit
4m-lonisationskammern oder Flissigszintillations-
zdhlern bestimmt werden. Dazu missen Anforde-
rungen wie ein stabiler und gegeniliber dem Net-
toeffekt moglichst geringer Untergrund, die ge-
naue Kenntnis von evtl. vorhandenen Verunreini-
gungen durch weitere Radionuklide und ein linea-
rer Zusammenhang zwischen der Aktivitat und
der MessgroRe gegeben sein. Durch den Einsatz
desin der PTB entwickelten UCLA [2] zur Messung
kleiner Strome an lonisationskammern konnten
hier deutliche Verbesserungen erreicht werden.

In der PTB werden fortlaufend Halbwertszeitenin
einem Bereich von wenigen Stunden bis hin zu
einigen Jahrzehnten mit relativen Unsicherheiten
in der GroRenordnung von 10" bestimmt.

Im Berichtszeitraum wurden neue Primadrnormal-
messmethoden zur genauen Aktivitatsbestim-
mung von 2250 ¢ und 227Th entwickelt [3], [4], [5].
Im Rahmen dieser Arbeiten konnten die Halb-
wertszeiten dieser beiden Radionuklide sowie die
der Folgeprodukte 213Po, 213Bj und 29%pb mit klei-
nen Unsicherheiten neu bestimmt werden. Die
Anwendung von 225A¢ fiir nuklearmedizinische
Anwendungen in der Therapie ist derzeit Thema
einer Reihe von Studien.

Bei den genannten Radionukliden wurde die Flis-
sigszintillationszahlung (LSC) zur Aktivitatsbestim-
mung verwendet [6]. Die LSC-Methoden spielen
in der Radionuklidmetrologie eine besonders
wichtige Rolle und eignen sich auch gut zur Aktivi-
tatsbestimmung von reinen Betastrahlern oder
Elektroneneinfangern, wobei hierbei grundlegen-
den Nukliddaten wie der Form des B-Spektrums
eine besonders hohe Bedeutung zukommt [7].
Um solche fundamentalen Daten zu bestimmen,
beteiligt sich die PTB in groRem Umfang an inter-
nationalen Projekten, um die Datenbasis zu ver-
bessern. Dabei werden kryogene Kalorimeter
(metallic magnetic calorimeters, MMC) einge-
setzt, die in einem Temperaturbereich unter

20 mK arbeiten und die in einem Goldabsorber
deponierte Energie aus dem radioaktiven Zerfall
als Temperaturerhéhung messen. Diese fiihrt zu
einer Anderung der Magnetisierung in einem Sen-
sor, die durch hochprazise Messungen mittels
SQUIDs (superconducting quantum interference
device) gemessen werden kann. Hieraus kdnnen
Energiespektren mit bisher unerreichter Energie-
auflésung rekonstruiert werden. Arbeiten zu die-
sem ehrgeizigen Projekt im Bereich der Grundla-
genforschung haben im Sommer 2016 begonnen
und werden im Rahmen von drei geférderten EM-
PIR-Projekten bearbeitet. Hierbei werden Beta-
spektren und Elektroneneinfangwahrscheinlich-
keiten von insgesamt acht relevanten Nukliden
bestimmt [8], [9].

Weitere Modernisierungen der Messtechnik
durch die Eigenentwicklung eines LSC-Counters
und den verstarkten Einsatz von Digitizern bei der
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Datenaufnahme ermoglichen eine stetige Erwei-
terung und Verbesserung der Absolutmethoden
zur Aktivitatsbestimmung, z. B. auch an den Koin-
zidenzmessplatzen.

Im Rahmen des EMPIR-Projektes "MetroRADON"
ist die Entwicklung von definierten 222Rn-Emana-
tionsquellen, speziell fir die aktuell erforderli-
chen niedrigen Aktivitatskonzentrationsbereiche
in Raumluft von 100 Bq/m3 bis 300 Bq/m3, voran-
getrieben worden. Unterschiedliche Verfahren
zur Herstellung dieser Quellen wurden unter-
sucht (Tropfdeposition, Chemiesorption, Elektro-
deposition, Aufdampfen und massenseparierte
lonenimplantation). Die unterschiedlichen Ver-
fahren eignen sich zur Herstellung von Quellen
mit unterschiedlichen 226Ra/228Th Aktivitaten
und unterschiedlichem Emanationsverhalten.
Auch die Abhangigkeit der Emanation der Quellen
von Umweltparametern, wie Temperatur, Luft-
druck oder relativer Luftfeuchte, ist unterschied-
lich. Deshalb wurde im Rahmen von MetroRA-
DON ebenfalls ein aktives, portables Uberwa-
chungssystem zur Online-Bestimmung der Ema-
nationseigenschaften der unterschiedlichen
Quellen mittels Szintillationsdetektoren entwi-
ckelt und aufgebaut. Dabei wird die y-Aktivitat
des Mutternuklids der Quelle und der in der Quel-
le verbliebenen Téchternuklide bestimmt und aus
der Abweichung zum radioaktiven Gleichgewicht
die Emanation des Radons bestimmt. Zur exakten
Losung dieses zeitlich gestorten Systems aus ge-
koppelten Differentialgleichungen wurde ein nu-
merisches Verfahren auf der Basis eines Kalman-
filters entwickelt, um auch auRRerhalb von statio-
naren Phasen die Abgabe von Radongas in das Ka-
libriervolumen bestimmen zu kénnen. Damit ist
ein erheblicher Fortschritt flr die metrologische
Nutzung von Emanationsquellen erreicht wor-
den. Folgt das Emanationsverhalten einer eige-
nen Dynamik, so stellt die MessgroRe die Faltung
dieses dynamischen Signals mit der Impulsant-
wort des radioaktiven Systems dar. Damit handelt
es sich bei der Schatzung des emanierenden
222Rn auf Basis der Messung des sich in der Quelle
befindlichen 222Rn um ein inverses Problem. Mit
Hilfe dieser Erkenntnis wurden neue statistische
Methoden auf der Basis des Bayesschen Filters
(Kalman Filter, Assumed density filtering [10])
entwickelt, die in Zukunft erlauben aus einer Zeit-
reihe von spektrometrischen Daten eine angena-
herte Wahrscheinlichkeitsverteilung fir das ema-
nierende 22%Rn zu berechnen, bevor das radioak-
tive Gleichgewicht erreicht wurde. Zugleich wird
die Wahrscheinlichkeit dafiir ermittelt, dass sich
die Quelle aktuell in einem stabilen Regime befin-
det. Abbildung 1.1 zeigt beispielhaft Rohdaten, ge-
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wonnen aus gemessenen y-Spektren einer 226Ra-

Quelle, die aus diesen Daten geschatzte Aktivitat
des in der Quelle verbliebenen 222Rn und des
emanierten 222Rn sowie die Wahrscheinlichkeit
flir stabile Regime. Dabei wurden fiir die Analyse
flir jeden Zeitpunkt nur Daten verwendet, die bis
zu diesem Zeitpunkt vorgelegen haben - dadurch
eignet sich das Verfahren auch fiir den Online-
Einsatz.

Eine Fortsetzung dieses erfolgreichen Metrolo-
gieprojektes stellt das im Jahr 2020 gestartete
und im Rahmen von EMPIR als 19ENVO01 geférder-
te Projekt traceRadon® dar. Hierbei wird der
Schritt von der bereits niedrigen Raumluftaktivi-
tatskonzentration zu der noch um GréRenord-
nungen niedrigeren AuBenluftaktivitatskonzent-
ration vollzogen. Dieser Schritt ist flir zwei sehr
groRe und bisher vollig getrennt agierende For-
schungsgebiete von grolRer Bedeutung. Und zwar
sowohl fur den Strahlenschutz, genauer gesagt
die Umweltradioaktivitat, als auch fur die Atmo-
spharen- bzw. Klimaforschung, fiir die Radon als
ausgezeichneter Tracer fir die treibhausrelevan-
ten Klimagase, wie z. B. CO,, CH, und N,O fun-
giert. Im Rahmen von traceRadon ist die PTB in
den kommenden drei Jahren mit der Weiterent-
wicklung der Radon- und Thoron-Emanations-
quellen sowie der Rickfihrung und Vergleichs-
messung fiir die Auenluftaktivitdtskonzentrati-
on und den Radonfluss aus dem Boden eingebun-
den.

Erste vielversprechende Entwicklungen in diesem
Projekt sind Detektor-Emanationsquellen-Kombi-
nationen mit Aktivitdten von wenigen Becquerel.
Fir die exakte Bestimmung der niedrigen 226Ra-
Aktivitat ist eine sehr effiziente Alphaspektrome-
trie unter definiertem Raumwinkel notwendig.
Auch fir die Online-Bestimmung der Variation
der Emanation der Quelle wird ein sehr effizienter
Nachweis des 2?°Ra sowie der Folgeprodukte des
222Rn bendtigt. Dieses wird durch die direkte
Kombination der Quelle mit einem alphaspektro-
metrischen Detektor erreicht. Zum ersten Mal ist
dieses, durch thermisches Aufdampfen (PVD) von
226R3 auf einen ionenimplantierten Siliziumde-
tektor, gelungen.

Dabei wurden 150 Bq 226RaCI2 direkt auf die Tot-
schicht des Detektors aufgedampft. Damit ist der

! Das Projekt traceRadon wurde aus dem EMPIR-
Programm, das von den teilnehmenden Staaten
kofinanziert wird, und aus dem Forschungs- und
Innovationsprogramm "Horizont 2020" der Euro-
paischen Union finanziert. 19ENVO01 traceRadon
bezeichnet die EMPIR-Projektreferenz.
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Abbildung 1.1 Quelle: Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Das oberste Diagramm zeigt die integrale Zahlrate oberhalb der hochstenergetischen 226Ra-Energie
(EY =186,1 keV). Diese Zahlrate enthdlt nur noch Ereignisse von 222R1 und seinen Folgeprodukten.
Die Variation der Z3hlraten ist durch Variation von Umweltparametern bedingt.

Die nachste Graphik zeigt die damit bestimmte verbleibende 222pn-Aktivitit in Bq in der Quelle. Der
blassblaue Streifen markiert das 90% Konfidenzintervall der Unsicherheit.

Die dritte Graphik zeigt die dquivalente Darstellung des emanierten 222Rn in Atomen pro Sekunde aus der
Quelle - die eigentlich zu bestimmende Grole.

Die unterste Graphik stellt die Wahrscheinlichkeit fiir die Stabilitat der Emanation der Quelle iiber einen
Zeitraum von knapp 100 Tagen dar.
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Detektor selbst die Quelle des 222Rn, welches im
Wesentlichen durch Riickstol3 aus dem Zerfall des
226R3 emaniert. Gleichzeitig ist er spektrometri-
scher Detektor fir die entstehende Alphastrah-
lung sowohl des 226R3 als auch des 22%Rn und des-
sen Folgeprodukten, mit einer Nachweiswahr-
scheinlichkeit von anndhernd 50%. Das erstmalig

mit einer Quelle-Detektor-Kombination aufge-
nommene Alphaspektrum ist in Abbildung 1.2 zu
sehen. Dargestellt ist die Impulshéhenverteilung
Uber der Energie der a-Teilchen. Auf Grund ihrer

Energie identifiziert man 226Ra, 222Rn, 218p ynd
214p
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Quelle: Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Abbildung 1.2

Alphaspektrum einer Quelle-Detektor-Kombination zur Bestimmung des zeitlichen Verlaufs sehr geringer
222pn-Emanationen. Das schwarze Histogramm zeigt die Hiufigkeitsverteilung in Abhingigkeit von der
Energie der a-Teilchen. Die rote Line zeigt die optimierte Anpassung eines um einen exponentiellen Tail
erweiterten, gauRférmigen Peaks pro Linie. Die erzielte Halbwertsbreite (FWHM) der GauRverteilungen

betrdagt FWHM = 40 keV.

Die Methode der a-Zahlung unter definiertem
Raumwinkel, eine Absolutmethode zur Bestim-
mung der Aktivitat offener, Alphateilchen emit-
tierender radioaktiver Quellen, ist nicht nur wied-
er in das Leistungsangebot aufgenommen wor-
den, sondern wird in Richtung a-Spektrometrie
unter definiertem Raumwinkel weiterentwickelt
und verbessert.

Ziel ist hierbei neben der Bestimmung der Aktivi-
tat mit kleinstmaoglicher Unsicherheit auch gleich-
zeitig die radioaktiven Verunreinigungen zu er-
kennen und Isotopengemische genauer zu cha-
rakterisieren. Dieser erweiterte Anspruch stellt
eine neue metrologische Qualitat dar, die eine
verbesserte spektrometrische Auflésung und
komplexe Auswerte-Algorithmen erfordert.

Die Bestimmung von Emissionsraten und Aktivita-
ten radioaktiver Quellen alphastrahlender Nukli-
de erfolgt durch die Messung der pro Zeit auf
einen Detektor mit bekanntem Raumwinkel auf-
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treffenden Alphateilchen. Aktuell werden relative
Standard-Messunsicherheiten von 0,3% erreicht.
Diese Art der Aktivitdtsbestimmung ist eine Abso-
lutmethode in dem Sinne, dass zur Bestimmung
aller notwendigen Kalibrierfaktoren nur Messun-
gen notwendig sind, die auf den Basiseinheiten
unseres Einheitensystems beruhen. Das sind in
diesem Falle Zeit- und Léngenmessungen.

Derzeit laufen die Weiterentwicklung der beste-
henden Apparaturen sowie die Optimierung des
Energie-Auflosungsvermogens der Detektorsys-
teme. Bei der Neukonstruktion liegt der Schwer-
punkt auf der Reduzierung der Messunsicherheit.
Diese ist im Wesentlichen bestimmt durch die Un-
sicherheiten von Langenmessungen. Durch eine
VergroRerung der Messapparatur lassen sich die
relativen Unsicherheiten dieser Lingenmessun-
gen deutlich reduzieren. Konstruktiv ist dieses
Verfahren durch die maximale Grof3e des Detek-
tors begrenzt. Bezliglich der aktiven Flache wird
durch den Einsatz von Detektoren der neuesten



Generation (Oberflache von 5000 mmz) eine Ver-
besserung um mebhr als einen Faktor 10 erreicht.
Daneben wird die neue Apparatur MaRnahmen
zur Reduzierung des Nulleffekts enthalten und
einen schnellen Quellwechsel ermdéglichen. Da-
mit er6ffnet sich eine Moéglichkeit im Bereich der
kurzlebigen Nuklide neben Aktivitats- auch Halb-
wertszeitbestimmungen vorzunehmen.

Ein Beispiel fur die neuartigen Untersuchungs-
moglichkeiten stellt die Bestimmung der Zusam-
mensetzung einer 233U-Quelle, fur eine neue Ge-
neration optischer Atomuhren auf der Basis eines
229Thorium-Kerniibergangs per Alpha-Spektro-
metrie, dar.

Die Entwicklung dieser neuen Generation opti-
scher Atomuhren betreibt die Abteilung 4 der
PTB. Fiir die angestrebte Realisierung noch gerin-
gerer Unsicherheiten wird eine Quelle von 22°Th-
lonen bendtigt. Eine Méglichkeit 22°Th-lonen zu
produzieren ist, diese als RiickstoRionen aus dem
Alpha-Zerfall des 233y zu gewinnen. Eine erste
Analyse einer am Institut flr Kernchemie der Jo-
hannes Gutenberg-Universitat Mainz hergestell-
ten Quelle erfolgte per Alpha-Spektrometrie un-
ter definiertem Raumwinkel. Dabei wird unter-
sucht, ob sich auRer 233 weitere radioaktive (a-
emittierende) Isotope in der Quelle befinden.
Diese Isotope stellen auf Grund ihres a-Zerfalls
und des damit verbundenen RiickstoRes der

Tochterisotope eine Quelle weiterer Nuklide dar,
was wiederum eine Quelle fiir einen erhohten
Untergrund bei der Separation des 22°Th fiir die
Experimente darstellt.

An der Universitat in Mainz wurde 233U elektroly-
tisch auf einem titanbeschichteten Siliziumwafer
abgeschieden. Der Siliziumwafer mit einem
Durchmesser von 30 mm und einem Loch von

6 mm Durchmesser in der Mitte wurde in der PTB
mit Hilfe von Alphaspektrometrie unter definier-
tem Raumwinkel und in der Gammaspektrome-
trie vermessen. Daflir wurde auch eine Autora-
diographie der Quelle erstellt (Abbildung 1.3).

Aus der Impulshéhenverteilung des gemessenen
Spektrums wurden durch Minimierung der Ab-
weichung der Einzellinien unter Bericksichtigung
der Kerndaten die identifizierten Nuklide sowie
deren Aktivitat bestimmt. Abgesehen von den Li-
nien des 233U sind die Linien des ersten Folgepro-
duktes >2°Th zu finden. Als Verunreinigungen
identifiziert wurden 232U und seine Folgeproduk-
te, wie 2287h und 22%Ra bis hin zum 212po.

Unter den weiteren bereits detektierten Verun-

reinigungen sind verschiedene Plutoniumisotope
wie 238Pu, 240p, und 242pu. Diese Isotope konn-
ten mit der gammaspektrometrischen Messung

dieser Quelle bestatigt werden.

Abbildung 1.3

Quelle: Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Autoradiographie der 233y_quelle mit 30 mm Durchmesser und einem Loch in der Mitte auf einem Ti-
beschichteten Si-Wafer. Die Aktivitdtsskala Iduft von griin (Untergrund) iiber gelb bis rot (h6chste Aktivitat).
Die Autoradiographie ist notwendig, um die Geometriekorrekturfaktoren fiir die Alphaspektrometrie dieser
speziellen Quelle unter definiertem Raumwinkel auswerten zu kénnen.

Die y-Spektrometrie-Messplatze werden moder-
nisiert und weiterentwickelt. Hierzu zahlen die
Umristung auf Wiederverfliissigungsdeware so-
wie die Umstellung auf schnellere digitale Mess-
aufnahmesysteme. Auf vermehrte Kundenanfra-
gen nach hoheren Aktivitaten reagiert die PTB, in-
dem das Leistungsangebot mittels eines neuen

Messplatzes erweitert wird, der speziell fiir hohe
Aktivitaten ausgelegt wird.

Im Rahmen der Digitalisierung in der Metrologie
laufen Bestrebungen, Methoden der kiinstlichen
Intelligenz flr die Spektrometrie zu nutzen. So
werden z. B. Convolutional Neural Networks
(CNN) zur Nuklididentifikation erprobt oder in
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Kombination mit Monte-Carlo-Simulation zur Ent-
faltung von Spektren verwendet.

In diesem Zusammenhang wurde eine Methode
entwickelt, um radioaktive Mischlésungen direk-
ter zu charakterisieren. Die Aktivitatsbestimmung
von Mischlésungsstandards erfolgt ausschliefRlich
Uber y-Spektrometrie, da primdre Methoden die
Nuklide nicht aufgel6st messen kénnen. Will man
die kleinen Unsicherheiten der primaren Metho-
den auch flir Mischlésungen erreichen, bendétigt
man eine moglichst direkte Methode ohne weite-
re zusatzliche Unsicherheitsbeitrage.

Zu diesem Zweck wurde ein neues Bayes-basier-
tes Verfahren entwickelt. Es beruht auf der Mes-
sung der Spektren der Ausgangslésung und der zu
bestimmenden Mischldsung in exakt gleicher
Geometrie.

Durch gleichzeitiges Rebinning der Spektren so-
wie multivariate gauB‘sche Optimierung (Mini-

mierung) der Abweichung der Spektren werden
Aktivitatstransferfaktoren bestimmt.

Die Unsicherheitsverteilungen dieser Aktivitaten
sollen zukiinftig mittels Markov-Chain Monte-
Carlo bestimmt werden.

Abbildung 1.4 zeigt das Histogramm des y-Spekt-
rums einer Mischlosung (schwarze Punkte) in Ab-
hangigkeit von der Ener%ie derz-Quanten. Die
Einzelnuklidspektren (19°Cd, 1>*Eu (1°°Eu), °Co,
134Cs), aus denen sich die Mischlosung zusam-
mensetzt, sind als blasse Histogramme darge-
stellt. Die optimierte, digitale Kombination dieser
Spektren ist zum Vergleich als intensives rotes
Histogramm abgebildet.

In Abbildung 1.5 ist ein Ausschnitt aus diesem
Spektrum fir den besonders interessanten Ener-
giebereich um die Hauptlinie des 109¢d pej E =
88,03 keV dargestellt.

Man erkennt, dass sowohl der nicht konstante
Untergrund als auch die nur mit sehr geringer
Zihlrate vorhandene Linie des 1>°Eu (Ey =

86,55 keV, pg = 0,307) zu einer perfekten Anpas-
sung fiihren, obwohl 155y hier nur eine Verunrei-
nigung der 154Eu-EinzeInuindIbsung ist.

10°
—— combin
1071 ] % Cd109
3 Eul54
TER Co60
10724 W Csi34
@ BG
O e s~ . orig
w@ 10-—3 .
&
N
1072
10w5 e
1076 T 13 T T T T E] H
0 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000

E, / keV

Abbildung 1.4

Quelle: Physikalisch-Technische Bundesanstalt

Histogramm des y-Spektrums der Mischl6sung (schwarze Punkte) in Abhdngigkeit von der Energie der y -
Quanten. Die Einzelnuklidspektren (1°°Cd, 1>*Eu (*°°Eu), 89Co, 134Cs), aus denen sich die Mischlésung
zusammensetzt, sind als blasse Histogramme dargestellt. Die optimierte, digitale Kombination dieser Spektren
ist zum Vergleich als intensives rotes Histogramm abgebildet.

Referenzmaterialien

Die Weitergabe der Einheit fur Aktivitaten kleiner
als 100 Bq erfolgt Gberwiegend durch Aktivitats-
bestimmungen an eingereichten Proben. Bei die-
sen Proben handelt es sich um Umweltmateriali-
en (z. B. Wasser, Boden, Sediment, Pflanzen, Nah-
rungsmittel) oder Industrieprodukte (z. B. Hal-
denmaterial, Baustoffe, Metalle, Rohstoffe), die
zumeist ein Gemisch aus nattrlichen und kiinstli-
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chen Radionukliden aufweisen. Dartber hinaus
sind die Proben chemisch sehr unterschiedlich zu-
sammengesetzt und besitzen Dichten zwischen
0,3 g/cm>und 11 g/cm3.

Durch die Aktivitatsbestimmung an Ringversuchs-
materialien unterstltzt die PTB die Leitstellen bei
der Durchfiihrung von Ringvergleichen im Rah-
men des Messprogrammes nach dem Strahlen-
schutzgesetz. Hierzu erhalt die PTB zufallig ent-
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Ausschnitt aus dem in Abbildung 4 gezeigten Spektrum fiir den besonders interessanten Energiebereich um die

Hauptlinie des 1°°Cd bei E = 88,03 keV

nommene Proben aus der Menge der fir die Teil-
nehmer vorbereiteten Ringversuchsproben. Die
Proben werden mit den in den Messanleitungen
geforderten Verfahren analysiert. SchliefSlich
werden die Ergebnisse der PTB-Analysen mit de-
nen des Ringversuchs verglichen. Dabei auftre-
tende Abweichungen oder Probleme werden in
enger Zusammenarbeit mit der Leitstelle disku-
tiert und geklart.

Zur Erweiterung seiner Kalibrier- und Messmog-
lichkeiten fiir Radionuklide in Umweltproben hat
der Fachbereich ,Radioaktivitat” in den Jahren
2016 bis Ende 2018 im Rahmen einer groReren
Umbaumalnahme einen geeigneten Messraum
und die notwendige technische Infrastruktur ge-
schaffen. Ein Multikollektor-Massenspektrome-
ter mit induktiv gekoppeltem Plasma (engl. Multi-
Collector Inductively Coupled Mass-Spectrome-
ter, MC-ICP-MS) wurde im November 2018 in Be-
trieb genommen und erste Messungen an Aktivi-
tatsnormal-Lésungen von Uran und Plutonium
wurden ab 2019 durchgefiihrt. Dazu wurden Lo-
sungen eingesetzt, die keiner radiochemischen
Vorreinigungin der PTB mehr bedurften, da der 2.
Bauabschnitt zur Labor- und Gebdudesanierung
noch nicht abgeschlossen und somit kein PTB-ei-
genes Radiochemielabor verfligbar war.

Spurenmessstelle fiir radioaktive
Stoffe in der Luft

Messergebnisse

Im Berichtszeitraum gab es nur wenige bemer-
kenswerte Messergebnisse in der Spurenmes-
sung von Radionukliden in der bodennahen Luft
in Braunschweig.

Auch in den Jahren 2017 bis 2019 wurden die Ub-
lichen Schwankungen der Aktivitatskonzentration
der regelmaRig messbaren Radionuklide beob-
achtet. Diese Schwankungen treteni. d. R. jahres-
zeitlich oder wetterbedingt auf. Daneben wurde
haufig ein Anstieg der Aktivitatskonzentration des
natirlichen Radionuklids 21°Pb beobachtet. 21%Pb
kommt nicht nur in Bodenstaub vor, sondern z. B.
auch in Flugaschen aus Kohlekraftwerken, kohle-
befeuerten privaten Heizanlagen, an Stauben aus
der Baustoffindustrie oder in Flugstaub aus der Ei-
sen- und Stahlgewinnung. Radiodkologische und
dosimetrische Aspekte zur Nutzung natirlich ra-
dioaktiver Stoffe sind in [11] beschrieben.

Lebhaftes Medieninteresse fand eine Freisetzung
von %Ry im Herbst 2017. Die Herkunft des 1°®Ru
ist bis heute trotz internationaler Bemiihungen
nicht abschlieRend geklart [12], [13], [14], [15].
Bemerkenswert ist, dass auf Grund der Wetterla-
ge die 106p, enthaltenden Luftmasse die PTB erst
sehr spat und damit so ,,verdiinnt“ erreichte, dass
in der PTB kein 1% Ru nachweisbar war.

Aktivitatsnormale und Spurenstoffe
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Leitstelle fiir Fragen der Radioaktivitétsiiberwachung bei erhéhter natiirlicher Radioaktivitidt (ENORM)

(Leitstelle K)

Aufgaben der Leitstelle ENORM

Die Leitstelle ENORM wurde 2002, nach der No-
vellierung der Strahlenschutzverordnung
(StrSchV 2001) eingerichtet. Natirliche Radionu-
klide kommen tberall in der Umwelt vor. Als Ne-
beneffekt industrieller Prozesse kann es zu erheb-
lichen Anreicherungen nattrlicher Radionuklide
in den industriellen Ruckstanden kommen. Im
Strahlenschutzgesetz (StrlSchG §5 Absatz 32,
§§60-66, Anlage 1) sind alle Giberwachungsbe-
dirftigen Riickstande (NORM-Stoffe) erfasst. Re-
gelungen zum Schutz vor Radon hingegen finden
sich im StrISchG in Teil 4 Kapitel 2 (in §§ 121 bis
132) sowie in Teil 4 Kapitel 1 der StrSchV(§§ 153
bis 158).

Die Aufgaben der Leitstelle sind die Erarbeitung
und die Aktualisierung von Richtlinien, Merkblat-
tern und Vorschriften zur Bestimmung der spezi-
fischen Aktivitaten natirlicher Radionuklide in
verschiedenen Umweltmedien, beispielsweise in
Boden, Sedimenten und Baustoffen sowie in in-
dustriellen Rickstdnden, um eine zuverlassige Er-
mittlung der Strahlenexposition durch diese Stof-
fe zu ermoglichen. Die Leitstelle ENORM entwi-
ckelt, erfasst und bewertet die Eignung von Pro-
benentnahme- und Analyseverfahren, mit denen
der Gehalt relevanter Radionuklide wie beispiels-
weise 238U, 226Ra und 21%pp aus der Uran/Radi-
um-Zerfallsreihe, 232Th, 228Ra und 2%8Th aus der
Thorium-Zerfallsreihe sowie 23°U und 2%’Ac aus
der Uran/Actinium-Zerfallsreihe mittels gammas-
pektrometrischer Analyse bestimmt wird. Die
entsprechenden Messverfahren sind in den Mes-
sanleitungen (BMU, Hrsg.) dokumentiert und sol-
len die Erfillung der Anforderungen an eine qua-
litatsgestlitzte Datenerhebung sicherstellen. Zur
Prifung der Qualitat der von den beteiligten Ins-
titutionen erhobenen Messergebnisse organisiert
die Leitstelle regelmaRig Ringversuche und Ver-
gleichsmessungen und bietet fachliche Beratung
fir Behorden und Messstellen an.

Dem Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) als Leit-
stelle ENORM wurde vom Gesetzgeber die Aufga-
be Ubertragen, MaBnahmen der Qualitatssiche-
rung von Radonmessungen, die dem Strahlen-
schutz an Arbeitsplatzen dienen, durchzufiihren.
Die Zuverlassigkeit der fir die Uberwachung ein-

Natirliche Radionuklide in Umweltmedien, industriellen Riickstanden, Baustoffen und Gebauden

gesetzten Methoden ist nachzuweisen. Eine qua-
litatsgesicherte Messung der Radon-Aktivitats-
konzentration bzw. der Exposition ist entschei-
dend, um beispielsweise die Situation an Arbeits-
platzen und in Aufenthaltsraumen zu bewerten,
Uber Reduzierungsmalnahmen zu entscheiden
oder die Dosis von Beschaftigten zu bestimmen.
Mit der Darstellung der Radonaktivitatskonzen-
tration in Luft hat das BfS ein Verfahren aufge-
baut, das auf primare nationale Normale der Phy-
sikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB) fur Vo-
lumen [m3] und Aktivitat [Bq] rickfiihrbar ist. Das
BfS betreibt damit eine Primarnormaleinrichtung
fir die Aktivitatskonzentration [Bq/m3] von Ra-
don, die héchsten metrologischen Anspriichen
genulgt. Das BfS-Radonkalibrierlabor unterhalt ein
Qualitdtsmanagementsystem nach DIN EN ISO/
IEC 17025 und ist bei der DAKKS fiir die Kalibrie-
rung von Geraten zur Messung der Aktivitatskon-
zentration von 222Rn in Luft und der potentiellen
AIghaenergie—Konzentration der kurzlebigen

22 Radon-Folgeprodukte akkreditiert. Die Weiter-
gabe der MessgroRe Radon-Aktivitdtskonzentra-
tion in Luft erfolgt Gber Kalibrierauftrage von 6f-
fentlichen Institutionen und privat-wirtschaftli-
chen Unternehmen aus dem In- und Ausland. Da-
neben verfligt das BfS liber ein eigenes Ferti-
gungs- und Analyselabor fiir passive Radondetek-
toren fiir methodische Untersuchungen des
Messverfahrens mit Festkorperspurdetektoren.

ODL-Messvergleich auf den Referenz-
flachen der Wismut GmbH, Ronne-
burg (Reust, Thiiringen)

Die Leitstelle ENORM fihrt jahrlich einen Mess-
vergleich fir tragbare Ortsdosisleistungsmessge-
rate auf Referenzflachen der Wismut GmbH in
Reust (Thiringen) durch. Der Messvergleich dient
der Qualitatskontrolle von Messgeraten, die bei
umgebungsdosimetrischen Messungen einge-
setzt werden. Die drei Referenzmessflachen mit
jeweils etwa 400 Quadratmetern Flache bestehen
aus Beton, Haldenmaterial der ehemaligen Ura-
nerzforderung sowie Riickstinden der Aufberei-
tung (Tailings). Durch die Auswahl der Materialien
konnten Referenzmessflachen mit erheblich un-
terschiedlichen Ortsdosisleistungen zwischen
etwa 70 nSv/h und 820 nSv/h geschaffen werden.
Am Messvergleich nehmen neben BfS und



Abbildung 2.1

WL

Quelle: Bundesamt fiir Strahlenschutz

Im BfS-Radonkalibrierlabor bieten verschiedene Behilter die Moglichkeit, Kalibrieratmospharen
unterschiedlicher Radonaktivitdtskonzentration bereit zu stellen.

Wismut GmbH auch Landesbehoérden, For-
schungseinrichtungen, Universitaten sowie priva-
te Unternehmen mit insgesamt etwa 150 Mess-
geraten teil.

Jahrliche Vergleichs- und Eignungs-
priufung passiver Radonmessgerate
des BfS

Vielfach werden passive Exposimeter zur Bestim-
mung der Radon-Aktivitatskonzentration in der
Raumluft oder der personenbezogenen Expositi-
on eingesetzt. Zur Qualitatssicherung dieser Ge-
rate hat sich die Teilnahme an Vergleichs- und
Eignungspriifungen bewahrt, bei der die Messer-
gebnisse einer Anzahl von kontrolliert exponier-
ten Geraten mit einem Referenzwert verglichen
werden. Das BfS verfligt nach 18 abgeschlossenen

Vergleichsmessungen mit fast 50 verschiedenen
Messgeratetypen Uber eine umfassende Daten-
grundlage, die eine Bestimmung der messtechni-
schen Unsicherheiten der passiven Radonmess-
systeme ermoglicht. Basierend auf den Daten von
Uber 10000 Einzelmessungen wird heute ein im
BfS entwickeltes Verfahren zur Eignungspriifung
angewendet.

Der Teilnehmerkreis der jahrlichen Vergleichs-
und Eignungsprifung umfasst sowohl behordlich
bestimmte Messstellen nach § 169 des Strahlen-
schutzgesetzes und anerkannte Stellen nach §
155 der Strahlenschutzverordnung als auch wei-
tere Messlabore aus dem In- und Ausland. Die Er-
gebnisse werden mit einem Bericht veroffentlicht
[78].

Natirliche Radionuklide in Umweltmedien, industriellen Riickstdnden, Baustoffen und Gebduden



Quelle: Bundesamt fur Strahlenschutz

Abbildung 2.2
Die Referenzflichen der Wismut GmbH in Ronneburg in 2018. Im Bildvordergrund sind unterschiedliche
Ortsdosisleistungsmessgerdte im Einsatz zu sehen.

Natirliche Radionuklide in Umweltmedien, industriellen Riickstdnden, Baustoffen und Gebduden
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Messwerte der Messgerate der am Messvergleich teilnehmenden Institutionen. Die Qualitdt der Ergebnisse
unterscheidet sich zum Teil deutlich hinsichtlich Richtigkeit und Genauigkeit. Die Referenzwerte vom
18.06.2019 nachmittags fiir die unterschiedlichen Flichen liegen bei 74 + 4 nSv/h (oben, Beton), 211 * 6 nSv/I
(mittig, Haldenmaterial), 809 + 12 nSv/h (unten, Tailings). Die Referenzwerte sind als gestrichelte Linien
eingezeichnet.
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Trompetenkurve mit erreichbaren Messunsicherheiten. Dargestellt sind Werte der Vergleichspriifungen 2003 -
2012. 90% der Gesamtpopulation werden durch die Trompetenkurve eingehiillt [79].

Quelle: Bundesamt fiir Strahlenschutz
Abbildung 2.5
Verschiedene passive Radondetektoren einer Expositionsgruppe der Vergleichspriifung 2019
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ABLEITUNG RADIOAKTIVER STOFFE AUS KERNKRAFTWERKEN,
STILLLEGUNG VON KERNKRAFTWERKEN, EXPOSITIONEN DER

BEVOLKERUNG
A. Heckel*, M. Siegfriedz

Bundesamt fur Strahlenschutz

11 eitstelle fiir Fortluft aus kerntechnischen Anlagen (Leitstelle J)
2| eitstelle fir Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Kldrschlamm, Abfdlle und Abwasser

aus kerntechnischen Anlagen (Leitstelle H)

Die mit Fortluft und Abwasser aus Kernkraftwer-
ken abgeleiteten radioaktiven Stoffe tragen zur
Strahlenexposition der Bevolkerung bei. Daher
sind die Ableitungen zu erfassen und nach Art und
Aktivitat spezifiziert zu bilanzieren. Im atomrecht-
lichen Genehmigungsverfahren werden maxima-
le Aktivitdtsabgaben mit Fortluft und Abwasser
aus kerntechnischen Anlagen festgelegt. Die Ab-
leitungen werden dabei so begrenzt, dass die Ein-
haltung der fir die Bevolkerung geltenden Dosis-
grenzwerte gewabhrleistet ist.

Ausstieg aus der Stromerzeugung durch
Kernenergie

Auf Grund des Reaktorunfalls in der Kernkraft-
werksanlage Fukushima Daiichi in Japan vom
11.03.2011 veranlasste die Bundesregierung fur
alle noch in Betrieb befindlichen Kernkraftwerke
eine Sicherheitstiberprifung. Deren Ergebnisse
sowie der gesamtgesellschaftliche Dialog unter
Beteiligung der Ethikkommission ,,Sichere Ener-
gieversorgung” fiihrten in Deutschland zu einer
Neubewertung der Risiken der Nutzung der Kern-
energie. Die Bundesregierung beschloss, die Nut-
zung der Kernenergie zur gewerblichen Erzeu-
gung von Elektrizitat in Deutschland bis zum Ende
2022 zeitlich gestaffelt zu beenden.

Das Ende der Laufzeit der einzelnen Kernkraft-
werke ist im Atomgesetz festgelegt. Nach endgiil-
tiger Abschaltung eines Kernkraftwerks schlieRt
sich die Nachbetriebsphase an, in der Arbeiten
zur Vorbereitung der Stilllegung der Anlage
durchgefihrt werden. Wahrend dieser Zeit und
der Stilllegungsphase werden weiterhin die auf-
tretenden Ableitungen erfasst und die daraus re-
sultierende Exposition der Bevélkerung rechne-
risch abgeschatzt.

Aktueller Stand der Atomgesetzgebung

Mit dem 13. Gesetz zur Anderung des Atomgeset-
zes vom 31.07.2011 wurde festgelegt, dass Ende
2022 die letzten Kernkraftwerke in Deutschland
auller Betrieb genommen werden. Zeitgleich zur
atomgesetzlichen Entwicklung wurde auch das
untergesetzliche kerntechnische Regelwerk einer
Anpassung an den Stand von Wissenschaft und

Technik unterzogen. Das Bundesumweltministe-
rium und die Lander einigten sich im November
2012 auf neue Sicherheitsanforderungen fiir den
Betrieb der Kernkraftwerke (Sicherheitsanforde-
rungen an Kernkraftwerke, die auf Grund neuer
wissenschaftlich-technischer Erkenntnisse am
03.03.2015 angepasst wurden). Dieses kerntech-
nische Regelwerk beinhaltet grundlegende Re-
geln und ibergeordnete sicherheitstechnische
Anforderungen. Das neue kerntechnische Regel-
werk wird ab dem o.g. Zeitpunkt von den zustan-
digen Aufsichtsbehérden angewendet und im
Vollzug der Aufsicht und bei anstehenden Verfah-
ren zu Grunde gelegt. Das BMU bietet auf seinen
Internetseiten weitere Informationen zu diesem
Thema an. Diese kénnen unter folgender Inter-
net-Adresse abgerufen werden: www.bmu.de/
PM5241.

Abschalttermine

Mit Inkrafttreten des gednderten Atomgesetzes
am 06.08.2011 wurde den Kernkraftwerken Biblis
A und B, Neckarwestheim 1, Brunsbuttel, Isar 1,
Unterweser, Philippsburg 1 und Kriimmel die wei-
tere Berechtigung zum Leistungsbetrieb entzo-
gen. Diese acht Anlagen sind seitdem endgiiltig
abgeschaltet. Zwischenzeitlich wurden die Kern-
kraftwerke Grafenrheinfeld am 27.06.2015,
Gundremmingen B .am 31.12.2017 und Philipps-
burg 2 am 31.12.2019 ebenfalls endgliltig abge-
schaltet.

Fir die restlichen sechs noch in Betrieb befindli-
chen Kernkraftwerke legt das Atomgesetz folgen-
de Termine fiir das Laufzeitende beziehungsweise
die endgliltige Abschaltung fest:

31.12.2021 Kernkraftwerke Grohnde,
Gundremmingen C und Brokdorf

31.12.2022 Kernkraftwerke Isar 2, Emsland und
Neckarwestheim 2.

Ausfihrliche Angaben zur Nutzung der Kernener-
gie finden sich im ,Statusbericht zur Kernenergie-
nutzung in der Bundesrepublik Deutschland
2019"

(http://nbn-resolving.de/urn:nbn:de:0221-
2020092123025).

Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kernkraftwerken, Expositionen
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In den Jahren 2018 und 2019 waren in Deutsch- wasser aus Kernkraftwerken in den Jahren 2017
land noch acht Kernkraftwerksblocke mit einer bis 2019 zusammengestellt. Die von den zustandi-
elektrischen Bruttoleistung von jahrlich etwa gen Behorden genehmigten jahrlichen Aktivi-

8,6 GW in Betrieb. Sie haben zur Stromerzeugung  tatsabgaben wurden in allen Fallen eingehalten.
etwa 12 Prozent beigetragen. Die Standorte der Die tatsachlichen Jahresableitungen liegen im All-

Kernkraftwerke und die Bruttostromerzeugung gemeinen weit unter den Genehmigungswerten
sind aus Abbildung 3.1 zu ersehen. In den Tabel- von beispielsweise ca. 10%° Bq fur Edelgase und
len 3.1 und 3.2 sind die bilanzierten Werte der ca. 1010 Bq fur 131),

Ableitung radioaktiver Stoffe mit Fortluft und Ab-

Tabelle 3.1
Ableitung radioaktiver Stoffe mit der Fortluft aus Kernkraftwerken in den Jahren 2017 bis 2019

Ableitung mit der Fortluft in Bq

Kernkraftwerk Jahr
Schweb- 131 14 3
Edelgase stoffe ¢ | Cco, H
Stade @ 2017 n.b. n.n. n.b. n.n. 4,5 « 108
2018 n.b. n.n. n.b. n.n. 4,0 ¢ 108
2019 n.b. n.n. n.b. n.n. 3,0 ¢ 108
BIblIS B|OCkA a) 2017 n.n. n.n. n.n. 5,4 L4 1010 1,7 o 1011
2018 n.n. n.n. n.n. 99¢10° 1,610
2019 n.n. n.n. n.n. 1,8 #1010 7,2 101
Biblis Block B @ 2017 2,110 n.n. n.n. 4,7+10% 49«10
2018 5,7 ¢ 10%° n.n. n.n. 9,510 4,210
2019 2,7 ¢ 1011 n.n. n.n. 51e10° 2,710
Neckarwestheim 1 @ 2017 n.n. 3,110 n.n. 2,0010®° 3,610
2018 n.n. 6,5« 10% n.n. 1,2 108 1,210
2019 n.b. 1,1 10° n.b. 4,010° 5,0e¢10°
Brunsbittel @ 2017 n.n. 4,6 « 10° n.n. 51¢10° 23108
2018 n.n. 5,3 « 10° n.n. 7,610° 1,9 10°
2019 n.n. 2,9  10° n.n. 1,4¢10° 6,5¢10°
lsar 1 2 2017 n.n. n.n. n.n. 1,7+10° 81+ 10%
2018 1,4 10° n.n. n.n. 440108 2,410%°
2019 n.n. n.n. n.n. 6,510 9,2¢10°
Unterweser @ 2017 2,3+10% n.n. n.n. 70010% 2,710
2018 2,6 +10'° n.n. n.n. 7,0+10° 638410
2019 1,7¢10° 2410 n.n. 4,4¢10% 2,7+10'
Philippsburg 1 2017 n.n. 5,3 ¢ 10° n.n. 1,3¢10° 1,110
5 10 10
2018 n.b. 3,310 n.b. 1,6 +10° 50e10
2019 n.b. 2,8 10° n.b. 3,3¢1010 3,810
Grafenrheinfeld @ 2017 n.n. 5,8 « 10 n.n. 2610° 1,610
2018 n.n. 1,6 » 10* n.n. 9,0010% 2,0e 10"
2019 n.n. 4,4 ¢ 10* n.n. 33¢10° 14104
Kriimmel ) 2017  1,0010°  3,3.10% n.n. 1,9 « 10° n.n.
2018 n.n. 1,2 » 10* n.n. 1,6 » 10° n.n.
2019 5,810 n.n. n.n. 2,1¢10° 1,1e10%
Gundremmingen 2017 8410 53¢10° 69e10° 25+10'" 1,1.10"
Block B @ und C 2018 1,710  61+10° 86+10’" 1510 6,610

2019 89102 55e10° 88e107 1,710 841010
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Tabelle 3.1

Ableitung radioaktiver Stoffe mit der Fortluft aus Kernkraftwerken in den Jahren 2017 bis 2019

Kernkraftwerk

Grohnde

Philippsburg 2

Brokdorf

Isar 2

Emsland

Neckarwestheim 2

KKR Rheinsberg 2)

KGG Gundremmingen 2 9)

KWL Lingen @)

KWO Obrigheim 2

KWW Wiirgassen 2)

KGR Greifswald @

THTR Hamm-Uentrop @

Jahr

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

2017
2018
2019

Edelgase

9,7 » 1010
4,3 1010
1,7 1011

2,7 « 101t
4,2« 10
3,2 ¢ 1011

1,7 1011
3,3 ¢ 1011
3,1 101

2,6 ¢ 1011
6,3 « 1011
1,4 » 1012

1,3 « 1011
1,5 ¢ 1011
1,6 « 1011

1,1« 10!
1,0 1011
9,8 « 1010

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

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

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

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

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

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

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

Ableitung mit der Fortluft in Bq

Schweb-
stoffe ©

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

1,4 « 10°
1,4 « 10°
8,7 » 10*

n.n.
5,1 10°
n.n.

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

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

n.n.
1,9 « 10*
1,0  10*

6,2 » 10°
3,3¢10°
3,4 ¢ 10°

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

43103
n.n.
n.n.

n.n.
n.n.
1,3 ¢ 10%

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

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

n.n.
n.n.
3,5 ¢ 102

131|

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

n.n.
n.n.
1,9 » 10%

3,3« 10%
n.n.
5,2 ¢ 100

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

l4co,

2,310
3,2 « 1010
4,7 « 1010

6,3 « 1010
3,310
2,0 ¢ 1010

2,0 01011
1,7 » 1011
1,5 ¢ 1011

9,7 1010
6,9 « 1010
8,8 « 1011

1,8 « 1011
1,5 ¢ 1011
1,8 1011

1,8 « 1011
1,5 ¢ 1011
2,0 ¢ 1011

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

7,5 ¢ 107
3,0 » 107
2,5 10’

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

4,4 ¢ 108
1,3 ¢ 108
4,8« 10’

4,6« 10’
4,3 10’
5,0 » 107

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

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

3y

1,4 « 1011
1,4 1011
1,1 ¢ 1011

1,4 1012
5,9 « 1011
5,7 « 1011

1,3 ¢ 1011
1,2 « 1011
1,3 ¢ 1011

1,7 » 1011
1,8 « 1011
1,5 ¢ 1011

5,5 ¢ 1011
5,7 « 1011
6,7 » 1011

2,310
2,510
2,2 ¢ 1011

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

1,4 « 10°
1,9 « 1010
1,2 » 1010

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

4,9 « 1010
2,4 ¢ 1010
2,3 10°

9,0 » 108
9,0 « 108
9,4 « 108

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

4,1« 10’
43«10’
5,3 ¢ 10’
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Tabelle 3.1

Ableitung radioaktiver Stoffe mit der Fortluft aus Kernkraftwerken in den Jahren 2017 bis 2019

Ableitung mit der Fortluft in Bq

Kernkraftwerk Jahr s Schweb-
g stoffe ©
KMK Mihlheim-Karlich @ 2017 n.b. ..
2018 n.b. n.n.
2019 n.b. n.n.

a) Anlage stillgelegt  b) Anlage dauerhaft im Nichtleistungsbetrieb

131| 14(:02

n.b. 2,2 » 108
n.b. 1,2 ¢ 108
n.b. 2,1 10°

d) mit Technologiezentrum

c) Halbwertszeit > 8 Tage, ohne 131} einschlieRlich Strontium und Alphastrahler

n.n. nicht nachgewiesen (Aktivitatsableitung unter Nachweisgrenze)
n.b.nicht bestimmt

Tabelle 3.2

3y

n.n.
2,1+ 1010
45108

Ableitung radioaktiver Stoffe mit dem Abwasser aus Kernkraftwerken in den Jahren 2017 bis 2019

Ableitung mit dem Abwasser in Bq

Kernkraftwerk Jahr Spalt- und Aktivierungs- 3y
produkte (auBer Tritium)
Stade @ 2017 *
2018 *
2019 4,98E+04 1,34E+06
Biblis Block A @ 2017 5,31E+07 8,12E+11
2018 6,25E+07 1,28E+12
2019 4,69E+07 5,57E+11
Biblis Block B 2 2017 4,71E+07 3,72E+12
2018 1,71E+07 9,39E+11
2019 2,82E+07 1,01E+12
2018 n.n. 1,70E+11
2019 n.n. 2,44E+10
2018 1,69E+07 1,90E+08
2019 8,87E+06 6,71E+09
Isar 12 2017 2,41E+07 2,90E+11
2018 2,44E+07 2,00E+11
2019 5,50E+07 6,30E+10
Unterweser @) 2017 7,25E+06 3,16E+12
2018 2,69E+07 3,29E+12
2019 2,67E+06 3,56E+10
Philippsburg 1 a) 2017 1,56E+07 5,66E+10
2018 1,45E+07 2,86E+10
2019 3,93E+06 2,38E+11
2018 5,57E+06 1,62E+10
2019 8,08E+06 1,74E+11

Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kernkraftwerken, Expositionen

Alpha-
Strahler

3,25E+03

n.n.
2,14E+04
2,37E+05

n.n.
n.n.
9,60E+04

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

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

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

8,52E+04
9,92E+05
3,59E+04
n.n.
2,86E+04
n.n.

n.n.
1,27E+02
1,18E+05



Tabelle 3.2
Ableitung radioaktiver Stoffe mit dem Abwasser aus Kernkraftwerken in den Jahren 2017 bis 2019

Ableitung mit dem Abwasser in Bq

Kernkraftwerk Jahr Spalt- und Aktivierungs- 3 Alpha-
produkte (auBer Tritium) Strahler
Kriimmel ) 2017 n.n. 6,70E+07 n.n.
2018 n.n. 7,70E+07 n.n.
2019 1,07E+06 1,95E+09 n.n.
Gundremmingen 2017 5,57E+08 2,22E+12 n.n.
Block B a) und C 2018 5,52E+08 1,73E+12 n.n.
2019 4,44E+08 1,43E+12 3,00E+01
Grohnde 2017 n.n. 1,17E+13 n.n.
2018 n.n. 2,03E+13 n.n.
2019 n.n. 1,50E+13 n.n.
Philippsburg 2 2017 2,49E+07 1,14E+13 n.n.
2018 2,35E+07 1,36E+13 n.n.
2019 3,37E+07 1,62E+13 n.n.
Brokdorf 2017 n.n. 1,13E+13 n.n.
2018 n.n. 2,41E+13 n.n.
2019 3,13E+05 2,39E+13 n.n.
Isar 2 2017 n.n. 1,30E+13 n.n.
2018 n.n. 2,20E+13 n.n.
2019 n.n. 2,10E+13 n.n.
Emsland 2017 n.n. 1,30E+13 n.n.
2018 n.n. 1,20E+13 n.n.
2019 n.n. 9,94E+12 n.n.
Neckarwestheim 2 2017 n.n. 1,19E+13 n.n.
2018 n.n. 1,59E+13 n.n.
2019 n.n. 1,43E+13 n.n.
Greifswald Block 1-5 @ 2017 n.n. 4,60E+07 n.n.
2018 7,18E+04 n.n. 9,80E+03
2019 1,40E+04 3,10E+07 1,40E+04
Rheinsberg @ 2017 1,96E+06 n.n. 9,95E+04
2018 2,32E+06 n.n. 1,00E+05
2019 1,43E+06 n.n. 9,70E+04
Mulheim-Karlich @ 2017 6,82E+05 1,46E+06 2,33E+02
2018 6,06E+05 1,97E+07 n.n.
2019 2,38E+05 4,36E+06 n.n.
Obrigheim 2 2017 1,83E+07 7,06E+08 3,05E+04
2018 3,35E+06 1,45E+09 3,84E+04
2019 2,26E+06 4,62E+07 1,07E+04
Lingen @ 2017 3,49E+05 1,20E+06 1,15E+03
2018 6,32E+04 1,19E+06 1,35E+01
2019 9,05E+04 6,94E+06 3,87E+02
a) Anlage stillgeleg b) Anlage dauerhaft im Nichtleistungsbetrieb
n.n. nicht nachgewiesen * keine Ableitung

m Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kernkraftwerken, Expositionen



Exposition der Bevolkerung

Auf Grund der Umsetzung der Richtlinie 2013/59/
Euratom vom 05.12.2013 in nationales Recht
wurde das Strahlenschutzrecht neu geordnet. So
traten das Strahlenschutzgesetz (StrlSchG) vom
27.06.2017 [60] und die entsprechend lberarbei-
tete Strahlenschutzverordnung (StriSchV) vom
29.11.2018 [59] Giberwiegend zum 31.12.2018 in
Kraft. Hingegen wurde das Strahlenschutzvorsor-
gegesetz (StrISchVG) zum 01.10.2017 aufgeho-
ben.

Insbesondere bei der Ermittlung der Exposition
von Einzelpersonen der Bevolkerung gibt es dabei
einige grundlegende Anderungen: So wird nun -
im Gegensatz zur Strahlenschutzverordnung vom
20.07.2001 [16] - das Lagrange-Partikelmodell fir
atmospharische Ausbreitungsrechnungen, die re-
prasentative Person und realitatsnahere Annah-
men beim Verzehr eingefiihrt. Mit der Allgemei-
nen Verwaltungsvorschrift zur Ermittlung der Ex-
position von Einzelpersonen der Bevolkerung
durch genehmigungs- oder anzeigebedirftige Ta-
tigkeiten (AVV Tatigkeiten), die am 08.06.2020 in
Kraft trat, ist die Allgemeine Verwaltungsvor-
schrift zu § 47 der Strahlenschutzverordnung [16]
abgeldst worden. Auf Grundlage der Ubergangs-
vorschriften im § 193 der Strahlenschutzverord-
nung [59] werden jedoch die Dosisermittlung be-
treffende Anderungen erst im Kalenderjahr 2020
umgesetzt.

Aus den Ergebnissen der Emissionsiiberwachung
wird die Exposition in der Umgebung der kern-
technischen Anlagen im Berichtszeitraum 2017
bis 2019 noch fiir die in der Strahlenschutzverord-
nung vom 20.07.2001 [16] definierte Referenz-

Ableitung radioaktiver Stoffe aus Kernkraftwerken, Expositionen

person nach der Allgemeinen Verwaltungsvor-
schrift zu § 47 der Strahlenschutzverordnung [16]
ermittelt. Die Daten Uber die Ableitungen radio-
aktiver Stoffe mit Fortluft und Abwasser aus Kern-
kraftwerken und die Werte der daraus resul-
tierenden Exposition werden in den jahrlichen Be-
richten der Bundesregierung an den Deutschen
Bundestag Gber ,Umweltradioaktivitat und Strah-
lenbelastung” und ausfihrlicher in den gleichna-
migen Jahresberichten des BMU [50,51,52] verof-
fentlicht.

Bewertung

Die Genehmigungswerte fir die Ableitung radio-
aktiver Stoffe mit Fortluft und Abwasser aus Kern-
kraftwerken werden in den meisten Fallen nur zu
einem geringen Bruchteil ausgeschopft. Somit un-
terschreiten auch die aus den Aktivitatsableitun-
gen berechneten Werte der jahrlichen Exposition
erheblich die in der Strahlenschutzverordnung
festgelegten Dosisgrenzwerte von beispielsweise
0,3 mSv fir die effektive Dosis. Die mit den un-
glinstigen Annahmen, die fiir die Referenzperson
vorgegeben sind, berechneten Expositionswerte
in der Umgebung der Kernkraftwerke liegen in
der Regel unter 0,01 mSv pro Jahr; mit realisti-
scheren Annahmen ergeben sich deutlich klei-
nere Dosiswerte. Eine effektive Dosis von

0,01 mSv entspricht weniger als einem Hun-
dertstel der jahrlichen effektiven Dosis durch na-
tirliche Strahlenquellen, die in Deutschland im
Mittel 2,1 mSv betrdgt und je nach ortlichen
Gegebenheiten bis zu 10 mSv erreichen kann.
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MESSNETZ FUR LUFT UND NIEDERSCHLAG
T. Steinkopff, A. Dalheimer, M. Mirsch, H. Diedrich-Roesch, G. Frank

Deutscher Wetterdienst, Zentrale Offenbach/Main

Leitstelle fiir Luft und Niederschlag (Leitstelle A)

Das Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS), der
Deutsche Wetterdienst (DWD) und die Physika-
lisch-Technische Bundesanstalt (PTB) sind mit der
Uberwachung der Radioaktivitit in der Atmo-
sphare gesetzlich beauftragt.

Die Messnetze des BfS und des DWD sowie des-
sen radiochemisches Zentrallabor in Offenbach
sind Bestandteile des Integrierten Mess- und In-
formationssystems zur Uberwachung der Um-
weltradioaktivitat (IMIS). Detaillierte Angaben zu
den Messnetzen finden sich im Internet unter
www.bfs.de/DE/themen/ion/notfallschutz/bfs/umwelt/
imis.html bzw. auf den Folgeseiten von
www.dwd.de/radioaktivitaet sowie in den Berichten
der vorangegangenen Jahre.

Zusatzlich werden vom BfS, dem DWD und der
PTB Untersuchungen im Rahmen der Spurenana-
lyse durchgefiihrt (Kapitel 5).

Die erhobenen Daten werden nicht nur fir IMIS
verwendet, sondern auch im Rahmen der europa-
weiten Uberwachung der Umweltradioaktivitat

Bg/m?
24000

fir den internationalen Datenaustausch und die
EU-Berichterstattung bereitgestellt.

Weiterhin ist der DWD durch Messungen von 222

Rn und ’Be auf der Zugspitze in ein spezielles
Messprogramm (Global Atmosphere Watch Pro-
gramme, GAW) der Weltorganisation der Meteo-
rologie (World Meteorological Organization,
WMO) eingebunden.

Radioaktive Stoffe in der Luft und im
Niederschlag

Die Radioaktivitat in der Luft und im Niederschlag
wird an 48 Messstellen durch den Deutschen
Wetterdienst (DWD) standig liberwacht. Dazu ge-
hort auch die natirliche Radioaktivitat in der Luft
als Aktivitatskonzentration der aerosolpartikelge-
bundenen Radonfolgeprodukte 21#Pb und 214Bi.
Fir kiinstliche Radionuklide wie zum Beispiel 31|
und $37Cs liegen im Normalbetrieb die berechne-
ten Nachweisgrenzen der Luftmonitore zwischen
5 mBq/m3 und 10 mBq/m3. An allen Messstellen
werden Uber einen Zeitraum von einer Woche zu-
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dem Filter mit einem hohen Luftdurchsatz bes-
augt und diese im Anschluss gammaspekt-
rometrisch untersucht. Die Nachweisgrenzen lie-
gen zwischen 0,2 uBg/m3und 1 uBg/m3 bezogen
auf das Radionuklid 137Cs. Weitere Untersuchun-
gen der Luft- und Niederschlagsproben erfolgen
im radiochemischen Labor in Offenbach.

Fiir den Niederschlag wurde eine bis zum Jahr
1957 zuriickgehende Messreihe fiir die Gesamt-
B-Aktivitat, gemittelt tiber alle Messstationen des
DWD, fortgesetzt (Abbildung 4.1).

Die Messungen der langlebigen Gesamt-p-Aktivi-
tat im Niederschlag ergaben fir die Deposition
einen Uber 42 Messstationen gemittelten Wert.
Wegen einer Automatisierung der Messstationen
und der Umstellung auf andere Probenentahme-
und Messverfahren wurde die Anzahl der Statio-
nen schrittweise reduziert: 2017: 42 Messstatio-
nen, 2018: 29 Messstationen, 2019: 23 Messstati-
onen. Aus den stationsspezifischen Jahressum-
men ergaben sich Werte von 38 Bq/m2 flir das
Jahr 2017, 38 Bq/m2 fir das Jahr 2018 und 32 Bq/
m? fiir das Jahr 2019. Diese Werte lassen sich
durch die Anwesenheit nattirlicher Radionuklide
und deren langlebiger Betaaktivitat erklaren. Die
stationsspezifischen mittleren Monatssummen
der deponierten Gesamt-B-Aktivitat zeigt Abbil-
dung 4.2.

Die Werte fiir die auf einzelne Radionuklide
bezogene Deposition wurden anhand der voll-
standig eingedampften Monatsniederschlagspro-
ben gammaspektrometrisch ermittelt. Exempla-
risch zeigt Abbildung 4.3 fiir die Jahre 2017 bis

Tabelle 4.1

2019 anhand der Messstationen Potsdam und Of-
fenbach die Messergebnisse fiir die Deposition
von "Be und *37Cs. Furr 137Cs wurde ein Wert von
85 mBg/m? in Offenbach fiir das Jahr 2018 festge-
stellt. Der Messwert und die errechneten Nach-
weisgrenzen sind dabei abhangig vom jeweiligen
Standort, der Niederschlagsmenge und dem fir
die Messung verwendeten Detektor.

Mittels radiochemischer Trennverfahren wurden
im Labor Analysen der Aerosol- und der Nieder-
schlagsproben von den Stationen Miinchen, Of-
fenbach, Potsdam und Schleswig, bezogen auf ein
Sammelintervall von einem Monat, zur Bestim-
mung von 0S¢ und einzelner Uran-, Plutonium-
und Americium-Isotope sowie fiir Tritium im Nie-
derschlag durchgefiihrt. Fiir die °°Sr-Bestimmung
und zur Analyse der Alpha-Strahler wird die
Extraktionschromatographie bzw. ein lonenaus-
tauschverfahren eingesetzt. Die erreichten Nach-
weisgrenzen fir die Messung der Aerosol- und
der Niederschlagsproben sind in Tabelle 4.1 zu-
sammengefasst. Bei geringen Niederschlagsmen-
gen liegen die erreichten Nachweisgrenzen
deutlich Gber den im Schnitt erreichten Nach-
weisgrenzen. Bei den Urannukliden handelt es
sich um natdrliche Isotope, die in der Luft oderim
Niederschlag immer in Spuren nachzuweisen
sind. Die Messergebnisse fir die Aktivitatskon-
zentrationen dieser natlrlichen Nuklide liegen im
erwarteten Bereich und sind der Ubersichtlichkeit
halber zusammengefasst als natirliches Uran fir
die Stationen Offenbach und Potsdam in Abbil-
dung 4.4) dargestellt.

Geforderte und erreichte Nachweisgrenzen fiir 205y, 234y, (239+240)p, ng 241pm

Nachweisgrenze 90, 234, 238, (239+240)p, 281p 00
Luft gefordert nBg/m?3 1000 100 100 100
erreicht  nBg/m?3 30- 6450 1-75 1-9 1-82
Niederschlag gefordert pBg/I k.A. k.A. k.A. k.A.
erreicht  puBg/I 17933 - 68 - 1690 70-10600 149 -74600
1029490

Auf natiirlichem Weg entstehen durch Wechsel-
wirkung der kosmischen Strahlung mit den Ato-
men der hohen Atmospharenschichten neue ra-
dioaktive Nuklide, wie z. B. Tritium. Durch die
dauernde Neubildung und den radioaktiven Zer-
fall in der Atmosphare und den damit in standi-
gem Austausch stehenden Ozeanen und biologi-
schen Systemen bildet sich ein Gleichgewicht aus.

Messnetz flr Luft und Niederschlag

Seit 1944 wurden zudem grofle Mengen von Ra-
dionukliden, wie z. B. auch Tritium, bei der milita-
rischen und der zivilen Nutzung der Kernenergie
in die Umwelt freigesetzt.

So lasst sich die derzeit gemessene Aktivitatskon-
zentration von Tritium im Niederschlag auch heu-
te noch zum Teil auf die oberirdischen Kernwaf-
fenversuche zurlickfiihren. Seit 2005 werden
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Abbildung 4.3
Dem Erdboden im Mittel pro Monat durch Niederschldge in den Jahren 2017 bis 2019 zugefiihrte Aktivitdt von
’Be und *¥’Cs in Bq/m2 an den DWD-Stationen Offenbach und Potsdam
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Nuklidspezifische Deposition mit dem Niederschlag
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beim DWD Tritiumbestimmungen Uber elektroly-
tische Anreicherung im Niederschlag durchge-
flihrt. Durch das elektrolytische Anreicherungs-
verfahren konnte die Nachweisgrenze von 3 Bg/I
bei der Direktmessung auf ca. 0,3 Bq/l nach der
Anreicherung gesenkt werden. An den Spuren-
messstellen Aachen, Miinchen, Offenbach,
Schleswig, Berlin (ab 2010 Potsdam) und Trier (ab
2014) wird der Niederschlag in speziellen Nieder-
schlagsauffangwannen gesammelt. RegelmaRige
Vergleichsmessungen mit dem Bundesamt fir
Gewasserkunde fanden an der Messstelle Trier
statt. Ein Aliquot des Niederschlages wird als Mo-
natsmischprobe im Labor in Offenbach aufgear-
beitet und fir die Elektrolyse vorbereitet. An-
schlielend werden die Monatsmischproben elek-
trolytisch angereichert und mittels Flissigszintil-
lationszahler (LSC) der Tritiumgehalt in der Probe
bestimmt.

Abbildung 4.5 zeigt die Tritium-Aktivitatskonzent-
rationen der Monatsmischproben im Nieder-
schlag nach elektrolytischer Anreicherung an den
RA-Messstellen Aachen, Potsdam, Miinchen, Of-
fenbach, Schleswig und Trier von 2005 bis 2019
mit Messwerten zwischen 0,5 Bg/l und 1,5 Bg/I.
Generell variieren derzeit je nach Jahreszeit und
den kontinentalen Luftmassenverfrachtungen die
Tritiumgehalte an den 6 Spurenmessstellen von
0,5 Bg/| bis 2 Bg/I.

Die aufwandigen Messverfahren lassen bereits
friihzeitig auch nur langsam stattfindende Veran-
derungen weit unterhalb des aus heutiger Sicht
radiologischen Gefdhrdungspotenzials erkennen.
Daher liegt auch weiterhin ein besonderes Augen-
merk auf der fortgesetzten Verbesserung von
Probenentnahme- und Messverfahren, die eine
schnelle Datenauswertung erlauben.

Tritium im Niederschlag nach elektrolytischer Anreicherung
Monatsproben von 2005-2019
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Abbildung 4.5

Aktivitdtskonzentration von Tritium im Niederschlag an den DWD-Stationen Aachen, Miinchen, Offenbach,
Potsdam, Schleswig und Trier in den Jahren 2005 bis 2019

Messnetz flir Luft und Niederschlag
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Eine ausfihrliche Darstellung der Messergebnisse fir die Jahre 2017 bis 2019 ist den Berichten des
BMU liber Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung zu entnehmen [50,51,52].

Spurenmessstelle Freiburg/Schauins-
land (BfS)

Edelgase

Bei den im Rahmen der Spurenanalyse durchge-
flihrten Edelgasmessungen werden Luftproben
unter anderem auf ihren Gehalt an radioaktivem
Xenon und 8°Kr untersucht. Wahrend &Kr iiber-
wiegend bei der Wiederaufarbeitung von Kern-
brennstoffen in die Atmosphére freigesetzt wird,
stellt 133Xe mit einer Halbwertszeit von 5,27 Ta-
gen den Hauptbestandteil im bestimmungsgema-
Ren Betrieb der Edelgasableitungen von Kern-
kraftwerken und Isotopenproduktionsanlagen
dar.

Die beim BfS in Freiburg durchgefiihrten Messun-
gen des radioaktiven Xenons und Kryptons erga-
ben im Berichtszeitraum in der Regel keine auffal-
ligen Ergebnisse. Die Messwerte der Aktivitats-
konzentrationen von 133Xe lagen - mit Ausnahme
der Messwerte nach der Reaktorkatastrophe von
Fukushima - zwischen 1 und 100 mBq/m3 Luft. Als
Beispiel ist in Abbildung 5.1 die Zeitreihe der Akti-
vitdtskonzentration von 8°Kr an der Messstation
Schauinsland dargestellt. Der Medianwert der
85Kr-Aktivitatskonzentration an der Messstation
Schauinsland lag in den letzten Jahren bei ca.

1,6 Bq/m3. Kurzzeitige Schwankungen im zeitli-
chen Verlauf der Aktivitatskonzentrationen sind
auf Emissionen aus den europaischen Wiederauf-
bereitungsanlagen fiir Kernbrennstoffe (La
Hague/Frankreich und Sellafield/England) zurtick-
zufihren.

Von Zeit zu Zeit werden erhdhte 8 Kr-Aktivitits-
konzentrationen in der bodennahen Luft an ein-
zelnen oder zeitweise auch allen deutschen Sam-
melstationen beobachtet. Ein Beispiel fiir erhohte
Messwerte an mehreren deutschen Stationen ist
der Probenentnahmezeitraum vom 13.08. bis
20.08.2018, dabei wurde die héchste 8°Kr-Aktivi-
titskonzentration mit 6,15 Bg/m? in Trier (DWD)
erreicht. Der Jahreshdchstwert in Freiburg betrug

Spurenmessung in der bodennahen Luft

3,65 Bq/m3 in diesem Probenentnahmezeitraum.
Diese Beobachtung passt zu den 8°Kr-Emissions-
werten der Wiederaufbereitungsanlage in La
Hague, die auf eine hohe Auslastung der Anlage
im Juli und August hindeuten.

Unabhangig von den Spurenmessungen des BfS
wird im Rahmen der Uberwachung der Einhaltung
des Kernwaffenteststoppabkommens (Compre-
hensive Nuclear-Test-Ban Treaty, CTBT) an der
Station Schauinsland des BfS eine Radionuklid-
messstation (RN 33) betrieben. Sie ist die einzige
derartige Station in Mitteleuropa und beinhaltet
automatisch arbeitende Systeme fiir den
nuklidspezifischen Nachweis aerosolpartikelge-
bundener Radioaktivitat sowie fiir den Nachweis
der radioaktiven Xenon-Isotope 135Xe, 133mXe,
133xe und 131Mxe (SPALAX-System). In den Ta-
gesproben werden mit dem RASA-System typi-
scherweise Nachweisgrenzen von ca. 1,6 qu/m3
Luft flir das aerosolgebundene 137¢s erreicht. Fiir
die radioaktiven Xenon-Isotope liegen die Nach-
weisgrenzen zurzeit bei ca. 0,3 mBq/m3 Luft, be-
zogen auf 133ye.

Im Jahr 2018 wurde der bisher verwendete Mess-
container durch ein festes Gebdude ersetzt (Ab-
bildung 5.2), welches das Stationsgebdude auf
dem Schauinsland ergédnzt. Mit dem neuen Ge-
baude wurde ein neues RASA-System installiert
und das gesamte System im Oktober 2018 nach
den Vorgaben der CTBTO re-zertifiziert. Ein Paral-
lelbetrieb beider RASA-Systeme diente der Quali-
tatssicherung, im Anschluss wurde das alte Sys-
tem deinstalliert und der Container zuriickge-
baut.

Aerosolpartikelgebundene Radionuklide

Flir spurenanalytische Messungen der aerosolge-
bundenen Radioaktivitdt werden wéchentlich be-
aufschlagte Staubfilter verwendet, die zunachst
gammaspektrometrisch ausgewertet werden.
Hierzu werden an der Messstation auf dem
Schauinsland und in Freiburg Hochvolumen-
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Abbildung 5.1
Zeitverlauf der 85Kr-Aktivitdtskonzentration an der BfS-Messstation auf dem Schauinsland
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Abbildung 5.2

BfS-Messstation auf dem Schauinsland

Quelle: Bundesamt fir Strahlenschutz
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sammler betrieben. Die Nachweisgrenzen fir die-
se Messungen liegen fir 137¢s pei etwa 0,1 uBg/
m3, im Jahresmittel liegen die Aktivitatskonzent-
rationen an der Station Schauinsland bei etwa
0,2 uBg/m?3 und in Freiburg bei 1 uBg/m>. In Ab-
bildung 5.3 sind die Zeitreihen der Aktivitatskon-
zentrationen des anthropogenen137Cs und des
kosmogenen ’Be an der Station Schauinsland dar-
gestellt; die Messwerte lagen in dem fiir die Sta-
tion iblichen Schwankungsbereich.

Die mittlere Aktivititskonzentration fiir 2Sr lag
bei ca. 0,03 uBg/m>. Im Mai 2018 wurde der
hochste Wert im Berichtszeitraum mit 0,47 uBq/
m?3 ermittelt. Dieser lisst sich durch die wetterbe-
dingte erhohte Resuspension mit verstarktem
Eintrag von Bodenstaub in die Atmosphare erkla-
ren, was durch die in diesem Zeitraum ebenfalls
erhohten 137Cs-Aktivititskonzentrationen besti-
tigt wurde.

Die gemessenen Aktivitatskonzentrationen fir
die Uranisotope 234y und 238U lagen zwischen
0,013 uBg/m? und 0,26 uBg/m?3. Deren Nach-
weisgrenzen bewegten sich zwischen

0,0002 uBg/m? und 0,009 pBg/m3. Das Radionu-
klid 23°U wurde mit Aktivitdtskonzentrationen
zwischen 0,004 uBg/m? und 0,02 uBg/m?3 nach-
gewiesen, die Nachweisgrenzen lagen zwischen
0,0002 pBg/m?3 bis 0,01 uBg/m>.

Fur 238py sowie fiir (239+240)py wurden keine Ak-

tivitdtskonzentrationen oberhalb der erreichten
Nachweisgrenzen zwischen 0,0002 pBg/m?3 und
0,01 qu/m3 beobachtet.

Spurenmessstellen Potsdam und
Offenbach (DWD)

Gammastrahlende kiinstliche Radionuklide mit
Aktivitatskonzentrationen von nur wenigen
Mikrobecquerel pro Kubikmeter Luft lieRen sich
nur anhand von Schwebstofffiltern messen, die
mit Luftdurchsatzen von mehreren 100 m3/h
Uber eine Woche beaufschlagt wurden. An den
Spurenmessstellen Potsdam und Offenbach sind
(im Rahmen der EU-Berichterstattung) Ae-
rosolsammler mit einem Luftdurchsatz von ca.
1000 m3/h im Einsatz. Hier reduziert sich die
Nachweisgrenze fir die gammaspektrometri-
schen Messungen um den Faktor 10 auf ca.
0,2 qu/m3 bezogen auf 137¢s. Die Nachweis-
renze fir °°Sr lag bei 0,5 pBg/m?3 und fiir
239+240)p; hej 0,05 uBg/m?3.

Tatsachliche Messwerte fir 137Cs, 234y und 238y
sind in der Regel auf resuspendierten Feinstaub
zurlickzufihren, der abhangig von meteorologi-
schen Bedingungen atmospharisch verfrachtet
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wird. Fir die Spurenmessstellen Potsdam und Of-
fenbach werden exemplarisch fiir die Jahre 2017,
2018 und 2019 die Ergebnisse der Messungen von
7Be, 40K, 137Cs, 234U, 2354 und 238y graphisch
dargestellt (Abbildungen 5.4 und 5.5). Die norma-
lerweise auftretende typische Erhohung der "Be-
Aktivitatskonzentration im Frihjahr und Sommer
tritt auch in den Jahren 2017, 2018 und 2019
schwach ausgepragt auf.

Spurenmessstelle Braunschweig (PTB)

Auch in den Jahren 2017 bis einschlieflich 2019
wurde neben den tblichen Schwankungen der re-
gelmaRig messbaren Radionuklide wiederholt ein
Anstieg der Aktivitdtskonzentration des natdrli-
chen Radionuklids Blei-210 (21°Pb) beobachtet.
Die Jahresmittelwerte der in Wochenproben ge-
messenen Aktivitdtskonzentration lagen im Be-
reich von 285 uBg/m? (2019) bis 374 uBg/m?>
(2018). Die Maximalwerte innerhalb der wo-
chentlichen Messreihen lagen zwischen 862 uBq/
m3 (2019) und 1351 pBg/m3 (2017). Aktivitéts-
konzentrationen in dieser GrolRe werden oft bei
Inversionswetterlagen erreicht. Dann erhdéhen
sich auch oft die Aktivitatskonzentration von 4°K
und des an Bodenstaub gebundenen 137Cs, das
aus bekannten Freisetzungen wie dem Kernwaf-
fen-Fallout oder dem Kernkraftwerk-Unfall in
Tschernobyl stammt. Auch aus der Verbrennung
von Holz, das mit 137Cs aus Tschernobyl belastet
ist, sind Beitrage denkbar. Die beobachteten Mi-
nima der Aktivitatskonzentration von 21°Pb sind
meist niederschlagsbedingt und betrugen im Be-
richtszeitraum nur 65 uBg/m? (2019) bis ca.

100 pBg/m3 (2017 und 2018). 219Pb kommt nicht
nur in Bodenstaub vor, sondern z. B. auch in Flu-
gaschen aus Kohlekraftwerken, kohlebefeuerten
privaten Heizanlagen, an Stauben aus der Baus-
toffindustrie oder in Flugstaub aus der Eisen- und
Stahlgewinnung. Radiodkologische und dosimet-
rische Aspekte zur Nutzung natirlich radioaktiver
Stoffe sind in [11] beschrieben.

Anfang 2019 wurde das Radiochemielabor der
PTB-Spurenmessstelle zur Durchfiihrung umfang-
reicher Umbau und SanierungsmalRnahmen au-
Rer Betrieb genommen. Daher liegen monatliche
Aktivitdtskonzentrationen von 905r, Uran- und
Plutoniumisotopen nur bis Dezember 2018 vor.
Die Aktivititskonzentrationen des 2°Sr lagen zwi-
schen 0,017 uBg/m?> und 0,056 uBg/m?>. Die er-
reichten Nachweisgrenzen liegen im Bereich von
0,001 uBg/m?3 bis 0,003 uBq/m>.

Die messbaren Aktivitdtskonzentrationen von
238p, lagen im Bereich von 0,00006 qu/m3 bis
0,00048 qu/m3. Fir dieses Radionuklid wurden
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Zeitverlauf der Aktivititskonzentrationen von “Be und 137Cs an der BfS-Messstation auf dem Schauinsland

Nachweisgrenzen zwischen 0,00003 qu/m3 und
0,00021 qu/m3 erreicht. Die Messergebnisse fir
(239+240)p, hewegten sich 2018 im Bereich zwi-
schen 0,00009 qu/m3 und 0,00624 qu/m3.
Hier wurden Nachweisgrenzen zwischen
0,00004 pBg/m?> und 0,00026 uBqg/m? erreicht.

Die Aktivititskonzentrationen von 234U und 238U
Ia%en im Berichtszeitraum zwischen 0,0414 uBq/
m> und 0,8141 qu/m3. Deren erreichte Nach-
weisgrenzen fallen in den Bereich zwischen
0,00010 pBg/m?> und 0,00023 uBg/m>. Das Ra-
dionuklid 23°U war in Aktivititskonzentrationen
zwischen 0,0019 qu/m3 und 0,0404 qu/m3
messbar. Fiir die Aktivitdtskonzentration dieses
Isotops wurden Nachweisgrenzen im Bereich von
0,00004 puBg/m?3 bis 0,000011 uBg/m? erreicht.
Die gemessenen Aktivitatsverhéltnisse A(234U)/
A(U-238) und A(>>°U)/A(?38U) liegen unter Be-
ricksichtigung der Messunsicherheiten bei den
zu erwartenden natdirlichen Verhaltnissen.

Die im Vergleich zu den Vorjahren deutlich hohe-
ren Aktivitatskonzentrationen der Uran- und
Plutoniumisotope sind auf die Trockenheit und
die erhohte Resuspension von Bodenstaub im
Sommer des Berichtsjahres zurtickzufiihren. Der

maximale Staubgehalt in der Luft trat im August
auf.

Dagegen verlauft der Pegel der Aktivitatskonzen-
tration des °Sr im Jahresverlauf gleichmaRiger.
Die im Januar und Februar 2018 gemessenen Ak-
tivitdtskonzentrationen erscheinen im Vergleich
mit denen der Uran- und Plutoniumisotope rela-
tiv hoch. Ursachen dafiir konnten nicht ermittelt
werden. Zur Qualitatssicherung durchgefiihrte
Nulleffekt-Kontrollmessungen sowie radioche-
misch bestimmte Blindwerte zeigten keinen Hin-
weis auf Beitrage aus diesen moglichen Quellen.

Auffallige Beobachtungen im Bereich der
Spurenanalyse

106Ry: Das herausragende Ereignis im Bereich der
Spurenmessung, das auch ein lebhaftes Medien-
interesse fand, war eine Freisetzung von Rutheni-
um-106 (1°Ru) im Herbst 2017. Ende September
bis Anfang Oktober 2017 wurden an verschiede-
nen Spurenmessstellen in Ost-, Mittel- und Stid-
europa 106y, detektiert. Auch in Deutschland
wurde in dieser Zeit an mehreren Messstellen des
pwbD 106Ry nachgewiesen. Die Aktivitatskonzent-
rationen lagen zwischen wenigen Mikrobecque-
rel und einigen Millibecquerel pro Kubikmeter
Luft. Der Maximalwert wurde an der DWD-Stati-

Spurenmessung in der bodennahen Luft
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Abbildung 5.4

Zeitlicher Verlauf der mittleren wochentlichen Aktivitatskonzentrationen von 7Be, 137Cs, 40K an den
Spurenmessstellen des DWD in Potsdam und Offenbach
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Nuklidspezifische Aktivitatskonzentrationen in der Luft
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Abbildung 5.5

Zeitlicher Verlauf der mittleren wéchentlichen Aktivitdtskonzentrationen von U, 4, 239/80p, 241pm ynd %%r an
den Spurenmessstellen des DWD in Potsdam und Offenbach
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on Gorlitz im Zeitraum vom 25.09.2017 bis
02.10.2017 mit 49 mBg/m? 1%6Ru erreicht. Be-
merkenswert ist in diesem Zusammenhang, dass
auf Grund der Wetterlage die belasteten Luftmas-
sen zwar Norddeutschland trafen, aber zunachst
an Braunschweig vorbeizogen und erst in einem
spateren Zeitraum die Spurenmessstelle der PTB
trafen. Zu diesem Zeitpunkt waren sie jedoch be-
reits so verdiinnt, dass auch dort kein 106Ry nach-
gewiesen werden konnte. An den Sammelstatio-
nen des BfS auf dem Schauinsland und in Freiburg
wurde kein Ru-106 nachgewiesen.

Berechnungen zur Ausbreitung von radioaktiven
Stoffen in der Atmosphare deuteten schon friih-
zeitig auf einen Ursprung im stdlichen Ural hin,
auch ein Ursprungsort im stidlichen Russland
konnte zunachst nicht ausgeschlossen werden.
Abschéatzungen ergaben eine Quellstarke von
100 TBq 106Ry,. Die Herkunft des'®®Ru ist bis heu-
te trotz internationaler Bemihungen nicht ab-

schlielend geklart [12, 13, 14, 15].
131} 1m Januar 2018 wurden Spuren von Bljn
Finnland und Mittel-Norwegen nachgewiesen,

wie liber den ,Ring of 5%, einem informellen Zu-
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sammenschluss europdischer Spurenmessstellen,
berichtet wurde. Die Aktivitdatskonzentrationen
lagen bei etwa 1 qu/m3 und darunter. Im Zeit-
raum vom 05.02. bis 12.03.2018 wurden in eini-
gen Landern erneut Spuren von 131 nachgewie-
sen. Messergebnisse oberhalb der Nachweisgren-
ze meldeten Finnland, Polen, Norwegen und die
Tschechische Republik. Die maximale Aktivitats-
konzentration in einer Probe lag bei 4,5 qu/ma.
Da es sich i.d.R. um Wochenproben handelt, ist
die Ermittlung einer Quelle durch Ausbreitungs-
rechnungen nur sehr eingeschrankt moglich.

Von den deutschen Spurenmessstellen wurden
keine 13%I-Nachweise berichtet.

Nachweise von 31| sind nicht ungewohnlich, da
es in groBen Mengen fir medizinische Zwecke
produziert und gehandhabt wird. Dabei sind Frei-
setzungen im Rahmen der jeweiligen Genehmi-
gung moglich. Je nach Wetterlage konnen diese
Freisetzungen mit den Methoden der Spurenana-
lyse detektiert werden. In den Wintermonaten
wird dies - bedingt durch die Wetterlage - in Nor-
deuropa wiederholt beobachtet.



UMSTELLUNG DER NIEDERSCHLAGSPROBENENTNAHME IM DWD

A. Dalheimer, H. Diedrich-Roesch

Deutscher Wetterdienst, Zentrale Offenbach/Main

Leitstelle fiir Luft und Niederschlag (Leitstelle A)

Die Bestimmung der mit dem Niederschlag depo-
nierten Aktivitat erfolgte im DWD bisher iber die
monatliche Sammlung der Niederschlage gefolgt
vom Eindampfen der Niederschlagsprobe und ei-
ner gammaspektrometrischen Messung.

Im Rahmen der Automatisierung des Messnetzes
wurde die Niederschlagsprobenentahme auf au-
tomatische Sammelsysteme umgestellt. In den
automatischen Sammelsystemen wird der Nie-
derschlag nach einer Vorfilterung durch einen lo-
nenaustauscher geleitet, der die geldsten lonen
aus dem Niederschlag entfernt. Die Aktivitatsbe-
stimmung erfolgt im Anschluss gammaspektro-
metrisch am lonenaustauscher.

Durch umfangreiche Untersuchungen hat sich ge-
zeigt, dass ein nicht vernachlassigbarer Anteil der
Gesamtaktivitat auf dem Vorfilter zuriickbleibt.
Dies hat zur Folge, dass die gesamte, mit dem Nie-
derschlag deponierte Aktivitat aus der Summe
der gemessenen Aktivitdaten von Vorfilter und lo-
nenaustauscher bestimmt werden muss.

Die Berechnung der charakteristischen Grenzen
muss dementsprechend angepasst werden.

Im Rahmen der Untersuchungen sollte auch ge-
klart werden, ob durch die Verfahrensumstellung
ein Bruch innerhalb der langjahrigen Messreihen
zu erwarten ist.

Dazu wurde eine alte Ringversuchslésung mit 85y
und 241Am dotiert, um ausreichende Aktivitaten
auch von 2 und 3-wertigen lonen zu erhalten. Von
jeder Losung wurden jeweils drei Verdiinnungen
(1:1, 1:6 und 1:12) hergestellt. Dies erfolgte auf
Grund von Vorversuchen, die gezeigt hatten, dass
die Verteilung der Aktivitat zwischen Vorfilter und
lonenaustauscher von der lonenkonzentration
und damit auch der Aktivitatskonzentration ab-
hangig ist.

In Tabelle 6.1 bzw. Abbildung 6.1 sind die Ergeb-
nisse der eingedampften Proben und der lonen-
austauscherproben, jeweils als Summe der Vorfil-
ter- und der lonenaustauscheraktivitat, darge-
stellt.

1-6 1-1
lonen lonen
aust. Diff (%) einged. aust. Diff (%)

Tabelle 6.1

Vergleich eingedampfte Proben - lonenaustauscherproben
1-12

Nuklid einged. '°:§t’" Diff (%) einged.

54Mn 8,55E-01 9,20E-01

85gy 3,12E+01 2,73E+01 -12,4% 3,12E+01

137¢s  1,62E+01 1,33E+01 -18,3% 1,62E+01

24160 2,11E+01 1,98E+01 -6,4% 2,14E+01

Die relativen Abweichungen zwischen einge-
dampften Proben und lonenaustauscherproben
bleiben bei den Nukliden **Mn und ?*'Am im
Rahmen der Messunsicherheiten. Deutlichere
Abweichungen ergaben sich bei 85Sr und insbe-
sondere bei den hheren Verdiinnungen von
137Cs, wo die Abweichungen nicht mehr im Rah-
men der Messunsicherheiten liegen. Die Ursache
konnte in der vorliegenden Untersuchung nicht

1,02E+00 10,9% 9,85E-01  8,82E-01 -10,5%
2,93E+01 -6,2% 2,94E+01 2,55E+01 -13,4%
1,33E+01 -18,1% 1,64E+01 1,43E+01 -12,8%
2,15e+01 0,5% 2,17E+01 2,22E+01 2,5%

geklart werden; hierzu sind weitere Versuche er-
forderlich.

Ein deutlicher Bruch in den Messreihen ist auf
Grund der Versuche nicht zu erwarten, da sich die
Abweichungen zwischen den beiden Verfahren,
insbesondere bei Aktivitaten nahe der Nachweis-
grenzen, noch im Rahmen der Messunsicherhei-
ten bewegen.

Umstellung der Niederschlagsprobenentnahme im DWD



Abweichung eingedampfte - lonenaustauscherproben
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Abbildung 6.1
Vergleich eingedampfte Proben - lonenaustauscherproben
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RADIOAKTIVE STOFFE IN BINNENGEWASSERN

J. Wiederhold, A. Schmidt

Bundesanstalt fir Gewasserkunde (BfG), Koblenz

Leitstelle fiir Oberfldchenwasser, Schwebstoff und Sediment in Binnengewdissern (Leitstelle C)

Die Radioaktivitdt in Binnengewassern entsteht
durch den Zerfall von natirlichen und kiinstlichen
Radionukliden in Wasser, Schwebstoffen und Se-
diment. Zu den relevanten nattrlichen Radio-
nukliden zdhlen einerseits das aus der Verwitte-
rung von Gesteinen freigesetzte sehr langlebige
40K sowie die Bestandteile der Zerfallsreihen von
238U, 235y und 232Th. Zum anderen tragen auch
kosmogene Nuklide, die standig neu gebildet und
Uber die Atmosphare in Gewasser eingetragen
werden, zur natlrlichen Radioaktivitat bei (z. B.
3H und /Be). Die wichtigsten kiinstlichen Radionu-
klide, die in Binnengewassern vorkommen, sind
3H, 58Co, 60Co, QOSr, 1311 ynd 137Cs. Tritium (3H)
stammt heutzutage, neben dem natiirlichen kos-
mogenen Anteil, aus den Ableitungen kerntechni-

Eintrag

scher Anlagen und Isotopen verarbeitender Be-
triebe. Die langlebigen Spaltprodukte 90y und
137¢s wurden hauptsichlich durch die Fallouts
der oberirdischen Kernwaffenversuche und des
Reaktorunfalls von Tschernobyl im Jahr 1986, hier
insbesondere 137Cs, in die Gewadsser eingetragen.
Signifikante Eintrdge des Reaktorunfalls von
Fukushima im Jahr 2011 konnten dagegen in Bin-
nengewadssern in Deutschland nicht nachgewie-
sen werden. In geringem Umfang werden die aus
dem Normalbetrieb kerntechnischer Anlagen
stammenden Aktivierungsprodukte *8Co und
60Coin Gewissern gefunden. Das vergleichsweise
kurzlebige 1311 (HWZ: 8 Tage) stammt dagegen
meist aus nuklearmedizinischen Anwendungen.

Austrag

gelost

» Oberflachenwasser >

Sorption

Desorption

partikular

Schwebstoff >

Sedimentation

Resuspension

Sediment

Remobilisierung

- - Grundwasser
(gelost/partikular)

Zerfalll
Abbildung 7.1

Verhalten von Radionukliden in FlieBgewassern

In Binnengewassern wird die Radioaktivitatin den
Kompartimenten Oberflachenwasser, Schweb-
stoff und Sediment ermittelt (Abbildung 7.1). Die
Uberwachung der dynamischen Kompartimente
Oberflachenwasser und Schwebstoff ermdglicht
es, aktuelle Eintrage und kurzfristige Veranderun-
gen radioaktiver Kontaminationen in Gewassern
zeitnah und mit hoher Genauigkeit zu erfassen.

lEIution

Quelle: Bundesanstalt flir Gewasserkunde

Hierbei ist zu berticksichtigen, dass Radionuklide
in FlieRgewassern in geloster Form oder partiku-
lar gebunden mit Wasser bzw. Schwebstoffen
Uber weite Strecken flussabwarts verfrachtet
werden kénnen. Die Sedimentation von Schweb-
stoffen erfolgt bevorzugt in Stillwasserbereichen,
wie sie z. B. Hafen, Buhnenfelder, Altarme, Stau-
haltungen und Uferbdschungen darstellen, was

Radioaktive Stoffe in Binnengewdssern



dort zu einer Anreicherung von Radionukliden im
Sediment fiihren kann. Die Sedimente stellen das
Langzeitspeichermedium von Radionukliden in
Gewadssern dar. In Sedimenten lassen sich somit
die langfristigen Auswirkungen radioaktiver Kon-
taminationen verfolgen. Um prazise Riickschliisse
Uber zeitliche Trends ziehen zu kdnnen, ist jedoch
eine Altersbestimmung der genommenen Sedi-
mentproben erforderlich. Eine spatere Weiter-
verfrachtung bereits abgelagerter Radionuklide
infolge Resuspension von Sedimenten, beispiels-
weise bei Hochwasserereignissen, ist moglich und
kann wiederum tber Schwebstoffmessungen ver-
folgt werden. Die Verteilung verschiedener Ra-
dionuklide zwischen der Wasserphase und der

Tabelle 7.1

Festphase (Schwebstoffe/Sedimente) sowie ihr
Transportverhalten in FlieBgewassern ldsst sich
aus dem geochemischen Verhalten der jeweiligen
chemischen Elemente ableiten. So wird 3H als Be-
standteil des Wassermolekiils relativ schnell
transportiert und eignet sich daher gut fiir Tracer-
anwendungen in der Hydrologie, wahrend bei-
spielsweise 60Co und 137Cs eine starke Affinitit
zur Bindung an Partikeloberflachen aufweisen,
wodurch sie sich Gberwiegend in Schwebstoffen
und Sedimenten finden und entsprechend langsa-
mer transportiert werden. Ein kleiner Teil der Ra-
dionuklide in Binnengewassern wird von Biota
aufgenommen (z. B. Wasserpflanzen, Fische) und
kann somit in die Nahrungskette gelangen.

Typische Aktivitatskonzentrationen bzw. spezifische Aktivitaten natiirlicher Radionuklide in
Binnengewdssern (Daten aus dem Routinemessprogramm zum StriSchG)

Kompartiment Radionuklid Wertebereich
Oberflachenwasser 3H (kosmogener Anteil) 0,5bis1
(Ba/l) 7Be bis 0,5

40K 0,01 bis 5
2327y, bis 0,1
235 bis 0,05
238 bis 0,1
Schwebstoff und Sediment 7Be bis 1000
(Ba/kg TM) 40 50 bis 1000
2327 bis 100
235 bis 10
238y bis 100

Regionale Unterschiede in den Gehalten natirli-
cher Radionuklide in Binnengewassern (Tabelle
7.1) sind im Wesentlichen auf den geogenen Hin-
tergrund des jeweiligen Einzugsgebietes sowie
auf anthropogene Einflisse zuriickzufihren. So
reichte im Berichtszeitraum etwa die Sfanne der
mittleren Aktivititskonzentration von %K in
Oberflachenwasser von 0,02 Bq/l in der Sosetal-
sperre (Harz, Niedersachsen), deren ionenarmes
Wasser nattrlicherweise einen geringen Harte-
grad aufweist, bis hin zu 4,7 Bqg/l in der durch den
Kalibergbau beeinflussten Werra (Gerstungen,
km 137,5, Thiiringen). Die historischen Folgen des
Uranbergbaus lassen sich beispielsweise in Ober-
flaichenwasser der WeilRen Elster (Bad Kostritz,
km 126,0, Thiiringen) mit mittleren Aktivitatskon-
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zentrationen im Berichtszeitraum von 0,038 Bq/!
238 pzw. 0,0018 Bq/! 235 erkennen. Héhere
mittlere spezifische Aktivitdten von 238 in
Schwebstoff- und Sedimentproben wurden im
Berichtszeitraum zum Beispiel in der Saale
(Schkopau, km 109,0, Sachsen-Anhalt) mit 89 Bq/
kg Trockenmasse (TM) und der Elbe (Hamburg,
Bunthaus km 609,8) mit 70 Bg/kg TM gemessen.
Die Gehalte natirlicher Radionuklide in Binnen-
gewadssern unterliegen jedoch nur relativ gerin-
gen zeitlichen Schwankungen und bedirfen da-
her normalerweise keiner besonderen Uberwa-
chung.

Die kontinuierliche Uberwachung der Binnenge-
wasser auf radioaktive Stoffe konzentriert sich



daher insbesondere auf die kiinstlichen Radionu-
klide. Es gilt ihre Verdanderungen innerhalb der
Gewasser zu erfassen sowie mogliche Auswirkun-
gen auf Menschen und Umwelt abzuschatzen. Die
entsprechenden Uberwachungsprogramme ba-
sieren auf dem Strahlenschutzgesetz (StrlSchG)
sowie der Strahlenschutzverordnung (StriSchV)
und sind in der AVV-IMIS sowie der REI ndher aus-
geflihrt. Die Bundesanstalt flir Gewasserkunde
(BfG) betreibt mit Unterstlitzung der Wasserstra-
Ren- und Schifffahrtsverwaltung (WSV) ein Bun-
desmessnetz mit 40 Stationen an den Bundes-
wasserstraflen. Die Messstellen der Lander Uber-
wachen die weiteren FlieSgewdsser sowie ste-
hende Gewadsser (Seen, Talsperren), wobei je-
weils in regelmaRigen Abstédnden (z. B. monatlich
oder quartalsweise) Proben von Oberflachenwas-
ser, Schwebstoffen und Sediment den Gewassern
entnommen und untersucht werden. Eine aus-
fihrlichere Darstellung der ermittelten Messer-
gebnisse im Berichtszeitraum findet sich in den je-
weiligen Jahresberichten des BMU zur ,,Umwelt-
radioaktivitat und Strahlenbelastung”. Eine zu-
sammenfassende Bewertung des radiologischen
Gutezustands der Binnengewadsser ergibt fiir den
vorliegenden Berichtszeitraum 2017 bis 2019 fol-
gendes Bild:

In Oberflichenwasser lagen die Aktivitatskonzen-
trationen von Tritium (3H) im Jahresmittel Gber-
wiegend unterhalb der im Routinemesspro-
gramm (RMP) fiir die Messstellen der Lander ge-
forderten Nachweisgrenze (NWG) von 10 Bq/I
(Abbildung 7.2). Leicht héhere Werte wurden le-
diglich in Flissen gemessen, in die eine geneh-
migte Ableitung von 3H aus kerntechnischen An-
lagen erfolgt, aber auch hier lagen die Jahresmit-
telwerte bei maximal 39 Bq/I (Mosel, Wincherin-
gen km 222,2) bzw. 22 Bqg/I (Ems, Geeste km
106,3). Diese Werte nahmen im weiteren Verlauf
flussabwarts jeweils auf maximal 16 Bq/l (Mosel,
Koblenz km 2,0) bzw. 6 Bg/l (Ems, Terborg km
24,6) ab. In der historischen Ubersicht in Abbil-
dung 7.2 lasst sich die Inbetriebnahme des KKW
Cattenom 1986 (Mosel) sowie des KKW Emsland
1988 (Ems) erkennen. Die in den 1970er Jahren
erhohten und dann gleichmiRig abfallenden 3H-
Werte lassen sich dagegen lGberwiegend auf die
Nachwirkungen der oberirdischen Kernwaffen-
tests zurlckfuhren.

Die mittleren Aktivititskonzentrationen von 2°Sr
in Oberflachenwasser lagen meist unter der NWG
des RMP von 0,01 Bg/l. Maximale Einzelwerte
von 0,026 Bg/l bzw. 0,025 Bg/l wurden an der
Weser (Rinteln, km 163,2) bzw. der Weien Elster
(Bad Kostritz, km 126,0) gemessen, wobei auch

hier die jeweiligen Jahresmittelwerte unter

0,01 Bq/I lagen. Die in Abbildung 7.3 hervorgeho-
benen Jahresmittelwerte des Berichtszeitraums
fur °Sr in Oberflichenwasser aus verschiedenen
FlieBgewadssern scheinen einen leichten Anstieg
gegenliber den Vorjahren zu zeigen, wobei die
Werte weiterhin in einem sehr niedrigen Bereich
liegen und die relativ hohen Messungenauigkei-
ten von 30-40 % fir diesen Wertebereich bertck-
sichtigt werden miissen. Die weitere Entwicklung
dieses moglichen Trends wird jedoch lber die
nachsten Jahre weiter im Auge behalten. Messun-
genvon 90sr in Sedimenten wurden nur sehr ver-
einzelt durchgefiihrt, v. a. im Rahmen der Umge-
bungstiberwachung kerntechnischer Anlagen
(REI), wobei als maximaler Einzelwert eine spezi-
fische Aktivitat von 8,15 Bg/kg TM in der Mosel
(Perl/Apach, km 242,6) gemessen wurde.

Das Vorkommen von 137Cs in Oberflichenwasser
ist vor allem im historischen Kontext des Tscher-
nobyl-Unfalls zu betrachten. In der logarithmi-
schen Auftragung der Aktivitdtskonzentrationen
von 37Cs in verschiedenen FlieRgewissern (Ab-
bildung 7.4) lassen sich die stark erhhten Werte
im Jahr 1986 erkennen, gefolgt von einem relativ
raschen Rickgang auf Werte unterhalb der gefor-
derten NWG des RMP von 0,01 Bg/I (Bund) bzw.
0,05 Bq/I (Lander). In der Donau, die starker als
andere Flisse vom Tschernobyl-Fallout betroffen
war, verlief dieser Riickgang etwas langsamer;
seit etwa 2000 bewegen sich aber auch hier die
Werte in einem tiefen Hintergrundbereich. Im Be-
richtszeitraum konnte in der (iberwiegenden Zahl
der Oberflachenwasserproben aus Fliegewas-
sern und stehenden Gewdssern kein 137Cs nach-
gewiesen werden. In diesem Fall wurden die Jah-
resmittelwerte aus den erreichten NWG berech-
net (weiRer Symbolinhalt in Abbildung 7.4), dies
stellt somit eine obere Grenze und eine Uber-
schatzung der tatsdchlichen Werte dar. Maximale
Einzelwerte fiir 137Cs wurden im Berichtszeit-
raum fur FlieRgewéasser mit 0,038 Bqg/l in der Elbe
(Billwerder Bucht, km 618,0) und fir stehende
Gewadsser mit 0,044 Bg/l im Arendsee (Sachsen-
Anhalt) gemessen.

Auch in den Kompartimenten Schwebstoff und
Sediment sind die spezifischen Aktivitdten von
137¢s Uberwiegend auf die Nachwirkungen des
Tschernobyl-Unfalls zuriickzufiihren, wobei auch
heute noch regional erhhte Werte gemessen
werden. Aus den wiederum logarithmisch aufge-
tragenen spezifischen Aktivitaten von 137¢s in
Schwebstoffen (Abbildung 7.5) lassen sich die
stark erhéhten Werte ab 1986 gefolgt von einem
gegenliber dem Oberflachenwasser langsamer
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verlaufenden Riickgang erkennen. Auch im Be-
richtszeitraum lagen die meisten Werte in
Schwebstoffproben noch oberhalb der NWG des
RMP von 5 Bg/kg TM und beispielsweise in der
Donau auch noch deutlich Giber den Werten von
vor 1986 (Abbildung 7.5). Die hochsten Einzelwer-
te der spezifischen Aktivitaten von 137¢s in
Schwebstoffen lagen in FlieRgewassern bei

72,8 Bg/kg TM (Donau, Ulm-Wiblingen, km
2590,8). In stehenden Gewassern wurde der
Maximalwert mit 303 Bg/kg TM im Steinhuder
Meer (Niedersachsen) gefunden. Letzterer kann
darauf zurlickgefiuhrt werden, dass das langlebige
Nuklid 137Cs in einem von Mudden (Seeschlamm)
gepragten, grundwassergespeisten Flachsee mit
geringem Abfluss und viel Wassersport als sedim-
entburtiger Schwebstoff remobilisiert wird.

Die spezifischen Aktivitaten von *3/Cs in Sedimen-
ten (Abbildung 7.6) zeigen einen dhnlichen zeitli-
chen Verlauf in Bezug auf den Tschernobyl-Unfall
wie die Schwebstoffproben (Abbildung 7.5). Auch
hier lagen die Werte im Berichtszeitraum Uber-
wiegend oberhalb der NWG des RMP von 5 Bg/kg
TM. Maximale Einzelwerte fiir 13/Cs in FlieRge-
wassern wurden mit 119 Bqg/kg TM in der Weser
(Minden, km 204,4) und 73,7 Bg/kg TM in der
Elde (Parchim, km 72,5) gemessen. In stehenden
Gewadssern wurden die hochsten spezifischen Ak-
tivitaten von 137Cs in Sedimenten im Schollener
See (Sachsen-Anhalt) mit bis zu 323 Bqg/kg TM ge-
messen, was sich auf verstarkte atmospharische
Deposition durch lokale Niederschlagsereignisse
kurz nach dem Tschernobyl-Unfall zurlickfiihren
lasst. Weitere Beispiele fiir erh6hte Sedimentge-
halte von 137Cs in stehenden Gewissern mit je-
weils mehreren Messungen >120 Bg/kg TM stel-
len die Aabach-Talsperre (Nordrhein-Westfalen),
der Schweriner See (Mecklenburg-Vorpommern),
das Steinhuder Meer (Niedersachsen), der Wit-
tensee (Schleswig-Holstein) und der Starnberger
See (Bayern) dar.

Die von kerntechnischen Anlagen eingeleiteten
anlagenspezifischen Spalt- und Aktivierungspro-
dukte waren abgesehen von 3H (siehe oben) im
Fernbereich der jeweiligen Anlagen in Binnenge-
wassern im Allgemeinen nicht nachweisbar oder
wegen der Vorbelastung aus anderen Quellen
(Fallouts, Nuklearmedizin) nicht eindeutig zuor-
denbar. Ausnahmen stellen der vereinzelte Nach-
weis von *8Co und #°Co in Schwebstoffen und Se-
dimenten dar, wobei die mittleren spezifischen
Aktivitaten meist unterhalb der geforderten NWG
des RMP (Lander) von 5 Bg/kg TM lagen. Maxi-
malwerte wurden jeweils an der Mosel (Perl, km
241,96) mit spezifischen Aktivitdten von 9,7 Bq/
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kg TM fiir °2Co und 12,8 Bg/kg TM fiir ®°Co ge-
messen. An der Mosel wurde zudem gelegentlich
auch das kiinstliche Radionuklid 110mAg mit spezi-
fischen Aktivitaten bis 3,5 Bg/kg TM in Schweb-
stoffen und Sedimenten gemessen, welches ge-
nauso wie das vereinzelt in Rhein (Philippsburg,
km 389,7) und Donau (Gundelfingen, km 2548,5)
nahe an Ausldufen bzw. Entwasserungskanalen in
Sedimenten nachgewiesene >4Mn vermutlich aus
den Ableitungen der jeweiligen kerntechnischen
Anlagen stammt. Aus den historischen Trends der
Jahresmittelwerte von ®°Co in ausgewahlten
FlieBgewdssern in Schwebstoffen (Abbildung 7.7)
und Sedimenten (Abbildung 7.8) lasst sich erken-
nen, dass die Messwerte im Berichtszeitraum,
wie bereits seit ungefahr dem Jahr 2000, liber-
wiegend unterhalb der erreichten NWG lagen. Le-
diglich an der Mosel ldsst sich in Sedimenten ein
leicht ansteigender Trend gegeniiber den Vor-
jahren beobachten; dies wird in den nachsten
Jahren weiter beobachtet werden.

Ein Bereich, der in letzter Zeit auch in Binnenge-
wassern starker an Bedeutung gewonnen hat,
sind kiinstliche Radionuklide, die aus der Nuklear-
medizin stammen. Dabei handelt es sich Giberwie-
gend um relativ kurzlebige Nuklide wie beispiels-
weise 31| (HWZ: 8 Tage), Yy (HWZ: 6,6 Tage)
oder 2°MTc (HWZ: 6 Stunden), die in der Medizin
zu diagnostischen Zwecken oder zur Behandlung
eingesetzt werden. Das Abwasser nuklearmedizi-
nischer Einrichtungen wird zwar erst nach einer
langeren Abklingphase kontrolliert abgeleitet, je-
doch kommt es durch die Ausscheidungen der be-
handelten Patienten nach der Entlassung aus der
Klinik tiber die Kldranlagen zu Eintrdagen von Ra-
dionukliden in Gewasser. Bedingt durch die rela-
tiv kurzen HWZ stellen die Zeitspanne zwischen
Probennahme und Messbeginn sowie die Proben-
art (z. B. Einzel- oder Mischprobe) wichtige Para-
meter fur den Nachweis von Radionukliden aus
medizinischen Anwendungen in Gewdssern dar.
Da in vielen Fallen Monatsmischproben mit Be-
zugsdatum Monatsmitte untersucht werden,
konnen kurzlebige Nuklide wie beispielweise
99MT¢ in Binnengewissern in der Regel nicht
nachgewiesen werden.

Insbesondere 1311 wird aber in den letzten Jahren
an einzelnen Messstationen regelmaRig in
Schwebstoffen und vereinzelt auch in Oberfla-
chenwasser und Sedimenten nachgewiesen.
Auch wenn es sich bei 131 um ein Nuklid handelt,
welches als Spaltprodukt in kerntechnischen An-
lagen entsteht und dem im Zusammenhang mit
Freisetzungen durch Unfalle (z. B. Tschernobyl)
eine grolRe Bedeutung zukommt, so wird inzwi-



schen die Nuklearmedizin als Hauptquelle des in
den letzten Jahren in Binnengewadssern nachge-
wiesenen 31| angenommen. Die Jahresmittel-
werte der spezifischen Aktivitaten von Blyjn
Schwebstoffproben der Mosel und des Rheins zei-
gen im Berichtszeitraum keinen eindeutigen
Trend, der Anteil von Proben mit Gehalten ober-
halb der NWG nimmt jedoch tendenziell zu (Ab-
bildung 7.9). Die maximalen Einzelwerte betrugen
86 Bg/kg TM an der Mosel (Trier, km 196,0) bzw.
31 Bg/kg TM am Rhein (Weil, km 173,0). Weitere
FlieBgewadsser mit mehreren Messwerten

>10 Bg/kg TM fiir 1311 in Schwebstoffen sind z. B.
die Spree (Berlin, km 27,2) und die Saar (Schoden,
km 7,7). In Oberflachenwasser wurde Blnurver-
einzelt mit Aktivitatskonzentrationen von maxi-
mal 0,2 Bg/l gemessen. Zudem konnte vereinzelt
1771y in Oberflichenwasser mit maximalen Akti-
vitdtskonzentrationen von 0,55 Bg/l nachgewie-
sen werden. Die Gehalte an Alphastrahlern in Bin-
nengewassern gehen im Wesentlichen auf die
natlirlichen Radionuklide der Zerfallsreihen von
238y 235 ynd 232Th zuriick.

Radioaktive Stoffe bzw. die von ihnen ausgehen-
de ionisierende Strahlung kénnen auf verschie-
denste Weise zum Menschen gelangen und eine
innere oder duRere Strahlenexposition bewirken.
Im Folgenden sollen beispielhaft fiir die im aqua-
tischen Bereich sensitiven Expositionspfade
,Trinkwasser” und , Aufenthalt auf Spilfeldern
(Sediment)“ effektive Strahlendosen in Anleh-
nung an § 99 der StrISchV abgeschatzt werden.

Legt man fiir zur Trinkwassergewinnung genutzte
Flussabschnitte 3H-Gehalte von 10 Bq/l sowie
90sy- und 137Cs-Gehalte von je 0,01 Bg/l zu Grun-
de, so kann der auf dem Expositionspfad , Trink-
wasser” hypothetisch zu erwartende Beitrag zur
effektiven Dosis flir Erwachsene (> 17 Jahre; 350 |
Jahreskonsum von nicht aufbereitetem Wasser)
zu ca. 0,21 uSv/a abgeschatzt werden. Fir Klein-

kinder (< 1 Jahr; 215 | Jahreskonsum) betragt die
Dosis hier ca. 0,68 uSv/a. Allein der auf das natuir-
liche Radionuklid 4°K fur einen typischen Gehalt
von 0,4 Bqg/l zu erwartende Dosisbeitrag liegt mit
ca. 0,87 bzw. 5,3 uSv/a fast eine GroRenordnung
hoher. Die hier angenommenen Trinkwasser-Ver-
zehrsmengen sind der StrISchV (Stand 2018), An-
lage 11 Teil B Tabelle 1 entnommen.

In Sedimenten war insbesondere 137Cs noch
deutlich nachweisbar. Wiirde Sediment mit ei-
nem 137Cs-Gehalt von 100 Bg/kg TM bei Ausbau-
maRnahmen fiir die Schifffahrt gebaggert und an
Land gelagert, so kann die auf dem Expositions-
pfad , Aufenthalt auf Spiilfeldern” fiir Erwachsene
(> 17 Jahre) zu erwartende zusétzliche effektive
Dosis mit ca. 11 puSv/a abgeschatzt werden. Der
Dosisbeitrag der natiirlichen Radionuklide 40K,
Thpat und U, 4 bei typischen Gehalten von 500, 40
und 40 Bg/kg TM liegt fir diesen Expositionspfad
mit insgesamt ca. 28 uSv/a deutlich héher. Zum
Vergleich: Der Dosisgrenzwert nach § 99 der
StriSchV fir Ableitungen aus kerntechnischen An-
lagen betragt 300 pSv/a.

Zusammenfassend lasst sich festhalten, dass der
radiologische Giitezustand der Binnengewdsser
im Berichtszeitraum 2017 bis 2019 keinen grofie-
ren Veranderungen im Vergleich zu den letzten
Vorjahren unterlag. Beziiglich der radiologischen
Auswirkungen zeigt sich, wie in anderen Umwelt-
bereichen auch, dass derzeit die natirlichen Ra-
dionuklide im Vergleich zu den kiinstlichen Radio-
nukliden den wesentlichen Anteil zur Strahlendo-
sis beitragen. Der Dosisanteil der kiinstlichen Ra-
dionuklide geht weiterhin in erster Linie auf die
Radionuklide zuriick, die Gber die Fallouts der
Kernwaffenversuche und des Reaktorunfalls von
Tschernobylindie Gewdsser gelangten.

Radioaktive Stoffe in Binnengewdssern



H-3 in Oberflichenwasser
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Abbildung 7.2

Zeitlicher Verlauf der Aktivitiatskonzentrationen (Bg/I) von 3H in Oberflichenwasser ausgewahlter
Binnengewadsser (Jahresmittelwerte) mit hervorgehobenen Werten fiir den Berichtszeitraum

Sr-90 in Oberflachenwasser
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Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen (Bq/1) von 2OSr in Oberflichenwasser ausgewihlter
Binnengewadsser (Jahresmittelwerte) mit hervorgehobenen Werten fiir den Berichtszeitraum
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Cs-137 in Oberflachenwasser (iogarithmische skaia)
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Zeitlicher Verlauf der Aktivititskonzentrationen (Bq/1) von 137Cs in Oberflichenwasser ausgewihlter
Binnengewasser (Jahresmittelwerte) mit hervorgehobenen Werten fiir den Berichtszeitraum. WeiRer

Symbolinhalt kennzeichnet Datensédtze mit allen Werten <NWG

Cs-137 in Schwebstoff (logarithmische Skala)
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Cs-137 in Sediment (logarithmische Skala)
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Zeitlicher Verlauf der spezifischen Aktivitaten (Bg/kg TM) von 137¢s in Sedimentproben ausgewahliter
Binnengewadsser (Jahresmittelwerte) mit hervorgehobenen Werten fiir den Berichtszeitraum

Co-60 in Schwebstoff
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Zeitlicher Verlauf der spezifischen Aktivititen (Bg/kg TM) von ®0Co in Schwebstoffproben ausgewihlter
Binnengewadsser (Jahresmittelwerte) mit hervorgehobenen Werten fiir den Berichtszeitraum. WeiBer
Symbolinhalt kennzeichnet Datensitze mit allen Werten <NWG
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Co-60 in Sediment
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Zeitlicher Verlauf der spezifischen Aktivititen (Bq/kg TM) von ®°Co in Sedimentproben ausgewihlter
Binnengewadsser (Jahresmittelwerte) mit hervorgehobenen Werten fiir den Berichtszeitraum. WeiBer
Symbolinhalt kennzeichnet Datensitze mit allen Werten <NWG
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Zeitlicher Verlauf von 1311 in Schwebstoffproben ausgewahliter Binnengewdsser mit hervorgehobenen
Werten fiir den Berichtszeitraum: (A) Anteil der Proben mit Messwerten oberhalb der NWG und (B)
Jahresmittelwerte der spezifischen Aktivititen (Bq/kg TM). Fehlerbalken kennzeichnen die gemittelte
Messungenauigkeit
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RADIOAKTIVE STOFFE IN TRINK- UND GRUNDWASSER

P. Hofmann, K. Schmidt, C. Wittwer

Bundesamt fur Strahlenschutz

Leitstelle fiir Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klérschlamm, Abfélle und

Abwasser aus kerntechnischen Anlagen (Leitstelle H)

Uberwachung nach StriSchG und REI

Die amtlichen Messstellen der Lander (§ 162 Strl-
SchG) untersuchen im Rahmen der Uberwachung
der Radioaktivitat in der Umwelt regelmaRig
Trink- und Grundwasser

- nach dem Messprogramm zur Uberwachung
der Radioaktivitat in der Umwelt (Routine-
messprogramm nach AVV-IMIS)

und

- im Rahmen der Umgebungsiiberwachung
nach der Richtlinie zur Emissions- und
Immissionsiberwachung kerntechnischer
Anlagen (REI).

Das Routinemessprogramm nach der AVV-IMIS
sieht die viertel- bzw. halbjahrliche Untersuchung
von Trinkwassern von ca. 80 Probeentnahmeor-
ten in Deutschland (bundesweit) vor.

Im Rahmen des Messprogramms der Richtlinie
zur Emissions- und Immissionstiberwachung
kerntechnischer Anlagen (REI) werden in der Um-
gebung kerntechnischer Anlagen Proben von wei-
teren ca. 50 Probenentnahmestellen untersucht.
Fiir die Uberwachung der Radioaktivitat im
Grundwasser sind entsprechend dem Routine-
messprogramm der AVV-IMIS ca. 60 Probenent-
nahmestellen und im Rahmen der REIl ca. 150 Pro-
benentnahmeorte viertel- bis halbjahrlich zu un-
tersuchen. Die Auswahl der Probenentnahmeorte
bericksichtigt geologische Gegebenheiten und
insbesondere die unterschiedliche Beeinflussung
der Grundwasser durch Niederschlag und Ober-
flaichenwasser.

Die Proben werden vorwiegend mittels Gamma-

spektrometrie untersucht und hierbei die Aktivi-

tatskonzentrationen von z. B. 137Cs, 60Co und #%k
ermittelt. Des Weiteren werden {iber radiochemi-
sche Verfahren die Aktivitatskonzentrationen fiir
Tritium und 2°Sr sowie - entsprechend des Routi-
nemessprogramms - der Uran- und Plutoniumiso-
tope bestimmt.

Beziglich der Grundlagen zur Radioaktivitdt im
Grund- und Trinkwasser und der daraus resultie-
renden Exposition fiir die Bevolkerung wird auf
[53] verwiesen.

Die im Trink- und Grundwasser in den Jahren
2017, 2018 und 2019 nachgewiesenen Radionu-

Radioaktive Stoffe in Trink- und Grundwasser

klide sind hauptsachlich natiirlichen Ursprungs,
wie z.B. 49K und 238U. Kiinstliche Nuklide, z.B.
137¢s und 90Sr, treten nur in sehr geringen Kon-
zentrationen bei nicht oder wenig geschiitzten
Rohwaéssern (z.B. aus Oberflaichenwasser, Ufer-
filtrat oder oberflichennahem Grundwasser)
oder im Rahmen der Umgebungsiiberwachung
kerntechnischer Anlagen auf.

Fir Plutoniumisotope werden in der Regel nur Er-
gebnisse kleiner als die bei der Messung erreichte
Nachweisgrenze ibermittelt. Wird ein sehr gro-
Res Probenvolumen eingesetzt, kann in Ausnah-
mefallen eine Kategorisierung als tatsachlicher
Messwert erfolgen. Diese Gbermittelten Mess-
werte liegen ausnahmslos mehr als vier GroRen-
ordnungen unterhalb der geforderten Nachweis-
grenze fur Plutoniumisotope im Routinemesspro-
gramm.

In Tabelle 8.1 sind die Gehalte an 137Cs, 90Sr, Ge-
samt-Alpha und Tritium (3H) im Trinkwasser und
Grundwasser in der Bundesrepublik Deutschland
flr die Jahre 2017 bis 2019 zusammengestellt.
Zum Vergleich sind auch die Messwerte des
natirlichen Radionuklids %K in den Tabellen auf-
geflihrt. Angegeben werden jeweils die Gesamt-
anzahl der untersuchten Proben, die Anzahl der
untersuchten Proben mit dem Ergebnis kleiner
Nachweisgrenze (NWG) sowie der kleinste und
groRte bestimmte tatsachliche Messwert.

Um einen besseren Uberblick tiber die zeitliche
Entwicklung der Daten zu erhalten, ist zusatzlich
der fur jedes Berichtsjahr berechnete parameter-
spezifische Median in der Tabelle dokumentiert.
Flr dessen Kalkulation wird ein Ergebnis kleiner
Nachweisgrenze gleichrangig wie ein tatsachli-
cher Messwert berticksichtigt, indem dieser mit
dem Wert der NWG gleichgesetzt wird. Fir die
Daten aus dem Jahr 2017 wird zuséatzlich auf den
bereits veroffentlichten Jahresbericht ,,Umwelt-
radioaktivitat und Strahlenbelastung” des BMU
[50] verwiesen.

Trinkwasser

Flr Trinkwasser liegen fiir den genannten Be-
richtszeitraum nahezu alle Gibermittelten3’Cs-
Messwerte (mehr als 99 %) unterhalb der bei den
Messungen erreichten Nachweisgrenze, die im
Wesentlichen vom Volumen des zur Messung auf-



bereiteten Wassers abhangt. Als Nachweisgrenze
im Trinkwasser werden im Routinemesspro-
gramm 0,05 Bqg/l bezogen auf ®0co gefordert. Die
insgesamt neun ermittelten 137¢s- Messwerte fiir
die Berichtsjahre 2017 bis 2019 reichten von
0,000085 bis 0,0091 Bg/l und lagen damit im Ver-
gleich weit unterhalb der geforderten Nachweis-
grenze flr 60Co. Diese Ergebnisse wurden vor-
nehmlich in Trinkwdassern, die aus Oberflachen-
wassern (z. B. aus Talsperren) gewonnen wurden,
gemessen.

0g, hauptsachlich aus dem Fallout der Kernwaf-
fenversuche in den 1950er und 1960er Jahren
stammend, konnte in etwa 43 % der Trinkwasser-
proben mit Konzentrationen oberhalb der bei den
Messungen erreichten Nachweisgrenzen nachge-
wiesen werden, der Maximalwert lag im Jahr
2018 bei 0,018 Bqg/I. Als Nachweisgrenze werden
im Routinemessprogramm fir Trinkwasser und
Grundwasser 0,01 Bqg/| gefordert.

Die Gbermittelten Daten fir die Gesamt-Alpha-
Aktivitatskonzentration entstammen alle von
Proben aus der Umgebungsiiberwachung des
Karlsruher Instituts fir Technologie (KIT). Der Me-
dian samtlicher Ergebnisse aus dem Jahr 2019 ist
mit 0,033 Bg/l vergleichbar zu dem ermittelten
Median aus dem Jahr 2018 mit 0,034 Bq/I, wéh-
renddessen der Median im Berichtsjahr 2017 mit
0,044 Bg/l noch etwas erhohter war.

Die Maximalwerte der Tritium-Aktivitatskonzen-
tration wurden in den Jahren 2017 bis 2019 mit
13, 16 und 18 Bqg/l im Rahmen der Umgebungs-
Uberwachung bei kerntechnischen Anlagen des
KIT ermittelt. Diese Proben stammten aus Einzel-
wasserversorgungen in der Nahe eines Altrhei-
narms, der in der FlieRrichtung von Grund- und
Oberflachenwasser aus dem Bereich des KIT,
Campus Nord, liegt. Selbst unter der Annahme,
dass der gesamte Trinkwasserbedarf mit Wasser
aus diesen Einzelwasserversorgungen gedeckt
werden wiirde, ergabe sich nur eine unwesentli-
che Erhohung der Exposition fiir die Bevolkerung
gegenulber der natiirlichen Strahlenexposition.
Das Trinkwasser aus offentlichen Wasserversor-
gungen in den Ortschaften in der Umgebung des
KIT weist Tritium-Aktivitatskonzentrationen von
<10 Bq/I auf. Der mit der gednderten Trinkwas-
serverordnung (TrinkwV) vom 18. November
2015 an geltende Parameterwert fiir Tritium von
100 Bg/I wird damit vollumfanglich eingehalten
[54].

Grundwasser

Im Grundwasser wurde fiir 13’Cs nur fiir das Be-
richtsjahr 2017 ein Messwert oberhalb der bei

den Messungen erreichten Nachweisgrenzen er-
mittelt. Der gemessene Wert von 0,065 Bg/l wur-
de auf Erdbauarbeiten neben einem Grundwas-
serbrunnen der Forschungsneutronenquelle
Minchen (FRM 1l) rickgefuhrt [55].

90sr konnte in 44 % der Grundwasserproben mit
Konzentrationen oberhalb der bei den Messun-
gen erreichten Nachweisgrenzen nachgewiesen
werden, es wurden Aktivitatskonzentrationen
zwischen 0,000078 und 0,021 Bq/l gemessen. Der
flir 2017 bis 2019 jeweilig berechnete Median be-
trug 0,0038 bzw. <0,0039 Bq/I.

Die Messwerte fir die Gesamt-Alpha-Aktivitats-
konzentration in der Tabelle stammen ausschliel3-
lich zu gleichen Teilen aus der Umgebungsiber-
wachung des KIT in Baden-Wirttemberg (49%)
und des Brennelemente-Zwischenlagers in Ahaus
in Nordrhein-Westfalen (51 %). Die Gbermittelten
Ergebnisse der zu betrachtenden Berichtsjahre
stimmen gut miteinander Uberein.

In etwa 9 % der Grundwasserproben konnte Triti-
um mit Konzentrationen oberhalb der bei den
Messungen erreichten Nachweisgrenze nachge-
wiesen werden. Die Grofenordnung im Berichts-
zeitraum 2017 bis 2019 lag zwischen 0,58 und

35 Bg/I. Die héchsten Tritium-Aktivitdtskonzent-
rationen wurden im Rahmen der Umgebungs-
Uberwachung der Kernkraftwerke Philippsburg
und Obrigheim festgestellt. Im Jahr 2017 wurde
zusatzlich noch ein Messwert fiir einen Brunnen
der KTA Forschungsneutronenquelle Heinz-Mai-
er-Leibnitz Gbermittelt. Querkontaminationen re-
spektive Messgeratefehler sind hierbei nicht aus-
geschlossen, da eine wiederholte Probenentnah-
me an diesem Brunnen nur Tritium-Werte unter-
halb der Nachweisgrenze ergaben. Ein weiterer
Messwert fur Tritium wurde im Jahr 2017 in einer
Probe aus einer Grundwassermessstelle auf dem
Geldnde des Freilagers fiir radioaktive Abfille
(Kontrollbereich) des VKTA-Rossendorf erhoben.
Bei dieser Stichprobe wurde dariiber hinaus 60co
in einer Konzentration von 0,0085 Bg/l (2017) er-
mittelt. Diese Messwerte sind auf eine Kontami-
nation des Untergrunds auf dem Betriebsgelande
des VKTA-Rossendorf infolge von Leckagen an (in-
zwischen nicht mehr betriebenen) Beton-Abkling-
becken fiir kontaminierte Wasser zuriickzufiih-
ren. Alle Proben auRerhalb der genannten Stand-
orte weisen Tritium-Werte unterhalb der Nach-
weisgrenze von 10 Bg/| auf.

Die Exposition der Bevolkerung durch kiinstliche
radioaktive Stoffe auf dem Weg liber das Trink-

wasser ist sehr niedrig gegeniiber der Exposition,
die durch natirliche Radionuklide insgesamt ver-
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ursacht wird. Legt man jeweils den Maximalwert
fur 37Cs und °%sr fur den Berichtszeitraum 2017
bis 2019 zu Grunde (Tabelle 8.1), ergeben sich bei
einem angenommenen jahrlichen Trinkwasser-
verzehr von 700 Liter fiir den Erwachsenen nach
StrlSchV Ingestionsdosen von 0,083 uSv/a bzw.
0,35 pSv/a. Im Vergleich hierzu betragt die mittle-
re Ingestionsdosis (Medianwert) fiir Erwachsene
durch den Verzehr von Trinkwasser in Deutsch-
land einer vom BfS durchgefiihrten Studie zufolge

Tabelle 8.1

8,6 uSv/a [56]56. In der Trinkwasser-Studie wur-
den insgesamt 582 Trinkwasserproben aus wei-
ten Teilen Deutschlands auf natiirliche Radionu-
klide (228Ra' 226Ra’ 238U’ 234y 222p, 210p),
210Po) untersucht und die Exposition durch die
Aufnahme dieser natlirlichen Radionuklide mit
dem Trinkwasser bestimmt. Im Unterschied zur
TrinkwV [54] enthalt die ermittelte Ingestionsdo-
sis der BfS-Studie auch den Beitrag von 222pp,

Uberwachung von Trinkwasser und Grundwasser in Deutschland 2017-2019

Anzahl Median?
Nuklid gesamt <NWG Mi;:?tal' Mz‘;\:’(ieTtal-
Trinkwasser (Bq/l)
2017 - 2019 2017 2018 2019
40 1588 1042 0,015 4,4 0,18 <0,16 <0,17
137 1590 1579  8,5E-05 0,0091 <0,0086  <0,0079  <0,0084
34 958 865 0,52 18 3,6 <5,0 <4,2
90g, 485 279 9,7E-05 0,018 0,0031 0,0035 <0,0039
G-Alpha 17 0 0,026 0,061 0,044 0,034 0,033
Grundwasser (Bqg/l)
2017 - 2019 2017 2018 2019
40 1058 688 0,015 24 <0,39 <0,42 <0,48
137¢g 1054 1053 = 0,065 <0,019 <0,017 <0,023
34 1298 1187 0,58 35 <5,6 <53 <55
90g, 212 118 7,8E-05 0,021 0,0038 <0,0039 <0,0039
G-Alpha 157 88 0,016 0,13 <0,05 <0,05 <0,05

a Der angegebene Median beriicksichtigt das Messergebnis ,<NWG*“ so, als ware ein tatsachlicher Messwert gleich

der NWG erhalten worden.

Radioaktive Stoffe in Trink- und Grundwasser



RADIOAKTIVE STOFFE IN NORD- UND OSTSEE

S. Schmied
Bundesamt fiir Seeschifffahrt und Hydrographie

Leitstelle fiir Meerwasser, Meeresschwebstoff und -sediment (Leitstelle D)

In diesem Kapitel wird der aktuelle Zustand von
Nord- und Ostsee hinsichtlich der Kontamination
durch kiinstliche Radionuklide beschrieben.
Grundlage der Bewertung sind jahrlich zwei Uber-
wachungsfahrten mit eigenen und gecharterten
Forschungsschiffen durch das Bundesamt fiir See-
schifffahrt und Hydrographie sowie zahlreiche
Wasserproben, die regelmafig auch von anderen
Schiffen des Bundes an festgelegten Positionen
entnommen werden. Damit ist sowohl eine Be-
schreibung der raumlichen Verteilung als auch
der zeitlichen Trends moglich.

In Nord- und Ostsee kénnen kiinstliche Radionu-
klide aus folgenden Quellen nachgewiesen wer-
den:

- Globaler Fallout aus den atmospharischen
Kernwaffentests der 50er und 60er Jahre,

- Ableitungen aus den Wiederaufarbeitungsan-
lagen in Sellafield (UK) und La Hague (F),

- Fallout aus dem Reaktorunfall von Tscherno-
byl 1986 und

- Ableitungen aus kerntechnischen Anlagen wie
Kernkraftwerken und Forschungsreaktoren.

Seit Beginn der siebziger Jahre bestimmten die
kontrollierten und genehmigten Einleitungen ra-
dioaktiver Abwasser aus den europaischen
Wiederaufarbeitungsanlagen fiir Kernbrennstof-
fe La Hague (Frankreich) in den Englischen Kanal
und Sellafield (GroRbritannien) in die Irische See
die Aktivitatskonzentration kiinstlicher Radionu-
klide in der Nordsee. Diese Kontaminationen wer-
den von Meeresstromungen in andere Meeresge-
biete verfrachtet und konnten dort auch tber
Entfernungen von mehreren tausend Kilometern
nachgewiesen werden. Entsprechend der langen
Transportzeiten sind nur langlebige Radionuklide
mit Halbwertszeiten groRer als ein Jahr von In-
teresse. Die kiinstliche Radioaktivitat in der Ost-
see wurde bis zum Reaktorunfall von Tschernobyl
im Wesentlichen durch den Fallout der
atmospharischen Kernwaffentests der sechziger
Jahre sowie den Einstrom kontaminierten Nord-
seewassers aus dem Skagerrak und Kattegat
durch die Beltsee bestimmt.

Einleitungen aus Kernkraftwerken oder anderen
kerntechnischen Einrichtungen spielen fiir das
Aktivitatsinventar des Meeres kaum eine Rolle.
Sie sind nur in unmittelbarer Umgebung dieser

Anlagen nachzuweisen. Dies gilt auch fiir die bis
1982 durchgefiihrte Versenkung schwach-radio-
aktiver Abfalle in mehr als 4000 Metern Tiefe im
Nordostatlantik. Auch die friiheren Versenkun-
gen radioaktiver Abfélle durch die ehemalige
UdSSR in der Barents- und Karasee sowie das
1989 gesunkene russische Atom-U-Boot , Komso-
molets”in einer Tiefe von etwa 1700 m in der
Norwegensee fiihren zu keiner erhéhten Belas-
tung dieser Meeresgebiete oder gar der Nordsee.

Die Einleitungen aus den Wiederaufarbeitungs-
anlagen La Hague und Sellafield lagen in den 70er
Jahren um mehrere GréofRenordnungen hoher als
in den letzten Jahren. Erhebliche Anstrengungen
der Betreiber auf internationalen Druck hin fihr-
ten dazu, dass die Einleitungen beider Wiederauf-
arbeitungsanlagen fiir fast alle Radionuklide stark
reduziert wurden. Dies flihrt auch im Meerwasser
der Nordsee zu deutlich geringeren Konzentratio-
nen der meisten kiinstlichen Radionuklide. So
nahm bis Ende der neunziger Jahre die Aktivitats-
konzentration an 137Cs in der mittleren Nordsee
mit einer durch den Transport bedingten Zeitver-
zOgerung von zwei bis drei Jahren kontinuierlich
ab und hat heutzutage nahezu die Hintergrund-
konzentration des globalen Fallouts im Wasser
des Nordatlantiks erreicht.

Durch den im langjahrigen Mittel sehr geringen
Wasseraustausch der Ostsee mit der Nordsee
durch die danischen Meerengen ist die durch den
Tschernobyl-Unfall eingetragene Aktivitat im
Meerwasser der Ostsee liber einen langeren Zeit-
raum verblieben. Die Menge des Zuflusses an
salzreichem und aktivitatsarmem Nordseewasser
durch die Bodenschicht des Kattegats ist dabei
von Jahr zu Jahr hochvariabel, abhangig von me-
teorologischen Ereignissen und den Ein- und Aus-
stromereignissen durch die Beltsee. Der zeitliche
Verlauf schwankt weniger stark im Bereich der Ar-
konasee, wo der Ein- und Austrom weniger
deutlich zum Ausdruck kommt. Kompensiert wird
der Zufluss an Nordseewasser durch einen steti-
gen Ausfluss an Oberflaichenwasser aus der Ost-
see in den Skagerrak. Die Ostsee stellt dadurch
seit einigen Jahren die starkste Quelle fiir 137¢sim
Nordatlantik dar. Die Zeit fir einen vollstandigen
Wasseraustausch der Ostsee wird mit 20 bis 30
Jahren angenommen. Inzwischen nimmt jedoch
auch hier die 137Cs-Aktivitatskonzentration
deutlich ab.

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee
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,Borkumriff“ und ,,Elbe 1“ in der Deutschen Bucht

Meerwasser in der Nordsee

Die Probenentahme zur Uberwachung der Deut-
schen Bucht bzw. Nordsee erfolgte in den Jahren
2017 bis 2019 auf Fahrten im Januar und August.
Zusatzlich werden an den Positionen der friiheren
Feuerschiffe Borkumriff und Elbe 1 in der Deut-
schen Bucht Proben mdglichst monatlich ent-
nommen.

Die Zeitreihen der Aktivitdtskonzentrationen von
137¢s und *%sr in den Abbildungen 9.1 und 9.2 an
den beiden Stationen seit 1961 bzw. 1980 lassen
seit einigen Jahren nur noch sehr niedrige Werte
erkennen. Der Grund dafir ist, dass aus den Wie-
deraufarbeitungsanlagen Sellafield und La Hague
nur noch sehr niedrige Ableitungen dieser beiden
Radionuklide zu verzeichnen sind. Zeitverzogert
infolge des Reststroms innerhalb der europai-
schen Schelfmeere liegen die Konzentrationen
nur noch geringfligig Gber den Kontaminations-
werten des Oberflachenwassers des Atlantiks.
Dieses ist im Wesentlichen durch die Reste des
Fallouts der oberirdischen Kernwaffentests der
sechziger Jahre gekennzeichnet. Ein Eintrag von
137¢s aus der Elbe ist nicht zu erkennen. Der Fall-
out von Tschernobyl mit seinem charakteristi-

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee

schen Verhiltnis der Radionuklide 134Cs zu 137Cs

war in der deutschen Bucht bereits zwei bis drei
Jahre nach dem Unfall nicht mehr zu messen.
134cs ist im Wasser der Nordsee ebenfalls nicht
mehr nachweisbar (NWG ca. 0,3 Bq/ms).

Die Aktivitdtskonzentration von 137Cs in der Deut-
schen Bucht im Jahr 2017 (Abbildung 9.3) liegt
zwischen 0,7 Bq/m3 an der Elbemiindung bis

2,6 Bq/m3 in der dulReren Deutschen Bucht. Im
Vergleich mit friiheren Jahren sind die Konzentra-
tionen von 137Cs sehr niedrig. Eine eindeutige Zu-
ordnung zu einer Quelle ist bei diesen geringen
Werten kaum noch maoglich. Dagegen ist die Akti-
vitatskonzentration von 4,9 Bq/m3 (Abbildung
9.4), die am Ausgang des Skagerrak nachzuweisen
war, eindeutig dem Ausfluss aus der Ostsee zuzu-
ordnen. Wie die Vergleichsprobe aus der Elbe bei
Stade (0,8 Bq/m?) zeigt, ist der Beitrag aus dem
Elbwasserabfluss vernachlassigbar. Die geringe
Hohe der Eintrage aus der Elbe ist darauf zuriick-
zufihren, dass 137¢s im Vergleich zu 20sr an den
Tonmineralen der Béden starker adsorbiert wird
und deshalb liber die Fliisse weniger eingetragen

wird.
| 65
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Meerwasser in der Ostsee

Die Ostsee erfuhr aus dem Unfall von Tschernobyl
einen hohen Eintrag von Fallout. Der Schwer-
punkt des Eintrages lag in der stidlichen Botten-
see, dem Finnischen Meerbusen und —in geringe-
rem Male —in der Liibecker Bucht. Auf Grund des
nur geringen Wasseraustausches mit dem Welt-
ozean dauert es Jahrzehnte, bis Schadstoffe aus
der Ostsee entfernt werden. Dies ist seit tiber 30
Jahren auch mit dem 137Cs aus Tschernobyl zu be-
obachten. Die Ostsee ist das grofSte Brackwasser-
meer der Welt. Insgesamt besteht ein StiBwas-
serliberschuss, der mit dem salzarmen Oberfla-
chenwasser lber die Beltsee in die Nordsee aus-
getragen wird. In der dichteren Tiefenschicht fin-
det der Einstrom salzreichen Ozeanwassers statt.
Dieses Wechselspiel spiegelt sich auch in den
Konzentrationen des Radionuklids 137Cs wider.
Im Oberflachenwasser befinden sich die hoheren
Konzentrationen aus dem Tschernobylfallout, im
Tiefenwasser finden wir meist etwas niedrigere
Konzentrationen bei hoherem Salzgehalt. Beson-
ders deutlich ist dies im Bereich des GroRRen Belts
zu sehen. Aktuelle Berechnun%en zeigen, dass das
Vor-Tschernobyl-Niveau der 137¢s-Aktivitstskon-
zentration von 15 Bq/m3 voraussichtlich zwi-

schen 2020 und 2030 wieder erreicht werden
wird.

Abbildung 9.5 stellt den zeitlichen Verlauf der Ak-
tivitatskonzentrationen von 37Cs und 2°Sr im
Oberflachenwasser an der Position Schleimiin-
dung in der Ostsee dar. Deutlich zu erkennen sind
die héheren Konzentrationen beider Nuklide in
den sechziger Jahren und die héhere Konzentrati-
on des 137Cs seit dem Tschernobyl-Unfall. Die jah-
reszeitlichen Schwankungen der 13’Cs-Konzen-
trationen sind durch den jahreszeitlich schwan-
kenden Ein- und Ausstrom des Ostseewassers be-
stimmt.

Die Aktivititskonzentration von *37Cs an der Was-
seroberflache in der westlichen Ostsee lag in den
Jahren 2017 und 2018 unter 20 Bq/m3 im westli-
chen und tber 20 Bq/m3 im Ostlichen Teil des
Uberwachten Gebietes (Abbildung 9.6 und 9.7).
Die Konzentrationen nehmen nach Osten nach
wie vor leicht zu —in Richtung des Schwerpunktes
des Tschernobyl-Fallouts. Obwohl die Kontamina-
tion der westlichen Ostsee sich gegentliber den
Vorjahren verringert hat, liegt sie immer noch um
den Faktor 10 Uber derjenigen der Deutschen
Bucht. Wahrend die Wassersaule der Ostsee im

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee
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Abbildung 9.3
Aktivititskonzentration von 137Cs in der Deutschen Bucht im Januar 2017
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Abbildung 9.4
Aktivititskonzentration von 137Cs im August 2017 in der Nordsee

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee
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Zeitlicher Verlauf der 137Cs- und 20sr -Aktivititskonzentrationen (Bq/m3) an der Position ,,Schleimiindung”

(54°40°N, 010°05‘O) seit 1961

Uberwiegenden Teil bis hinunter zum Meeresbo-
den eine groRe Homogenitat der Kontamination
zeigt, lasst sich im Bodenwasser der Beltsee der
Einstrom des Nordseewassers durch den deutlich
geringeren Gehalt von 137¢s hachweisen. Dabei
weisen die Proben im Bereich der Mecklenburger
Bucht den grofSten Unterschied in der 137¢s-Akti-
vitdtskonzentration zwischen Oberflachen- und
Bodenwasser auf.

Die Konzentrationen von 2°Sr liegen in der westli-
chen Ostsee im Jahr 2017 (Abbildung 9.8) zwi-
schen 4,6 Bq/m3 und 9,1 Bq/m3 und damit bisum
den Faktor 5 hoher als in der Deutschen Bucht.
Die Quelle des °9Sr ist nahezu ausschlieRlich der
globale Fallout aus den sechziger Jahren. Die
Kombination aus hoher Mobilitit des 2°Sr mit
dem sehr umfangreichen Einzugsgebiet der Ost-
see und dem damit verbundenen hohen StiRwas-
serzufluss fiihren schon lange zu einem ver-
gleichsweise hoheren Gehalt an Radiostrontium.

Sedimente in der Nordsee

Die Sedimente der Nordsee sind zum (iberwie-
genden Teil stark sandig, nur lokal finden sich

Schlickablagerungen, die nennenswerte Konzent-
rationen von Radionukliden beeinhalten. Sedi-
mentproben wurden im Berichtszeitraum an den
Ublichen Stationen der Deutschen Bucht entnom-
men. Auf Grund personeller Engpasse waren die
Messergebnisse bis zum Redaktionsschluss nicht
vollstandig abgabebereit. Die bisher vorliegenden
Ergebnisse zeigen keine auffalligen Werte.

Sedimente in der Ostsee

Das 137Cs aus dem Tschernobyl-Unfall wurde in
den Sedimenten der westlichen und zentralen
Ostsee regional sehr unterschiedlich deponiert.
Die hochste Konzentration findet sich vielfach
nicht mehr an der Sedimentoberflache, sondern
je nach Ort in verschiedenen Tiefen.

Das Inventar an +3/Cs betrug im Jahr 2017 zwi-
schen 0,5 kBg/m? und 4,3 kBg/m?, wobei die
hochsten Werte in den wasseraustauscharmen
Buchten zu finden sind (Abbildung 9.9). Die Inven-
tare hangen stark von der Koérnigkeit der Sedi-
mente und nicht direkt von den umgebenden Ak-
tivitatskonzentrationen im Meerwasser ab.

Radioaktive Stoffe in Nord- und Ostsee



13705 [Bg/m?)

A&

/.. 4
205,
A g

=== Juni 2017
\
||| Wasseroberfldche, 0 - 10 m Schicht
Wasserséule, nahe Meeresboden
;:._] - 1 — 3 |F : - 3 3 = !l T T T
Abbildung 9.6

. —_— i

13

Quelle: Bundesamt fiir Seeschifffahrt und Hydrographie
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Abbildung 9.8
Aktivititskonzentration von °%Sr an der Wasseroberfliche und in der Wassersiule in der westlichen Ostsee
im Juni 2017
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10 RADIOAKTIVE STOFFE IN FISCHEN

M.-0. Aust, P. Nogueira

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

(Leitstelle G)

Fische und Fischereiprodukte sowie Krusten- und
Schalentiere aus deutschen Binnengewadssern
werden durch die amtlichen Messstellen der Bun-
deslander auf radioaktive Stoffe untersucht und
die Messwerte in das Integrierte Mess- und Infor-
mationssystem des Bundes (IMIS) Gbertragen.
Das Thinen-Institut fir Fischereitkologie als zu-
standige Leitstelle des Bundes nimmt sowohl die
Plausibilisierung als auch die Zusammenfiihrung
und Bewertung dieser Messwerte vor. Zusatzlich
ist das Thinen-Institut fir Fischereidkologie mit
der Uberwachung der Radionuklidkonzentratio-
nenin Organismen auf der hohen See betraut. Die
Probenentnahme in Nord- und Ostsee erfolgt im
Rahmen zweier jahrlich stattfindender Fischerei-
forschungsausfahrten an Bord von FFS Walther
Herwig lll. Zusatzliche Proben, zum Teil auch aus
anderen Meeresgebieten wie der Gronlandsee,
werden u.a. von den Thiinen-Instituten fiir Seefi-
scherei und Ostseefischerei bereitgestellt.

Binnenseen

Die mittlere spezifische Aktivitat von 137¢s in Fi-
schen aus Binnenseen ist seit 1986, als die Mess-
werte in Siddeutschland (Baden-Wiirttemberg
und Bayern) 200 Bg/kg Feuchtmasse (FM) uber-
stiegen, im Jahr 2019 auf weniger als 0,5 Bg/kg
FM zurickgegangen (siehe Abbildung 10.1a). Im
selben Zeitraum verringerte sich die mittlere spe-
zifische Aktivitat von 37Cs in Binnenseen Nord-
deutschlands (Schleswig-Holstein, Hamburg, Nie-
dersachsen, Bremen, ab 1991 auch Brandenburg
und Mecklenburg-Vorpommern) von 90 Bg/kg FM
auf unter 1,0 Bg/kg FM. Das Maximum im Jahr
1986 und die hohen Messwerte der nachfolgen-
den Jahre sind auf den Eintrag aus dem Reak-
torunfall in Tschernobyl zuriickzufiihren. Sid-
deutschland war damals wesentlich starker be-
troffen als die norddeutschen Bundeslander.
Durch das physikalische Abklingen des Casiums
mit seiner Halbwertszeit von 30,2 Jahren und die
Verdiinnung in einigen der Seen verringerte sich
die spezifische Aktivitdt auch in Fischen deutlich.
Dieses Abklingen fand in zwei Phasen statt [17].
Die erste Phase war gepragt durch eine effektive
Halbwertszeit von 0,7 Jahren, die zweite von

7 Jahren.

Radioaktive Stoffe in Fischen

FlieBgewasser

Die mittleren spezifischen Aktivitdten von 137¢sin
Fischen aus FlieRgewdssern Nord- und Siid-
deutschlands sind seit den 1980er Jahren von ma-
ximal 30 Bg/kg FM, bedingt durch das Ereignis in
Tschernobyl, auf Werte stabil unter 0,2 Bg/kg FM
(inklusive Mitteldeutschland; siehe Abbildung
10.1c) zurlickgegangen. Damit sind die ermittel-
ten spezifischen Aktivitdten von 137¢s in Fischen
aus FlieRgewdassern etwa um eine GréRenord-
nung niedriger als jene aus Binnenseen Nord- und
Suddeutschlands.

Fischteiche

In Fischen aus Teichhaltung in Nord- und Stid-
deutschland wurden in den 1980er Jahren mittle-
re spezifische 137Cs-Aktivitdten von maximal

22 Bg/kg FM ermittelt, wahrend die heutigen
mittleren Messwerte maximal 0,3 Bg/kg FM be-
tragen (inklusive Mitteldeutschland; siehe Abbil-
dung 10.1b). Der zeitliche Verlauf der mittleren
spezifischen 137Cs-Aktivitit in Fischen aus Teich-
haltung (Fischwirtschaften, Angelteiche, Bagger-
seen) verhalt sich damit qualitativ dhnlich der Ent-
wicklung in FlieBgewassern (siehe Abbildung
10.1c). Bis 1989 waren die in Fischteichen gefun-
denen Mittelwerte etwa um die Halfte niedriger
als in FlieBRgewassern. Seit 1990 ist praktisch kein
Unterschied mehr nachweisbar.

Karpfen und Forellen

Eine Einzelbetrachtung der beiden wirtschaftlich
bedeutendsten in Aquakultur erzeugten Fischar-
ten Karpfen und Forelle ist in Abbildung 10.1d dar-
gestellt. Die mittleren spezifischen Aktivitaten
von 137Cs nahmen seit ihrem Maximum von etwa
16 Bg/kg bzw. 7 Bg/kg in den Jahren 1986 und
1987 kontinuierlich ab und liegen seit dem Jahr
2012 unterhalb 0,2 Bg/kg. Die Werte betrugen im
Jahr 2019 im Mittel 0,12 Bq/kg (Forellen) bzw.
0,15 Bg/kg (Karpfen). Da jeweils Forellen und Kar-
pfen aus verschiedenen Binnengewadssern ge-
meinsam ausgewertet wurden, zeigen sich in der
Zeitreihe der Karpfen gelegentlich hohere Mess-
werte, wenn die Fische vermehrt aus Binnenseen
entnommen wurden.

Nord- und Ostsee

Die mittlere spezifische Aktivitat von 137¢s in Fi-
schen aus der Nordsee ist im Zeitraum 1987 bis
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Jahresmittelwerte der 137Cs-Aktivitit
in Fischen aus Binnenseen in
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Abbildung 10.1b

Jahresmittelwerte der 137Cs-Aktivitit
in Fischen aus Fischteichen in

Bg/kg FM

Abbildung 10.1c

Jahresmittelwerte der 137Cs-Aktivitit
in Fischen aus FlieBgewdssern

in Bg/kg FM
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2019 von knapp 3 Bg/kg FM auf Werte um 0,1 Bg/kg
FM zurickgegangen (siehe Abbildung 10.1e), wo-
bei der Maximalwert im Jahr 1987 wiederum dem
Reaktorunfall von Tschernobyl geschuldet ist. Al-
lerdings wurde in Fischen der Nordsee bereits vor
dem Reaktorunfall von Tschernobyl eine spezifi-
sche 137Cs-Aktivitit von etwa 2 Bg/kg gemessen,
weil ein Teil der Ableitungen der europaischen
Wiederaufarbeitungsanlagen durch die Nordsee
transportiert wird [19]; insgesamt ist der Einfluss
des Fallouts aus dem Reaktorunfall von Tscherno-
byl wegen des raschen Abtransports der Radionu-
klide mit dem Wasser der Nordsee gering. Von
1988 bis Mitte der 1990er Jahre wurde in der
Nordsee eine Aktivitdtsabnahme verzeichnet,
wahrend die Messwerte der spezifischen 137¢s-

Radioaktive Stoffe in Fischen

in Bq/kg FM
Quelle: Johann Heinrich von Thiinen-Institut

Aktivitatin Fischen anschlieRend nahezu stagnier-
ten. Die Abnahme (iber den gesamten Zeitraum
ist im Wesentlichen mit der kontinuierlichen Ver-
ringerung der Ableitungen aus der englischen
Wiederaufarbeitungsanlage Sellafield verbunden
[18]. Seit der zweiten Halfte der 1990er Jahre sta-
gniert die spezifische 137¢s-Aktivitat, weil seitdem
das 137Cs, das vorher an das Sediment der lri-
schen See angelagert wurde, auf Grund der redu-
zierten Ableitungen wieder freigesetzt wird [25].
Dieses remobilisierte 13’Cs gelangt zusammen
mit den Resten des sogenannten ,globalen Fal-
louts” (siehe auch Kapitel , Radioaktive Stoffe in
Nord- und Ostsee”) mit den Meeresstromungen in
die Nordsee und damit, angereichert um einen
Faktor von etwa 100, in den dort lebenden Fisch.
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Mittlere spezifische Aktivitdt von 137¢s der Jahre 2005 bis 2018, ermittelt in Fischfilet mit und ohne Haut in
verschiedenen Untersuchungsgebieten von Nord- und Ostsee. Die Zahlen an den Achsen geben den

Maximalwert des Beobachtungszeitraumes an.

Die ermittelte mittlere spezifische Aktivitdt von
137¢s in Fischen der Ostsee ist mit bis zu 11 Bq/kg
deutlich héher als jene der Nordsee (siehe Abbil-
dung 10.1e). Grund dafiir sind etwa 4700 TBq
137¢s -Fallout aus dem Reaktorunfall von Tscher-
nobyl [23]. Damit war und ist die Ostsee deutlich
starker von dem Reaktorunfall in Tschernobyl be-
troffen als die Nordsee. Im Vergleich zum Maxi-
malwert hat sich die spezifische 137¢s-Aktivitat in
der Ostsee bis zum Jahr 2019 mehr als halbiert.
Der deutlich langsamere Anstieg, die starken
Schwankungen wie auch die deutlich langsamere
Abnahme haben verschiedene Ursachen. Zualler-
erst wurde der Fallout sehr ungleichmaRig tiber
die Ostsee verteilt. Die Bottnische See und der
Golf von Finnland waren damals am starksten be-
troffen. Eine Konzentrationsabnahme durch Ver-
diinnung geht aber nur sehr langsam vonstatten,
weil die Wasserbewegung innerhalb der Ostsee
wie auch der Austausch des Wassers mit der
Nordsee wesentlich geringer sind als vergleichba-
re Prozesse in der Nordsee. Im Rahmen des Un-

tersuchungsprogrammes des Thiinen-Instituts fir
Fischereiokologie wurden in den 6stlich gelege-
nen Untersuchungsgebieten der Ostsee innerhalb
der Deutschen ausschlieRlichen Wirtschaftszone
maximale spezifische 13/Cs-Aktivititen knapp
Uber 29 Bg/kg FM im Jahr 1991 im Fischfilet ge-
funden; im Jahr 2017 waren es nur noch maximal
6 Bg/kg FM. Im Gegensatz dazu wurden in der
Kieler Bucht seit 1986 Maximalwerte bis 9 Bq/kg
FM ermittelt, wahrend diese aktuell etwa 2 Bg/kg
FM betragen. Damit liegen die aktuellen Mess-
werte von Fischen aus der Kieler Bucht im Bereich
der vor dem Reaktorunfall in Tschernobyl gemes-
senen Werte [20]. Abbildung 10.2 zeigt die jahrli-
chen Mittelwerte der in Filets von Dorsch/Kabel-
jau, Wittling, Scholle, Flunder und Makrele ermit-
telten spezifischen Aktivitaten der Jahre 2005 bis
2018. Sie geben sowohl die unterschiedlichen Ni-
veaus der spezifischen Aktivitat von 137¢sin Nord-
und Ostsee als auch die Verteilung der Cs-Werte
innerhalb der Ostsee wieder.

Radioaktive Stoffe in Fischen
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Abbildung 10.3

Mittlere Aktivititskonzentrationen von 137Cs in Wasser (in Bg/l; Daten des Bundesamtes fiir Seeschifffahrt
und Hydrographie; siehe dazu BMU-Jahresbericht 2019 [52] , Teil B, Kapitel 2.2.1) und der spezifischen 137¢cs.
Aktivitédt in Dorschfilet mit und ohne Haut (in Bq/kg FM; eigene Messdaten) in drei Untersuchungsgebieten
der Ostsee der Jahre 1990 bis 2019 (sowie daraus berechnete Konzentrationsfaktoren der Aufnahme in das
Dorschfilet (in Bq/l / Bq/kg)
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Konzentrationsfaktoren von 137Cs

in Dorschartigen aus der Ostsee

Uber den Konzentrationsfaktor kann die Aufnah-
me radioaktiver Stoffe in den Fisch tber die Men-
ge radioaktiver Ableitungen abgeschatzt werden.
Daher ist er ein wichtiger Parameter fiir Ausbrei-
tungsrechnungen und die Dosisabschatzung im
Falle von Ereignissen mit moglichen nicht uner-
heblichen radiologischen Auswirkungen. Liegt ein
Gleichgewicht (stationarer Fall) zwischen der Ak-
tivitatskonzentration im Wasser und der spezifi-
schen Aktivitat in Fisch vor, darf der Konzentrati-
onsfaktor aus dem Verhéltnis der sPezmschen

37¢s-Aktivitat in Fisch (Bg/kg) zur *37Cs-Aktivi-
tatskonzentration in Meerwasser berechnet wer-
den. Dieser stationare Fall ist in der Ostsee seit
Anfang der 1990er Jahre gegeben. Abbildung 10.3
zeigt die Verlaufe der mittleren Aktivitdtskonzen-
tration in Wasser und der mittleren spezifischen
Aktivitat in Fisch sowie die daraus berechneten
Konzentrationsfaktoren in drei Gebieten der Ost-
see (Kieler Bucht, Mecklenburger Bucht und Ri-
gen/Arkonasee) im Zeitraum 1990 bis 2018. Die
mittleren Konzentrationsfaktoren in Dorscharti-
gen (Kabeljau und Wittling) betrugen zwischen
etwa 90 und 300. Diese Schwankungsbreite ist ge-
ringer als jene, die Steele [24] zwischen 1978 und
1985 in Dorschfilet der Nordsee ermitteln konnte
(8 bis 1100). Die mittleren Konzentrationsfakto-
ren im Zeitraum 1990 bis 2018 betragen fiir die
Kieler Bucht 140, fur die Mecklenburger Bucht
142 sowie 205 in der Arkonasee (Abbildung 10.3).
Die in der Ostsee ermittelten mittleren Anreiche-
rungsfaktoren sind damit hoher als der Wert 100,
den die IAEA als mittleren Anreicherungsfaktor
flr Fisch empfiehlt [21]. Dagegen sind die hier an-
gegebenen Konzentrationsfaktoren in derselben
GroRenordnung wie sie Steele [24] in Dorschfilet
aus der Nordsee ermittelte. Ahnlich den spezifi-
schen Aktivitaten in Fisch der Ostsee stiegen auch
die mittleren Konzentrationsfaktoren von West
nach Ost an (Vergleich Abbildung 10.2 und 10.3).
Das liegt hauptsachlich an der von West nach Ost
abnehmenden Salinitdt der Ostsee und der damit
einhergehenden Verringerung des Kalium-Ange-
botes. Ereignisse wie Tschernobyl sind aus den
Verlaufen nur schlecht erkennbar, weil sich i.d.R.
innerhalb des Beobachtungszeitraumes sowohl
die Aktivitatskonzentration im Wasser aber auch
die spezifischen Aktivitdten in Fisch in dhnlicher
Weise andern. Ob Wanderungen der Fische, Be-
probung unterschiedlicher Fischbestande (wie in
der Arkonasee Vermischung des 6stlichen und
westlichen Dorschbestandes der Ostsee) oder
StBwassereinbriiche fiir die kurzfristigen
Schwankungen der ermittelten Konzentrations-
faktoren verantwortlich sind, wird zukiinftig wei-
ter zu evaluieren sein.

Fazit

Die Ergebnisse machen deutlich, dass der Fallout
aus der Reaktorkatastrophe von Tschernobyl die
dominierende Quelle der Kontamination von Fi-
schen der Ostsee und der Deutschen Binnenge-
wasser mit Radionukliden war und ist. Die mittle-
ren 137Cs-Werte in Fischen aus der Ostsee sind
auch 2018 weiterhin hoher als in Fischen aus Bin-
nenseen. Die effektive Halbwertszeit fiir die Ab-
nahme in Wasser und Fisch ist mit 9 bis 11 Jahren
in der Ostsee [20] etwas groBer als diejenige in
Binnengewadssern mit etwa 7 Jahren [17]. Dass
auch die Abnahme in Binnengewassern relativ
langsam erfolgt liegt daran, dass bis heute konti-
nuierlich 137Cs aus den Béden der Wassereinzugs-
gebiete in die Gewadsser eingetragen wird. Dabei
war der Einfluss des Fallouts aus der Reaktorkata-
strophe in Tschernobyl in den Binnengewassern
zunachst hoher, wobei hier die grofRten Auswir-
kungen auf Fische aus Binnenseen beobachtet
wurden. Bis 2019 wurde in den Binnenseen aller-
dings ein deutlicher Riickgang der mittleren spezi-
fischen Aktivitat von *37Cs auf unter 0,5 Bg/kg FM
festgestellt. Im Vergleich dazu war die Kontami-
nation von Fischen aus Teichen und FlieRgewas-
sern nur etwa halb so groR. Die spezifischen
137¢s-Aktivititen in Fischen aus FlieBRgewadssern
und Teichen nahmen von den 1990er Jahren bis
etwa zum Jahr 2005 nur noch langsam ab und
schwanken seitdem geringfligig auf dem erreich-
ten niedrigen Niveau.

Ein wichtiger Parameter zur Einschatzung der ak-
tuellen Kontaminationssituation ist zudem die
Strahlenexposition der Bevolkerung, beispiels-
weise durch den Verzehr von Fisch und Produkten
des Meeres. Diese wurde im Jahr 2010 fir einen
Uberdurchschnittlich hohen Verzehr von jahrlich
90 kg Meeresflsch aus der Ostsee (im Mittel

8 Bg/kg FM fir 137Cs) mit einem Wert von etwa
10 uSv im Jahr angegeben [20]. Dieses entspricht
weniger als 0,04% der mittleren natirlichen
Strahlenexposition der Bevolkerung. Unter Ver-
wendung der oben angegebenen Mittelwerte der
Aktivitatskonzentration von 37Cs sind durch Ver-
zehr von Fischen aus Binnengewassern noch nied-
rigere Strahlenexpositionen zu erwarten. Fiir den
Verzehr von Fisch, Krusten- und Weichtieren aus
der zentralen Nordsee wurde fiir 2012 mit Hilfe
eines Kompartimentmodells [22] eine Strahlenex-
position der Bevolkerung von etwa 0,05 puSvim
Jahr abgeschatzt, was etwa 0,0022% der mittle-
ren natlrlichen Strahlenexposition entspricht.
Dabei wurde ein Fischverzehr von 5,6 kg im Jahr
und ein mittlerer Konsum von Krusten- und
Weichtieren von je 0,55 kg im Jahr zugrunde ge-
legt, was den mittleren Verzehrsraten der vergan-
genen Jahre entspricht.

Radioaktive Stoffe in Fischen
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TRUBE AUSSICHTEN FUR FISCHE? MODELLIERUNG DER
STRAHLUNGSEFFEKTE AUF FISCHAUGEN MITTELS MONTE-CARLO-

SIMULATION
P. Nogueira, M.-0. Aust

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

(Leitstelle G)

Einfihrung

Fiir das Uberleben der meisten Wildtierarten
spielt ein gutes Sehvermogen die zentrale Rolle.
Daher ist zu erwarten, dass mit dem Auftreten
von Augenkrankheiten wie Grauer Star, bei denen
das Sehvermogen abnimmt, auch die Fahigkeit
Nahrung zu finden verloren geht [47].

Der strahleninduzierte Graue Star beim Men-
schen ist seit langem als eine wichtige Augener-
krankung dokumentiert [46]. Die Augenlinse gilt
als eines der strahlenempfindlichsten menschli-
chen Gewebe. Mehrere epidemiologische Studi-
en deuten darauf hin, dass die Schwelle fur die
Kataraktinduktion sehr niedrig sein kann oder es
Gberhaupt keine Schwelle gibt [26,43]. Diese neu-
en Erkenntnisse motivierten die jlingsten Ent-
wicklungen zu neuen Augenlinsenmodellen und
Dosimeter fiir das menschliche Auge [27,49,43].

Erst in den vergangenen zehn Jahren wurden Stu-
dien zur Analyse des Zusammenhangs zwischen
strahleninduziertem Grauen Star und der Belas-
tung durch ionisierende Strahlung bei Wildtieren
durchgefiihrt. Mousseau und Mgller [41] unter-
suchten das Auftreten von Katarakten bei Vogeln
aus der Sperrzone von Tschernobyl und fanden
nicht nur eine erhéhte Haufigkeit von Katarakten,
sondern auch einen starken Zusammenhang zwi-
schen Organismenanzahl, Hintergrundstrahlung
und Auftreten von Katarakten. Die Ergebnisse
deuten auch darauf hin, dass ionisierende Strah-
lung durch die Erhéhung der Haufigkeit von Kata-
rakten und anderen Strahlenexpositionseffekten
die Organismenanzahl in den Regionen mit hdhe-
ren Hintergrundstrahlungswerten verringert. In
dhnlicher Weise fanden Lehmann et al. [40] auch
ein erhohtes Auftreten von Katarakten in den Au-
gen von Rotelméausen (Myodes glareolus), die von
der ansdssigen Bevolkerung in der Tschernobyl-
Sperrzone gesammelt wurden.

Die Beta-Strahlung ist flir die Augenlinse die ge-
fahrlichste Art ionisierender Strahlung, da sie in
Luft eine Reichweite bis zu mehreren Metern auf-
weist und auf Grund ihrer lokalen Energiedeposi-
tion hohe lokale Dosen erzeugt. In der Luft wird
sie leicht abgeschwacht, so dass ein Beta-Teilchen

Tribe Aussichten fir Fische?

des 29Sr mit seiner Energie von 0,546 MeV eine
typische Reichweite von 180 cm hat. Im Wasser
wirde die typische Reichweite desselben Beta-
Teilchens aber auf Grund des groflen Wirkungs-
guerschnitts des Mediums auf 0,195 cm verrin-
gert.

Bereits im Jahr 1990 wurde in der Internationalen
Strahlenschutzkommission (ICRP) die Annahme
aus ICRP 26 [34] revidiert, dass durch einen aus-
reichenden Schutz des Menschen auch alle ande-
ren Lebewesen geschiitzt sind. Dieses fiihrte zur
Einfilhrung eines eigenen Strahlenschutzsystems
fur die Umwelt, um Arten individuell schitzen zu
kénnen (ICRP 108, 2008b [36]). Zu diesem Zweck
wurden Referenztiere und -pflanzen (RAPs) defi-
niert. Diese waren Hirsch, Ratte, Ente, Biene, Re-
genwurm, Kiefer und Gras flr die terrestrische so-
wie Forelle, Plattfisch, Krebs, Frosch und Seegras
fir die aquatische Umwelt. Alle Modelle wurden
zur Berechnung der absorbierten Dosis und der
entsprechenden Dosis-Konversionskoeffizienten
far 75 Radionuklide verwendet. In den 1970er
Jahren wurden aus einfachen ellipsoidischen Kor-
pern die ersten anthropomorphen Modelle ent-
wickelt. In dhnlicher Weise wurden auch die
RAPS-Modelle mit diesen einfachen Formen ent-
wickelt. Dieser vereinfachende Ansatz ist hin-
sichtlich der Einsparung von Rechenzeit und Ar-
beitszeit sehr effektiv, verringert jedoch die ana-
tomische Genauigkeit der dosimetrischen Be-
rechnungen. Nach Strahlenexposition kann dies
im Falle einer Unterschatzung der erhaltenen
Strahlendosis zu einem unzureichenden Schutz
von Wildtieren fiihren. Bei einer Uberschatzung
der Dosis wiirden dagegen hohe monetare Kos-
ten fiir eine Sanierung der Umwelt anfallen, die
nicht nur unndétig, sondern fiir die Wildtiere auch
schadlicher sein kann als die Strahlung selbst.

Durch die zunehmende Leistung moderner Ar-
beitsplatzcomputer sind solche Beschrankungen
aber nicht mehr notwendig, so dass auch einzelne
Organe im Tiermodell simuliert werden kdnnen.
Nachfolgend wird ein mathematisches Modell fiir
ein Fischauge beschrieben und dieses in das Fo-
rellen-Modell der ICRP (siehe dazu ICRP 108 [36])
integriert. Mit diesem mathematischen Modell



des Fischauges wurde die absorbierte Dosis inder  teilt ist, wobei drei verschiedene Wasserzusam-

Fischaugenlinse in einem externen Expositionss- mensetzungen verwendet wurden. Weiterfiih-
zenario einer Elektronenstrahlungsquelle berech-  rende Details sind zu finden in Nogueira et al.
net, die homogen im umgebenden Wasser ver- [44].

Quelle: Johann Heinrich von Thiinen-Institut

Abbildung 11.1

Modell eines fiir die Simulation mittels MCNPX entwickelten Fischauges (links) im Vergleich zu einem
allgemeinen Schema eines Fischauges (rechts), Hornhaut - rot; Vorderkammer - hellblau; Augenlinse - griin,
Glaskérper - hellblau; Netzhaut und Aderhaut - orange; Sklera - rot; Haut - rot; Wasser - dunkelblau

Quelle: Johann Heinrich von Thiinen-Institut
Abbildung 11.2
Koronalschnitt (links) und Querschnitt (rechts) eines MCNPX-Geometrieplots des in dieser Arbeit
entwickelten Fischaugenmodells, integriert in das Referenzforellenmodell der ICRP (2008). Hornhaut - rot;

Vorderkammer - hellblau; Augenlinse - griin, Glaskorper - hellblau; Netzhaut und Aderhaut - orange; Sklera -
rot; Haut - rot; Wasser - dunkelblau
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Materialien und Methoden

Geometrie und Elementzusammensetzung

Die Geometrie des Modells basiert auf einem
Fischaugen-Schema [31]. Mit Hilfe der allometri-
schen Beziehung von Devlin et al. [30] wurde der
laterale Augendurchmesser fiir die ICRP-Refe-
renzforelle mit einer Kérperlange von 50 cm er-
mittelt. Der Coho-Lachs-Augendurchmesser wur-
de auf Grund der begrenzten verfligbaren Infor-
mationen als Referenz fiir Forellen gewahlt. Um
die Abschwachung der Strahlung durch den Kor-
per der Forelle zu simulieren, wurde das ICRP-Fo-
rellenmodell in MCNPX [45] implementiert und
das Augenmodell auf beiden Seiten der approxi-
mierten Position des Forellenauges darin integ-
riert.

Es wurden drei verschiedene Wasserzusammen-
setzungen verwendet:

1. reines Wasser

2. die mittlere Zusammensetzung des Salzwas-
sers nach Castro und Huber [28] und

Tabelle 4.1

3. die mittlere Zusammensetzung des Flusswas-
sers in Europa nach Holland [32].

In allen drei Fallen wurde eine Dichte des Wassers
von 1 kg/dm? verwendet.

Monte-Carlo-Simulationen

Die Monte-Carlo-Simulationen wurden mit dem
Monte-Carlo-Partikeltransportcode MCNPX, Ver-
sion 2.6 [45] durchgefihrt. Es wurden sowohl
Elektronen als auch Photonen simuliert, um die
mogliche Erzeugung von Photonen aus
Bremsstrahlung (Photonen, die durch die Ab-
bremsung infolge Wechselwirkung mit Materie
oder Richtungsanderung eines Elektrons entste-
hen) zu bericksichtigen. Um die Berechnungszeit
zu begrenzen, wurde ein Energiegrenzwert von
10 keV fir Elektronen und 1 keV fiir Photonen
verwendet. Angesichts seiner Prazision und Ge-
nauigkeit [29,37] wurde der Elektronenenergie-
Indizierungsalgorithmus im Integrated-Tiger-Se-
ries-Stil genutzt. AuRerdem wurden die Standard
MCNPX Querschnittsbibliotheken MCPLIBO4 fiir
Photonen und ELO3 fir Elektronen verwendet
(Abbildungen 11.1 und 11.2).

Absorbierte Dosis fiir die Augenlinse, berechnet fiir 3 verschiedene Zusammensetzungen des
umgebenden Wassers und die jeweilige statistische Unsicherheit der modellierten Werte
(ausgedriickt als eine geschatzte Standardabweichung, geteilt durch den geschatzten Mittelwert)

Dosis pro Liter pro Elektron (pGy/I-Partikel ™)

Energie reines Wasser Unsicherheit Fluss- Unsicherheit Meerwasser Unsicherheit
(MeV) (%) wasser (%) (%)
0,1 4,99-10° 15,73 3,65-10° 18,21 2,83-10° 20,37
0,2 1,44-10° 9,15 1,59:10° 8,78 1,45-107 9,31
0,4 5,95-107 4,94 6,27-10 4,83 5,41-107 5,20
0,5 9,38-10 4,71 1,02-10 4,51 9,37-107 4,57
0,7 4,66-10 4,25 4,46-10% 4,35 4,51-10% 5,96
1,0 3,02:10°3 2,41 2,97-1073 2,43 2,90-10°3 3,85
1,5 1,72-107 1,29 1,72-107 1,29 1,66-1072 2,36
2,0 4,93-1072 0,88 4,89-1072 0,88 4,82-10°2 1,79
4,0 2,78-10t 0,63 2,74-101 0,63 2,73-1071 1,02

Ergebnisse und Diskussion

Um den Einfluss des umgebenden Wassers zu be-
werten, wurde die Energiedosis, die auf die
Fischaugenlinse wirkt, fir Reinst-, Fluss- und
Meerwasser in Tabelle 4.1 zusammengestellt.
Diese werden nachfolgend hinsichtlich ihrer rela-
tiven Unterschiede verglichen.

Tribe Aussichten fir Fische?

Beim Vergleich der adsorbierten Augenlinsendo-
sis in Reinst- und Flusswasser wurden relative Un-
terschiede von 26% bzw. 10% fiir 0,1 MeV bzw.
0,2 MeV Elektronenenergie gefunden. Fir

0,4 MeV und 0,5 MeV liegen die relativen Unter-
schiede unter 10% und fiir alle Energien lber

0,5 MeV bei kleiner als 4%. In allen Fallen war der
relative Unterschied kleiner als die statistische



Unsicherheitsfortpflanzung der Messwerte von
zwei Sigma und nur in zwei Fallen war sie hoher
als die Unsicherheit von einem Sigma. Eine relati-
ve Abweichung zwischen reinem Wasser und
Meerwasser von 43% bzw. 10% wurde fir

0,1 MeV bzw. 0,4 MeV gefunden. Bei allen ande-
ren Energien lag die relative Abweichung unter
4%. Mit Ausnahme von 0,1 MeV liegen alle relati-
ven Abweichungen unter der Ein-Sigma-Unsicher-
heit.

Weiterhin wurde die von der Augenlinse absor-
bierte Dosis in Fluss- und Meerwasser verglichen.
Fiir Teilchenenergien von 0,1 MeV und 0,4 MeV
betrugen die relativen Unterschiede etwa 23%
bzw. 14%. Bei 0,2 MeV und 0,5 MeV reduzierten
sich diese auf 9% bzw. 8%, und fiir Energien gro-
Rer 0,7 MeV lag die relative Abweichung unter
4%. In allen Fallen war die relative Abweichung
kleiner als die Zwei-Sigma-Unsicherheit und nur
in drei Fallen lag sie Giber der Ein-Sigma-Unsicher-
heit.

Anwendungsfall: Strahlendosis in der Ostsee

Die Ostsee ist eines der weltweit am starksten mit
anthropogenen radioaktiven Stoffen kontami-
nierten Meere [20], weshalb die Anwendung des
Modells besonders interessant ist. Daher wurden
die neuen Modellergebnisse zur Berechnung der
Beta-Teilchendosen von 2Sr und $37Cs (den bei-
den wichtigsten anthropogenen Radionukliden in
der Ostsee [42]) auf die Augenlinse eines in der
Ostsee lebenden Wildfisches liber dessen gesam-
te Lebenszeit mit Hilfe der folgender Gleichung
verwendet:

DaA=A-gg,r 1L
Da - Lebens-Augen-Dosis, in pGy
A - Aktivitat im umgebenden Wasser, in Bg/I

gp.r.T - Dosiskoeffizient, der mit demin dieser Ar-
beit entwickelten mathematischen Modell abge-
schatzt wird, und

t| - der durchschnittlichen Lebenszeit der betref-
fenden Fischart.

Flr die nachfolgende Modellierung wurden fol-
gende Werte fir die einzelnen Parameter ange-
nommen:

- durchschnittliche Aktivitatskonzentrationen

fir 2°Sr und 137Cs in der stdlichen Ostsee im
Jahr 2010 von 0,008 Bqg/l und 0,036 Bg/| [48],

- Dosiskoeffizienten von 1,5-10” UGy/I -Partikel ™
fir 2°sr und 6,0-10° uGy/I -Partikel™ fiir
137Cs, wobei die Ergebnisse dieser Arbeit
interpoliert wurden (Tabelle 4.1) und

- eine Lebenserwartung von 6 Jahren vergleich-
bar wie fir die Forelle (ICRP 108, 2008b [36]).

Mit Hilfe dieser Werte wurden Lebens-Strahlen-
dosen auf die Augenlinse von 0,227 WGy fiir 29sr
und 40,871 |,le1 ’Cs abgeschatzt.

Diese Werte sind im Vergleich zum gegenwartig
akzeptierten Schwellenwert von 0,5 Gy fir strah-
leninduzierte Katarakte in der menschlichen Au-
genlinse relativ niedrig (ICRP 103 [35]). Allerdings
vernachladssigen diese Werte die zusatzlichen Do-
sen aus der Gammastrahlung des 137¢s ebenso
wie die Strahlendosis durch natiirliche Radionu-
klide, obwohl letztere als wesentlich héher ange-
nommen wird [38].

Fazit

Unter Verwendung des Monte-Carlo-Codes MCN-
PX wurden Berechnungen fiir Energien zwischen
0,1 MeV und 4 MeV durchgefiihrt. Die Ergebnisse
wurden dann in Form von Dosiskoeffizienten dar-
gestellt, die eine schnelle Abschatzung der Dosis
fir die Fischaugenlinse auf der Basis der Energie
eines von einem Radionuklid emittierten Elekt-
rons und der jeweiligen Aktivitdtskonzentration
im umgebenden Wasser ermoglichten. Dies wur-
de fiir die Dosisberechnung an einem in der sudli-
chen Ostsee lebenden Fisch demonstriert.

Um den Einfluss der Zusammensetzung des um-
gebenden Wassers auf die erhaltene Dosis des
Fischauges zu bewerten, wurde die absorbierte
Dosis fiir drei verschiedene Wasserzusammenset-
zungen berechnet: Reinst-, Fluss- und Meerwas-
ser. Im Allgemeinen wurden nur geringe relative
Unterschiede zwischen den absorbierten Dosen
in der Augenlinse bei unterschiedlichen Zusam-
mensetzungen des umgebenden Wassers gefun-
den. Daher spielt die Zusammensetzung des Was-
sers flr die absorbierte Betastrahlungs-Dosis der
Augenlinse von Fischen nur eine geringe Rolle.

Triibe Aussichten fir Fische?
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(Leitselle E/F)

Boden, Pflanzen und Futtermittel

Die Wanderung der Radionuklide 137¢s und 2Osr
in den Boden hinein erfolgt nur sehr langsam. Da
beide Radionuklide eine lange Halbwertszeit auf-
weisen, verandert sich ihre spezifische Aktivitat
im Boden gegenwartig von Jahr zu Jahr nur ge-
ringfligig. Gelegentliche starkere Schwankungen
der Messwerte an einem Ort gehen auf unter-
schiedliche Methoden der Probennahme zurick.
Die Kontamination des Bodens mit 13’Cs war auch
im Jahr 2019 durch die Deposition nach dem
Tschernobyl-Unfall gepragt, wahrend das 90gy
zum Uberwiegenden Teil noch aus der Zeit der
oberirdischen Kernwaffenversuche stammt. In
Abbildung 12.2 und Abbildung 12.3 sind die Lan-
desmittelwerte fur die 137Cs-Aktivititskonzentra-
tion in Ackerbdden und die entsprechenden Wer-
te fir Boden, die als Weiden und Wiesen genutzt
werden, dargestellt.

In den Vegetationsperioden 2017 bis 2019 wur-
den verschiedene Pflanzenproben y-spektrome-
trisch gemessen. Im Vordergrund standen dabei
Proben solcher Pflanzen, die als Futtermittel die-
nen, insbesondere Weide- und Wiesenbewuchs.

Der 137Cs-Gehalt in Weide- und Wiesenbewuchs
ist in Abbildung 12.5 dargestellt. In einigen Bun-
deslandern werden Futtermittelrohstoffe liber-
wacht. Diese Produktgruppe schlieRt ein: Mais
und Maissilage, Futterriiben, Futtergetreide, Fut-
terkartoffeln, Griinfutterpflanzen, Erbsen, Raps,
Olkuchen/Olschrote, Sonnenblumen, Kraftfutter-
mischungen und Silage. Im Mittel liegen die Wer-
te zwischen <0,2 und 0,9 Bg/kg TM fiir 137Cs. Fiir
Mais und Maissilage wird ein Maximalwert von
6,0 Bg/kg TM fiir 137Cs angegeben.

Im Allgemeinen hat die Kontamination pflanzli-
chen Materials weiterhin abgenommen. Dies ist
vor allem auf Tiefenwanderung in den Boden so-
wie den physikalischen Zerfall zurlickzufihren. Al-
lerdings flhrt wiederholtes Pfliigen zu einer an-
ndahernd homogenen Verteilung atmospharisch
eingetragener Radionuklide bis zur Pflugschartie-
fe, dadurch ist theoretisch nur ein langsamer
Wegtransport der Aktivitat durch Oberflachene-
rosion von Bodenpartikeln einerseits und Trans-
port in grolRere Tiefen an der unteren Grenz-
schicht der gepflliigten Bodensaule andererseits
zu erwarten.

Bq/l
8
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Jahresmittelwerte der 2°Sr- und 137Cs-Konzentrationen in Rohmilch (Bundesgebiet)
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Radioaktive Stoffe in Milch und Milchprodukten

Die Kontamination von Milch und Milchproduk-
ten mit 37Cs aus dem Kernwaffen- und Tscher-
nobyl Fallout hatte bereits in den Vorjahren ein
sehr niedriges Niveau erreicht. Derzeit vermin-
dert sie sich von Jahr zu Jahr nur noch duRerst ge-
ringfiigig (Abbildung 12.6). Die 2OSr-Aktivititskon-
zentration ist in den Jahren 2017 - 2019 auf ex-
trem niedrigem Niveau ebenfalls nahezu konstant
geblieben. Andere storfallrelevante Radionuklide
wie 31 und 134Cs, die nach dem Tschernobyl-Un-
fall deponiert wurden, werden wegen ihrer kur-
zen Halbwertszeiten von acht Tagen bzw. zwei
Jahren nicht mehr nachgewiesen. Abbildung 12.1
zeigt den Verlauf der Jahresmittelwerte der gy
und 137Cs-Aktivitatskonzentrationen der Milch
flir den Zeitraum von 1960 bis 2019. Weitere In-
formationen zu verschiedenen Milchprodukten
geben Tabellen in den Jahresberichten zur Um-
weltradioaktivitdt und Strahlenbelastung
[50,51,52].

Gesamtnahrung, Sauglings- und
Kleinkindernahrung

Die Beprobung der Gesamtnahrung dient der Ab-
schatzung der ingestionsbedingten Strahlendosis
gesunder Erwachsener in der Bundesrepublik
Deutschland. Dazu werden verzehrsfertige Me-
nls der Gemeinschaftsverpflegung aus Kantinen,

[Ba/(d*p)]
10 1|

Heimen, Krankenhausern und Restaurants er-
fasst. Daraus resultiert eine Mittelung der Ver-
zehrsmenge und der Zusammensetzung. Bei den
Gesamtnahrungsproben handelt es sich um
Tagesrationen fiir gesunde Erwachsene.

Tabellen lber die spezifische Aktivitét in Bg/kg
FM (Feuchtmasse) fiir 2°Sr und 137Cs fur einige
ausgewadhlte Lebensmittel sowie fir Sauglings-
und Kleinkindernahrung finden sich in den Jahres-
berichten iber Umweltradioaktivitat und Strah-
lenbelastung [50,51,52].

Die mittlere tagliche 137 Cs-Aktivitatszufuhr einer
Person Uber die Nahrung wird in Bq pro Tag und
Person (Bg/dxp) ausgedriickt. Fur die Jahre 2017
bis 2019 kénnen diese Werte mit 0,21 und 0,22
Bg/(dxp) ermittelt werden und zeigen somit
kaum eine Anderung zu den Vorjahren (Abbildung
12.4). Da in diese Ermittlung ein hoher Prozent-
satz von Messwerten unterhalb der Nachweis-
grenzen eingeht, wird der Wert der Aktivitatszu-
fuhr Gberschéatzt, was bei einer Interpretation des
Wertes berlicksichtigt werden muss.

In den Jahren 2018 und 2019 ergibt sich fur gy
ein Wert von <0,05 Bq/(dxp), aIIerdinﬁs gilt die
gleiche Betrachtungsweise wie fir 137¢s, wobei
ein wesentlich gréRerer Anteil der 2°Sr-Messwer-

te nahe oder unterhalb der Nachweisgrenze liegt.

, OCs 134 HCs 137 HSr 90 i
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Abbildung 12.4

Quelle:Bundesamt fiir Strahlenschutz
Daten aus IMIS

Jahresmittel der Aktivititszufuhr von 237Cs und 2°Sr mit der Gesamtnahrung pro Tag und Person
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Abbildung 12.3
Radioaktive Kontamination von Weidebdden mit 137Cs in den Jahren 2017 bis 2019 nach Messungen der
Bundeslidnder (Mittelwerte in Bq/kg TM, Anzahl der Messwerte in Klammern)
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Abbildung 12.5

Radioaktive Kontamination von Weide- und Wiesenbewuchs mit *3’Cs in den Jahren 2017 bis 2019 nach
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RINGVERSUCH MILCH 2019
G. Haase, F. Ober, Th. Vagt

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

Herkunft (Leitstelle E/F)

Einleitung

Am Max Rubner-Institut (MRI), Bundesfor-
schungsinstitut fir Erndhrung und Lebensmittel
in Kiel, ist eine der Leitstellen des Bundes fiir die
Uberwachung der Umweltradioaktivitat in Um-
weltproben angesiedelt. Die Leitstelle ist gemaR
der Strahlenschutzverord-nung (StrlSchV) [59] fir
die Umweltbereiche Boden, Bewuchs, Futtermit-
tel und Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer
Herkunft zustandig.

Zur Erfiillung der gesetzlichen Aufgaben gemaR
Strahlenschutzgesetz (StrlSchG) [60] und der All-
gemeinen Verwaltungsvorschrift zum integrier-
ten Mess- und Informationssystem (AVV-IMIS)
[58] fuhrt die Leitstelle am MRI Vergleichsmes-
sungen flr die Messstellen der Bundeslander
durch. Diese sind ein wichtiges Element zur Si-
cherstellung eines bundeseinheitlichen Qualitats-
standards. Die Messstellen der Bundeslander sind
nach der Richtlinie zur Emissions- und Immission-
siiberwachung kerntechnischer Anlagen (REI)
[61] und der StrISchV [59] dazu aufgerufen, an
entsprechenden Vergleichsmessungen teilzuneh-
men. Allerdings steht die Teilnahme an den Ring-
versuchen des MR seit jeher auch allen Interes-
sierten im In- und Ausland offen, um die eigenen
Leistungen zu prifen, im Vergleich einordnen zu
kénnen und um die Einhaltung ihrer eigenen Qua-
litatsstandards zu dokumentieren.

Seit 1977 wurden von der Leitstelle insgesamt 26
Ringversuche durchgefiihrt. Historisch bedingt
war am Standort Kiel das Umweltmedium Milch
schon immer von besonderer Bedeutung. Aus
diesem Grund wurden bereits 18 Ringversuche
zum Umweltmedium Milch (Rohmilch, Fri-
schmilch, Magermilch, Milchpulver, Milchasche)
durchgefiihrt, wobei sich die jeweils betrachteten
Radionuklide tiber die Zeit leicht verandert haben
bzw. an die aktuellen Bediirfnisse (wissenschaftli-
che Fragestellungen, gesetzli-che Vorgaben, Stor-
fallrelevanz etc.) angepasst wurden.

Im Rahmen des diesjahrigen Ringversuches soll-
ten die Aktivitatskonzentrationen der Gamma-
Strahler4°K, 131I, 13:"Ba, 134cs und 137¢Cs sowie die
Aktivitatskonzentrationen der reinen Beta-Strah-
ler 8Sr und °°Sr in Rohmilch bestimmt werden.
Dabei war die Auswahl der in Ansatz gebrachten

Ringversuch Milch 2019

Mess- bzw. Analyseverfahren den Teilnehmern
freigestellt.

Der Ringversuch zum Umweltmedium Milch wird
von der Leitstelle Kiel derzeit in einem jahrlichen
Rhythmus durchgefiihrt und wurde im Herbst
2020 erneut von der Leitstelle angeboten und
durchgefihrt.

Organisation und Durchfiihrung

Mit dem Schreiben vom 01.02.2019 war allen La-
boratorien, von denen der Leitstelle bekannt war,
dass sie y-spektrometrische Messungen sowie
895r und 90Sr-AnaIysen durchfiihren bzw. durch-
zufiihren haben, die Ankiindigung der Ringanaly-
se mit einem Formblatt zur Anmeldung der Teil-
nahme bis zum 01.03.2019 zugeschickt worden.

Die Milchproben wurden (siehe Abschnitt 3) vom
06.05 - 08.05.2019 hergestellt und im Anschluss
an die angemeldeten Teilnehmer per Post versen-
det. Mit den Proben erhielten die Teilnehmer ein
Schreiben, in dem die Modalitaten der Ringanaly-
se mitgeteilt wurden.

Die Laboratorien konnten Messungen mit mehre-
ren Detektoren durchfiihren, waren jedoch auf-
gefordert, mit jedem Detektor drei Einzelmessun-
gen vorzunehmen. Die Ergebnisse waren mittels
eines der Probe beiliegenden Formblattes der
Leitstelle bis zum 30.06.2019 zuriickzumelden.

Um einen Uberblick iiber die Ausriistung der ein-
zelnen Laboratorien zu erhalten, wurden mit die-
sem Formblatt Angaben zu den Messgefalien,
den Detektoren und der fiir die Auswertung der
Spektren eingesetzte Software erbeten. Fir die
Beta-Strahler °Sr und 2°Sr wurde zudem eine
Kurzdarstellung der verwendeten radiochemi-
schen Analyse erbeten. Es zeigte sich, dass eine
Vielzahl von Analyseverfahren von den Teilneh-
mern zur Anwendung gebracht wurden.

Der Riicklauf der Ergebnisse war bis zum offiziel-
len Abgabezeitpunkt am 30.06.2019 erfreulich
hoch. Schlussendlich ergaben sich Ergebnismel-
dungen von insgesamt 81 Laboratorien mit bis zu
120 Datensatzen fur die y-Spektrometrie. 34 bzw.
48 Laboratorien teilten Ergebnisse der B-Strahler
895y bzw. 20Sr mit insgesamt 44 bzw. 62 Daten-
satzen mit. Zusatzlich sei angemerkt, dass von
einigen Laboratorien bis zu drei Datensatze fir
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Abbildung 13.1
Herkunft der Teilnehmer am Ringversuch

verschiedene Detektoren bzw. Geometrien Uiber-
mittelt wurden.

Jedem Teilnehmer mit Ergebnismeldungen wur-
de ein anonymer Laborcode zugeordnet. In die-
sem Jahr haben insgesamt 57 nationale sowie 24
internationale Teilnehmer an dem Ringversuch
teilgenommen. Unter den nationalen Teilneh-
mern waren 34 amtliche Landesmessstellen. In
Abbildung 13.1 ist die Herkunft der einzelnen Teil-
nehmer graphisch aufbereitet dargestellt.

Um den Teilnehmern moglichst zeitnah eine erste
Einschatzung und niitzliche Hinweise fir Ihre wei-
tere analytische Arbeit zu geben, wurden die Er-
gebnisse in stark verkiirzter Form und Darstellung
im Rahmen einer Vorauswertung an die Teilneh-
mer per E-Mail versendet.

Probenaufbereitung und Messwerte
der Leitstelle

Am 06.05.2019 hat das Versuchsgut des MRI in
Schadtbek ca. 240 Liter Rohmilch zur Verfligung
gestellt. Die Milch wurde nicht entfettet. Um die
Aufrahmung des Milchfettes wahrend des Trans-
ports und der Analysen zu reduzieren, wurde die
Milch am 07.05.2019 im Milch-Technikum des
MRI bei 36°C und 250/50 bar in zwei Stufen ho-
mogenisiert (siehe Abbildung 13.2 und Abbildung
13.3), wobei der durchschnittliche Fettkugel-
durchmesser von 3,77 um auf 0,48 um reduziert
wurde. Um einen mikrobiologischen Verderb der
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Quelle: Max Rubner-Institut

Milch zu unterdriicken, wurde der Milch Natriu-
mazid (ca. 0,18 g/l) beigefiigt.

Am 08.05.2019 wurden ca. 200 Liter homogeni-
sierte Milch mit den y-Strahlern 131I, 133Ba, 134
und 137Cs sowie den reinen p-Strahlern 8%sr und
90sr kontaminiert und in einem Tank mit Rihr-
werk vermischt. Nach einer Mischzeit von ca. 1,5
Stunden wurden acht Milchproben aus dem Tank
genommen und y-spektrometrisch vermessen,
um die homogene Verteilung der Nuklide zu pri-
fen und sicherzustellen. Anschliefend wurde die
Milch in 140 Probenbehilter abgefillt, in die vor-
bereiteten Postpackchen verpackt, zur Post ge-
fahren und an die angemeldeten Teilnehmer ver-
schickt.

Fir keine der genannten Radionuklide war im
Vorfeld ein Sollwert fur die Aktivitat definiert
worden. Die Aktivitaten waren der Leitstelle je-
doch gut bekannt, da nach Aufbereitung und Kon-
taminierung des Probenmaterials nochmals sorg-
faltige Analysen durchge-fiihrt wurden. Die Physi-
kalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) in Braun-
schweig konnte in diesem Jahr auf Grund von um-
fangreichen Umbaumalnamen leider keine Refe-
renzwerte zur Qualitatssicherung gemaR AVV-
IMIS [58] bereitstellen.

Die Leitstelle Kiel hat auch selbst an dem Ringver-
such teilgenommen. Die Ergebnisse der Messun-
gensindin der Tabelle 13.1 zusammengefasst. Bei
der angegebenen Unsicherheit der Leitstelle han-
delt es sich um die einfache (k = 1) Unsicherheit

Ringversuch Milch 2019



gemal DIN 11929:2011 [62]. Die Ergebnisse dery-  giert. Alle obenstehenden Messwerte sind auf
Nuklide sind, sofern notwendig, hinsichtlich der den 01.05.2019 12:00 Uhr MEZ bezogen.
Summationseffekte mit GenieTM 2000 [63] korri-
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Abbildung 13.2
Fettkugeldurchmesser der Ursprungsmilch

Rohmilch v. 07.05.2019 - 1. HOMO Rohmilch v. 07.05.2019 - 2. HOMO
10 10

; D(4,3): 0,87 pm . D(4,3): 0,48 pm
2 o £ .
& &
E E
=] =3
o 41 ° 4]
> =

2 2

0 . T r 0 T T T

0,1 1 10 100 0,1 1 10 100
Partikeldurchmesser (pm) Partikeldurchmesser (um)

Abbildung 13.3
1. (links) und 2. (rechts) Stufe der Homogenisierung

Ringversuch Milch 2019 E



Tabelle 13.1
Messwerte der Leitstelle (MRI Kiel)

Radionuklid
40y
131,
133p,
134
137

89sr
gy

Auswertung

Die Messergebnisse der Teilnehmer wurden in
der Form fiir die Auswertung lbernommen, wie
sie mitgeteilt wurden, d. h. ohne Bericksichti-
gung der Tatsache, dass im Falle der y-spektrome-
trischen Messungen zum Teil Korrekturen fir die
Summation vorgenommen wurden, zum Teil aber
auch keine Korrekturen erfolgten. Auch wurde
nicht nach verwendeter Methode bzw. Analyse
differenziert, um den Teilnehmern zum einen
grofitmogliche Freiheiten zu gewahren, indem sie
die Methode/Analyse verwenden kdnnen, die sie
am besten beherrschen. Zum anderen sind auch
moglichst vielfaltige Analyseverfahren er-
winscht, um ggf. systematische Unterschiede
zwischen den Verfahren erkennen zu kénnen.

Die Auswertung und Bewertung erfolgt analog zu
dem Verfahren zum Ringversuch Boden 2019. Es
wird an dieser Stelle daher auf das dortige Kapitel
verwiesen.

Ergebnisse

In Tabelle 13.2 sind alle ermittelten Kenndaten
des Ringversuchs in Anlehnung an die ISO 13528
[64] sowie der DIN ISO 5725 [65] Ubersichtlich fiir
jedes betrachtete Radionuklid zusammengestellt.
Eine vollstandige tabellarische Auflistung aller
Messwerte und deren Bewertung sowie die gra-
phische Aufbereitung der Auswertung (z. B.
S-Plots, Histogramme usw.) sind in dem vollstan-
digen Abschlussbericht dargestellt, welcher den
Teilnehmern am 14.05.2020 per E-Mail zugestellt
worden ist. Die Ergebnisse sind dabei anonymi-
siert Uber dem jeweiligen Laborcode dargestellt.

In den Tabellen 13.3 und 13.4 sind die Ergebnisse
in Klassen gemald den empfohlenen Bewertungen
der DIN 17043:2010 [66] zusammengefasst. Ge-
malk dem gesetzlichen Auftrag zur Durchfiihrung
von Ringversuchen zum Nachweis von Radioakti-
vitdt in Umweltproben zur Qualitatssicherung

Messwert
50,3+1,2
86,812,1
13,7+0,4
10,7+0,2
8,3+0,1
18,0+ 0,6
6,0£0,4

(siehe StrISchV [59]) sind in diesen Tabellen auch
die Ergebnisse der Landesmessstellen alleine dar-
gestellt. Betrachtet man nur die Ergebnisse der
Gamma-Messungen, so ist sowohl bei dem z-sco-
re als auch bei dem {-score (Betrachtung der an-
gegeben Unsicherheit des Messergebnisses) ten-
denziell festzustellen, dass die Landesmessstellen
geringfligig besser abschneiden. Dieses Ergebnis
ist allerdings bedingt durch die geringen Teilneh-
merzahlen mit Vorsicht zu genielRen. Bei den Er-
gebnissen der p-Analysen fur Sr und 2°Sr I5sst
sich weder beim z-score noch beim {-score ein
statistisch relevanter Unterschied zwischen den
Leistungen der Landesmessstellen und den restli-
chen Teilnehmern ableiten.

Von 76 Laboratorien wurden insgesamt 119 40K-

Aktivitaten mit insgesamt 351 Messwerten be-
stimmt. Von diesen 119 Datensatzmittelwerten
liegen acht Werte von flinf verschiedenen Labora-
torien aulBerhalb des Intervalls von + 3 s*. Eine Er-
klarung fur diese hohen Werte kdnnte darin be-
stehen, dass der Untergrund nicht korrekt subtra-
hiert wurde. Dieses Phanomen ist aus vorange-
gangenen Ringversuchen bei 4°K bekannt. Die
Messung von T3 ist dhnlich wie das Ergebnis von
40K ausgefallen. 78 Laboratorien haben

122 Datensatze mit insgesamt 360 Messwerten
Ubermittelt. In diesem Fall liegen sechs Daten-
satzmittelwerte von fiinf Laboratorien aulRerhalb
von * 3 s* und sind daher als nicht zufriedenstel-
lend einzustufen. Bestéatigt wird dies analog durch
die ermittelten z-score Werte.

1333 ist von 74 Laboratorien gemessen worden.
Das Ergebnis ist als gut zu bezeichnen. Von den
insgesamt 117 Datensatzmittelwerten lagen nur
drei Werte von drei Laboratorien auBerhalb von
+ 3 s*, Diese Messwerte werden zusatzlich auch
durch die entsprechenden z-score Werte besta-
tigt. 134cs und 137Cs sind von 78 Laboratorien ge-
messen worden, wobei jeweils 121 Datensatze
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schlielRen, dass fiir diese Nuklide viele Erfahrungs-
werte vorliegen. Es wurden lediglich jeweils zwei
Datensatzmittelwerte aufRerhalb von * 3 s* ge-

mit 357 Messwerten zur Auswertung gekommen
sind. Das Ergebnis fiir beide Isotope ist als sehr
gut zu bezeichnen. Die Anzahl der eingereichten

Messwerte sowie die Ergebnisse lassen darauf funden.
Tabelle 13.2
KenngroRen Ringversuch Milch 2019

Radionuklid 40K 131| 133Ba 134cs 137Cs 8gsr 9OSr
Anzahl an Laboratorien p: 76 78 74 78 78 34 48
Anzahl an Datensatzen i: 119 122 117 121 121 44 62
Anzahl an Messwerten N: 351 360 345 357 357 108 159
Robuster Mittelwert x* [Bg/I]: 503 904 140 108 86 17,9 5,4

Robuste Standardabweichung s* [Bg/I]: 2,7 4,2 0,7 0,5 0,3 2,7 0,8

Standardfehler des Mittelwertes u(x* ) [Bqg/I]: 0,3 0,5 01 01 003 0,5 01

Median [Bq/I]: 50,3 90,6 14,0 10,8 85 179 5,5
Minimum [Bq/I]: 296 654 11,2 7,8 75 11,1 1,8
Maximum [Bg/l]: 71,1 1140 164 12,3 10,2 284 9,4
Spannweite [Bq/l]: 41,5 48,6 5,2 4,5 2,7 173 7,6
Wiederhol-Standardabweichung S, [Bq/I]: 2,0 2,7 0,3 0,3 0,2 1,4 0,4
Wiederhol-Grenze rgso, [Ba/1]: 5,6 7,6 0,8 0,7 0,6 3,8 1,1
Wiederhol-Variationskoeffizient VK, in %: 4,0 3,0 2,1 2,5 2,6 7,7 7,5
Vergleich-Standardabweichung Sg [Ba/I]: 4,8 6,0 0,8 0,6 0,4 3,0 1,1
Vergleich-Grenze Rqsy, [Ba/I]: 13,5 16,7 2,2 1,7 1,0 8,3 3,2
Vergleich-Variationskoeffizient VK in %: 9,6 6,6 5,5 5,6 4,3 16,5 20,9
Streubreite T (2 x Sg) [Bqg/I]: 9,6 12,0 1,6 1,2 0,7 5,9 2,3

Im Gegensatz zu den y-Strahlern fallt auf, dass
sich die Teilnehmer mit der Fehlerabschatzung
bei den reinen B-Strahlern 89sr und °%sr deutlich
schwerer taten. Dies liegt i. d. R in der notwendi-
gen aufwendigen radiochemischen Analyse be-
grindet und ist wahrscheinlich darauf zuriickzu-
fUhren, dass auf eine vollstdandige Fehleranalyse
z. B. nach GUM [67-69] oder nach DIN 11929 [62]
verzichtet wird und nur der zahlstatistische Fehler
der Messung als Gesamt-Unsicherheit des Mes-
sergebnisses angegeben wird. Damit werden z. B.
Unsicherheiten bei den einzelnen Analyse-Phasen
(inkl. Typ B-Unsicherheiten) vernachlassigt. Auch
wird im Fall von y-Strahlern die Berechnung der

Wahrend bis zu 78 Laboratorien Gammaspektren
gemessen und ausgewertet haben, liegen nur von
34 Laboratorien 8%Sr bzw. von 48 Laboratorien
90Sr-Ergebnisse vor. Offensichtlich sind viele der
Teilnehmer nicht fur die Strontium-Analytik ein-
gerichtet oder scheuen den notwendigen hohen
radiochemischen Aufwand fiir die Abtrennung.
Fiir 89sr konnte nur ein Datensatzmittelwert au-
Berhalb von * 3 s* ermittelt werden und nur vier
Ergebnisse sind als fragwiirdig einzustufen. Die
Analyse von sy pereitete mehr Probleme. Hier
wurden vier Datensatzmittelwerte auRerhalb des
Intervalls von + 3 s* sowie drei weitere Ergebnis-

se mit einem z-score 2 < |z| < 3 gefunden. Dies ist
wahrscheinlich auf die Anwesenheit des zusatzli-
chen B-Strahlers 895 zurtckzufihren, welcherim
Routinefall i. d. R. nicht nachweisbar ist.
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charakteristischen Grenzen inkl. Fehlerrechnung
nach DIN ISO 11929 [62] oftmals direkt vom ver-
wendeten Analysetool (z. B. Genie™ 2000 [63])

erledigt. Dieser direkte Zugang ist zwar auf Grund



der Komplexitat der notwendigen vollstandigen fahren oftmals laborspezifisch sind, ist auch die
Eingaben entsprechend aufwandig und auch feh-  notwendige Unsicherheitsberechnung sowie die
leranfallig. Sind die Einstellungen allerdings ein- Berechnung der charakteristischen Grenzen

mal vorgenommen, so ist die Berechnung der i. d. R. nicht generalisierbar und daher individuell
charakteristischen Grenzen fiir den Anwender z. B. mit UncertRadio [70] durchzufiihren. Die Er-
i. d. R. ohne weitere Schwierigkeiten und zusatzli-  fahrung zeigt jedoch, dass dieser erh6hte Auf-
chen Aufwand korrekt durchfiihrbar. wand leider oftmals nicht betrieben wird und die
Unsicherheiten der Messergebnisse entweder ge-
schatzt oder nur die zahlstatistischen Fehler an-
gegeben werden.

Dies steht im Gegensatz zu der Unsicherheitsbe-

trachtung im Fall von analytischen Aufbereitungs-
verfahren, wie sie z. B. in diesem Fall fur die 835y
und 90Sr—AnaIyse notwendig sind. Da diese Ver-

Tabelle 13.3
Verteilungen der z-score-Werte. In Klammern sind nur die Landesmessstellen dargestellt
Nuklid lz]| £2 2<|z| <3 |z| 23 o |z|
40k 90,8 % (92,9 %) 2,5%(54%)  6,7% (1,8 %) 1,0 (0,8)
el 94,3% (96,4 %) 0,8% (0,0%)  4,9% (3,6 %) 0,9 (0,7)
133g, 96,6% (98,2 %) 0,9% (0,0%)  2,6% (1,8 %) 0,8 (0,7)
134¢s 94,2% (100,0 %) 4,1%(0,0%)  1,7% (0,0 %) 0,8 (0,6)
137¢s 92,6% (94,6 %) 58%(3,6%)  1,7% (1,8 %) 0,8 (0,6)
89gr 88,6% (84,8 %) 9,1% (12,1%)  2,3% (3,0 %) 0,9 (0,9)
gy 88,7% (90,2 %) 4,8% (49%)  6,5% (4,9 %) 0,9 (0,9)
Tabelle 13.4

Verteilungen der {-score-Werte. In Klammern sind nur die Landesmessstellen dargestellt

Nuklid 7] <2 2<]7| <3 1) 23 % |z|
40 95,8% (96,4 %) 4,2% (3,6 %)  0,0% (0,0 %) 0,6 (0,6)
13 93,4% (91,1 %) 0,8% (1,8%)  5,7% (7,1%) 0,8 (0,8)

133g,4 90,6% (96,4 %) 43%(1,8%)  5,1% (1,8 %) 1,0 (1,0)

AT 92,6% (98,2 %) 1,7% (0,0%)  5,1% (1,8 %) 1,3(0,7)

137¢s 94,2% (96,4 %) 2,5% (3,6%)  3,3% (0,0 %) 0,8 (0,4)
89gr 72,7% (69,7 %) 13,6% (15,2 %) 13,6% (15,2 %) 1,5 (1,5)
90Og 75,8% (78,0 %) 8,1% (4,9%) 16,1% (17,1 %) 1,9 (1,7)
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14 RINGVERSUCH BODEN 2019
G. Haase, F. Ober, Th. Vagt

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

(Leitstelle E/F)

Einleitung

Zur Erflllung der gesetzlichen Aufgaben gemald
Strahlenschutzgesetz (StrlSchG) [60] und der All-
gemeinen Verwaltungsvorschrift zum integrier-
ten Mess- und Informationssystem (AVV-IMIS)
[58] fiihrt die Leitstelle zur Uberwachung der Um-
weltradioaktivitdt am Max Rubner-Institut (MRI),
Bundesforschungsinstitut flir Erndhrung und Le-
bensmittel in Kiel, Vergleichsmessungen fiir die
Messstellen der Bundeslander durch. Die Mess-
stellen der Bundesldnder sind nach der Richtlinie
zur Emissions- und Immissionstiberwachung
kerntechnischer Anlagen (REI) [58] und der Strah-
lenschutzverordnung (StriSchV) [59] dazu aufge-
rufen an entsprechenden Vergleichsmessungen
teilzunehmen. Allerdings steht die Teilnahme an
den Ringversuchen des MRI historisch bedingt
auch allen Interessierten im In- und Ausland of-
fen, um die eigenen Leistungen priifen und im

Vergleich einordnen zu kdnnen.

Die Leitstelle am MR ist zustandig fir die Um-
weltbereiche Boden, Bewuchs, Futtermittel und
Nahrungsmittel pflanzlicher und tierischer Her-
kunft. Boden ist ein wichtiges Medium fir die
Kontamination mit einigen Radionukliden, wie

2. B. 29Sr und 137Cs. Neben diesen Emittern soll-
ten die Aktivitatskonzentrationen der Nuklide
40K, 13383 und ®°Co sowie die der Alphastrahler
239py und 24*Am in dem Priifboden gemes-
sen werden. Bodenmessungen beinhalten auch
immer eine Korrektur der Selbstabsorption, da
die Dichte stark von 1 g/cm2 abweicht. Zusatzlich
sind fiir verschiedene Nuklide wie z. B. 133Ba

238PU,

Summationskorrekturen notwendig.

Seit 1977 wurden von der Leitstelle in Kiel ver-
schiedene Ringversuche angeboten und durchge-
fihrt. Allerdings wurde nur bei zwei Ringversu-
chen das Medium Boden betrachtet. 2017 wurde
daher nach langer Zeit der Ringversuch zum Bo-
den wieder angeboten und fand regen Anklang.
Aus diesem Grund wurde entschieden auch 2019
wieder einen entsprechenden Ringversuch anzu-

bieten.

Organisation und Durchfiihrung

Mit dem Schreiben vom 01.02.2019 war allen La-
boratorien, von denen der Leitstelle bekannt war,
dass sie y-spektrometrische Messungen, 90Sr,
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238Pu, 239p, und 241Am-Bestimmungen durchzu-

fihren haben, die Ankiindigung der Ringanalyse
mit einem Formblatt zur Anmeldung der Teilnah-
me bis zum 14.02.2019 zugeschickt worden. Im
Anschluss wurden die Proben hergestellt und am
31.3.2019 an die Teilnehmer per Post verschickt.
Mit den Proben erhielten die Teilnehmer ein
Schreiben, in dem die Modalitaten der Ringanaly-
se mitgeteilt wurden. Die Laboratorien konnten
Messungen mit mehreren Detektoren durchfiih-
ren, sollten jedoch mit jedem Detektor drei Ein-
zelmessungen vornehmen, deren Ergebnisse mit-
tels eines der Probe beiliegenden Formblattes der
Leitstelle bis zum 31.05.2019 mitzuteilen waren.

Um einen Uberblick tiber die Ausriistung der La-
boratorien zu erhalten, wurden mit diesem Form-
blatt Angaben zu den Messgefalien, den Detekto-
ren und der fir die Auswertung der Spektren ein-
gesetzten Software erbeten.

Der Ricklauf der Ergebnisse war bis zum
31.05.2019 erfreulich hoch. Zu diesem Zeitpunkt
lagen von 57 Laboratorien die Ergebnisse vor. Bis
zum 10.06.2019 erhohte sich die Anzahl auf ins-
gesamt 60 Ergebnismeldungen mit bis zu 100 Da-
tensatzen fir die Gammaspektrometrie, wobei
von einigen Laboratorien bis zu drei Datensatze
flir verschiedene Detektoren bzw. Geometrien
angegeben wurden. 34 Laboratorien teilten 90gy-
Ergebnisse mitinsgesamt 36 Datensadtzen mit. Fir
die Alpha-Strahler 238py, 239py und 24*Am wur-
den 23, 22 und 33 Datensatze eingereicht.

An dem Ringversuch haben 60 Teilnehmer teil-
geommen, darunter 29 Landesmessstellen, 17
weitere inldndische Laboratorien (z. B. Universi-
taten und Firmen) sowie auch 14 ausldndische La-
boratorien.

Probenaufbereitung und Messwerte
der Leitstelle

Der eingesetzte Untersuchungsboden besteht
aus einem sandigen Lehm (sL), der auf der Ver-
suchsstation Schadtbek, welche dem MRI ange-
gliedertist, entnommen wurde. Es wurden 500 kg
Boden vorgesiebt und vorgetrocknet, um an-
schlieRend in das MRl transportiert zu werden. Da
der Boden nur grob vorgesiebt (KorngroRen =

1 cm) und getrocknet war, wurde das Material an
der Luft weiter getrocknet und mit Hilfe eines um-



geriisteten Betonmischers stark zerkleinert. Um
eine homogene Verteilung der KorngréRRen zu er-
reichen, wurde anschlieRend mit 1 mm Maschen-
weite gesiebt. Etwa 250 kg grober Boden wurde
heraus gesiebt und verworfen. Von den restlichen
250 kg Versuchsmaterial wurden 119 kg mit den
entsprechenden Standardlésungen versetzt, um
eine gut messbare Aktivitat des 137Cs, 60Co,
13EgBa, 90Sr, 238Pu, 239py und 2*1Am zu erhalten.
Im ersten Schritt wurden die Standardlésungen
mit 2 kg Boden in einem Taumler vermischt. Im
zweiten Schritt wurde der markierte Boden mit
117 kg unmarkiertem Material in einem modifi-
zierten Betonmischer durchmischt und homoge-
nisiert. Die Homogenitat der dotierten Proben
wurde durch Gamma-Messungen sichergestellt.

Fiir keine der genannten Aktivitaten war ein Soll-
wert vorgegeben. Die Aktivitaten waren der Leit-
stelle jedoch gut bekannt, da nach Aufbereiten

Tabelle 14.1
Messwerte der Leitstelle (MRI Kiel)

Radionuklid
40y

SOCO
133Ba

137CS

gy
238p,

239Pu

241Am

Auswertung

Die Messergebnisse der Teilnehmer wurden in
der Form in den Rechner ibernommen, wie sie
mitgeteilt wurden, d. h. ohne Berlicksichtigung
der Tatsache, dass im Falle der gammaspek-
trometrischen Messungen zum Teil Korrektionen
flr die Selbstabsorption bzw. die Summation vor-
genommen wurden, zum Teil aber auch keine
Korrektionen erfolgten. Auch wurde nicht nach
verwendeter Methode bzw. Analyse differen-
ziert, um den Teilnehmern zum einen groRtmaogli-
che Freiheiten zu gewahren und sie die Methode/
Analyse verwenden kénnen, die sie am besten be-
herrschen. Zum anderen sind auch moglichst viel-
faltige Analyseverfahren erwiinscht, um ggf. sys-
tematische Unterschiede zwischen den Verfahren
ermitteln zu kénnen. Daher ist eine Normalvertei-
lung der Messergebnisse auch nicht unbedingt zu
erwarten.

des Probenmaterials nochmals sorgfaltige Analy-
sen durchgefiihrt wurden.

Die Leitstelle am MRI in Kiel hat auch selbst an
dem Ringversuch teilgenommen. Die Ergebnisse
der Messungen sind in Tabelle 14.1 zusammenge-
fasst. Bei der angegebenen Unsicherheit der Leit-
stelle handelt es sich um die einfache (k = 1) Unsi-
cherheit gemals DIN 11929:2011 [62]. Die Ergeb-
nisse der Gamma-Nuklide sind hinsichtlich der
Selbstabsorptions- und Summationseffekte mit
Genie 2000 bzw. einer eigenen Monte-Carlo-
Software [71], [72] korrigiert. Beide Korrekturen
flihren zu einem Gesamtkorrekturfaktor mit einer
GrolRenordnung von ca. 9,3 - 22,7 %.

Alle obenstehenden Messwerte sind, wie diejeni-
gen in den nachfolgen Ergebnistabellen und Gra-
phiken, auf den 01.01.2019 12:00 MEZ bezogen.

Messwert in [Bq/kg]
499,5 + 10,5
55,8+0,8
25,8+0,9
51,7+0,6
16,4 +1,2
294,7 £ 40,2
82+1,5
9,7+0,8

Zur besseren Vergleichbarkeit und Ubersicht tiber
die Verteilungen der Messergebnisse wurden fiir
jedes Nuklid verschiedene grafische (Histogramm
mit Kerndichte, Quantil-Quantil (Q-Q)-Diagramm)
und mathematische Test auf Normalverteilung
(D’Agostino-Pearson([73], [74], Shapiro-Wilk [75],
Anderson-Darling [76]) durchgefihrt, wobei je-
weils nur Datensatzmittelwerte x; mit einem z-
score Wert |z| < 3 (siehe unten, Formel (1)) be-
riicksichtigt wurden. Nur fiir 4°K bzw. fur ®0co
konnten Hinweise auf eine Abweichung zur Nor-
malverteilung ermittelt werden. Im Fall von 40K
ist deutlich zu erkennen, dass die Verteilung
rechtsschief ist (siehe Abbildung 14.1 und Abbil-
dung 14.2). Tendenziell sind viele Messergebnisse
als zu hoch, aber einige auch als deutlich zu nied-
rig anzusehen. Dies ist wahrscheinlich auf Schwie-
rigkeiten bei der individuellen laborspezifischen
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Korrektur des Hintergrundes zurlickzufiihren, die
bei “°K immer wieder zu Schwierigkeiten fihrt.

K-40
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Abbildung 14.1

Histogramm und normalisierte Kerndichte 40k
Leichte Abweichungen zur Normalverteilung, wie
z. B.im Fall von 90Sr, liegen wahrscheinlich in der
komplexen chemischen Aufbereitung und zum
anderen an der geringen Datensatzzahl mit nur 36
Datensatzmittelwertenx; begriindet.

Die Messergebnisse wurden grundséatzlich gemaR
den Vorgaben der DIN 17043 [66], die wiederum
auf die Ausfihrungen der DIN ISO 13528 [77], [64]
verweist, ausgewertet und analysiert. Wie be-
schrieben besteht ein Datensatz im Regelfall aus
drei Messwerten, aus denen der Datensatzmittel-
wert x; berechnet wurde. Da ein Labor mehrere
Datensatze i, z. B. durch Messungen mit verschie-
denen Detektoren oder durch mehrere Analyse-
verfahren, Ubermittelt haben kdnnte, kdnnen ei-
nem Laborcode daher auch mehrere Datensatz-
mittelwerte x;zugeordnet sein.

In den sogenannten S-Plots werden fir jedes Ra-
dionuklid alle Messwerte sowie die Datensatzmit-
telwerte x; iber dem anonymisierten Laborcode
dargestellt. Dies ist beispielhaft fiir 40K in Abbil-
dung 14.3 dargestellt. Zusatzlich sind die robusten
Standardabweichungen (siehe unten) der Daten-
satzmittelwerte £ 2 s* und 3 s* sowie die erwei-
terte Unsicherheit U (Erweiterungsfaktor k = 2)
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Quelle: Max Rubner-Institut

des ermittelten Gesamtmittelwertes x* einge-
zeichnet.

Den Empfehlungen der DIN 17043:2010 [66] fol-
gend wurde zur Minimierung des Einflusses von
Ausreiern gemal den Ausfiihrungen der DIN ISO
13528 [64] der robuste Gesamtmittelwert x* aller
Datensatzmittelwerte x; und die robuste Stan-
dardabweichung s* sowie der einfache Standard-
fehler u( x* ) des robusten Mittelwerts mit Hilfe
von Algorithmus A berechnet. Zur Beurteilung der
Leistung der Teilnehmer wurden die fiir jeden Da-
tensatzmittelwert x; der z-score und der -score
berechnet. Da, wie urspriinglich geplant, von der
PTB in diesem Jahr keine Referenzwerte zur Ver-
figung gestellt werden konnten, wurde gemaR
den Empfehlungen der DIN ISO 13528 [64] bzw.
der z-score auf den o. g. robusten Gesamtmittel-
wert Xx* und die robuste Standardabweichung

x* des jeweiligen Radionuklides bezogen. Dieser
berechnet sich fiir den Mittelwert x; des i-ten Da-
tensatzes gemaR der folgenden Formel (1):

_ (=59 (1)

=
3 Si.
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Abbildung 14.2
Quantil-Quantil-Plot 40k

Die Beurteilung erfolgt nach dem Bewertungs-
schema der DIN 17043:2010 [66] gemals dem fol-
genden Schema:

|z| €2 zufriedenstellendes Ergebnis

2 < |z] < 3 fragwiirdiges Ergebnis

|z| 2 3 nicht zufriedenstellendes Ergebnis
Werte, die auBerhalb des + 3 s* Intervalls liegen
(dies entspricht einem |z]| = 3), kdnnen als nicht
zufriedenstellendes Ergebnis betrachtet werden.
Ein Wert zwischen £ 2 s* und £ 3 s* beschreibt ein
fragwiirdiges Ergebnis und stellt gemafd DIN
17043:2010 [66] ein Warnsignal dar.

Der Z-score bezieht die von den Teilnehmern
Ubermittelte einfache Gesamtunsicherheit des
Datensatzmittelwertes u( x; ) sowie die ermittelte
einfache Unsicherheit des Gesamtmittelwertes u(
%* )in die Bewertung mit ein. Er berechnet sich fiir
den Mittelwert x; des i-ten Datensatzes gemaR
der folgenden Formel (2):
e &
- (x;—x%) 2)

Jul(i)? + u(x*)?

Die Beurteilung erfolgt analog nach den oben dar-
gestellten Kriterien fiir den z-score. Ein unglinsti-
ger {-score kann verschiedene Ursachen haben.

Quelle: Max Rubner-Institut

So kann ein ungiinstiger {-score auf eine grolRe
Abweichung des jeweiligen Datensatzmittelwer-
tes x; vom robusten Gesamtmittelwert x*, auf
eine Unterschatzung der vom Teilnehmer berich-
teten Gesamtunsicherheit u( %; ) des Datensatz-
mittelwertes x; oder aber auch auf eine Kombina-
tion von beiden hinweisen. Insbesondere bei der
Fehleranalyse radiochemischer Analysen wird
von der Leitstelle auf den Guide to the expression
of uncertainty in measurement (GUM) [67], [68],
[69] bzw. die DIN 11929:2011 [62] verwiesen. Die-
se geben Vorschlage und Vorgaben zur vollstandi-
gen Fehleranalyse (inkl. der Beachtung von Typ B-
Unsicherheiten) im Allgemeinen und im Fall von
ionisierender Strahlung.

Die Beurteilungen sollen den Teilnehmern dazu
dienen, ihre eigene Arbeit zu verifizieren und zu
Uberprifen und ggf. zu verbessern. Daher wurde
beschlossen, kein globales Kriterium fiir ein
Durchfallen oder Bestehen dieses Ringversuches
zu definieren. Die Teilnehmer sind dazu aufgeru-
fen, bei einem eventuellen fragwiirdigen oder
nicht zufriedenstellenden Ergebnis in einem der
Teilbereiche die jeweilige Ursache zu ermitteln
und einzuordnen sowie im Anschluss ggf. Mal3-
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nahmen (z. B. im Rahmen ihrer jeweiligen Quali-

tatssicherung) abzuleiten.
KenngroBen Ringversuch Boden 2019

Tabelle 14.2
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Ergebnisse

In Tabelle 14.2 sind alle ermittelten Kenndaten
des Ringversuchs in Anlehnung an die DIN ISO
13528 [64] in Verbindung mit der DIN ISO 5725-2
[65] Ubersichtlich fur jedes Radionuklid zusam-
mengestellt.

Von 58 Laboratorien wurden insgesamt 100 4°K-

Aktivitaten mit insgesamt 295 Messwerten be-
stimmt. Von diesen 100 Datensatzmittelwerten
liegen sechs Werte von fiinf verschiedenen Labo-
ratorien aulRerhalb des gewahlten Intervalls von +
3s*.

Viele Messwerte liegen zu hoch, wobei sich dies
ebenfalls in den z- und ¢-score Werten wieder-
spiegelt. Eine Erklarung fir diese hohen Werte
konnte darin bestehen, dass die Korrektur des
Untergrundes Probleme bereitet.

Die Messung von ®0Co ist sehr zufriedenstellend
ausgefallen. 58 Laboratorien haben 100 Daten-
satze mitinsgesamt 295 Messwerten Gbermittelt.
In diesem Fall liegen nur drei Datensatzmittelwer-
te von zwei Laboratorien auRerhalb von + 3 s* und
sind daher als nicht zufriedenstellend einzustu-
fen.

133B3 ist ebenfalls von 58 Laboratorien gemessen
worden. Das Ergebnis ist ebenfalls als gut zu be-
zeichnen. Von den insgesamt 100 Datensatzmit-
telwerten lagen nur zwei Werte auBerhalb von +
3 s*,

137¢s ist von 59 Laboratorien gemessen worden,
wobei 101 Datensdtze mit 298 Messwerten zur
Auswertung gekommen sind. Das Ergebnis fir
Bcsistals gut zu bezeichnen. Vier Datensatzmit-
telwerte wurden auBerhalb von + 3 s* gefunden.

Wahrend bis zu 59 Laboratorien Gammaspektren
gemessen und ausgewertet haben, liegen nurvon
34 Laboratorien Ergebnisse der 2°Sr-Analyse vor.
Offensichtlich sind viele der Teilnehmer nicht fur

die °9Sr-Analytik eingerichtet oder scheuen den
hohen radiochemischen Aufwand fiir die chemi-
sche Aufbereitung. Im Gegensatz zu den Ergebnis-
sen vorangegangener Ringanalysen sind die Er-
gebnisse dieses Jahres als deutlich verbessert ein-
zustufen. Kein Messwert liegt auBerhalb von + 3
s* . Daher konnte auch kein z-score Wert |z| 23
ermittelt werden und nur zwei Ergebnisse sind als
fragwiirdig einzustufen. Allerdings ist die relative
Streubreite weiterhin sehr hoch, was aber prin-
zipbedingt auf die Komplexitat der radiochemi-
schen Aufbereitung zuriickzufihren ist.

Bei den Alpha-Emittern 238py 239py und 2 Am
wurden noch weniger Ergebnisse als fir g
Ubermittelt. Dies ist wahrscheinlich darauf zu-
rickzufihren, dass Gberhaupt nur wenige Labora-
torienin der Lage sind, die aufwendigen radioche-
mischen Analysen durchzufiihren. Fir 238py, und
241 Am lag nur jeweils ein Datensatzmittelwert au-
Rerhalb von + 3 s*. Fiir 22°Pu konnte wie bei 2°Sr
kein Datensatzmittelwert mit einem z-score Wert
|z| =3 gefunden werden. Insgesamt sind die Er-
gebnisse der a-Analyse als (iberaus positiv zu be-
trachten.

Im Gegensatz zu den y-Strahlern fallt auf, dass
sich die Teilnehmer mit der Fehlerabschatzung
bei den a- und B-Strahlern deutlich schwerer tun.
Dies liegt hauptsachlich an der aufwendigen ra-
diochemischen Analyse und ist i. d. R darauf zu-
rickzufihren, dass auf eine vollstandige Fehle-
ranalyse z. B. nach GUM oder nach DIN 11929
[62] verzichtet und nur der zahlstatistische Fehler
angegeben wird. Damit werden z. B. Unsicherhei-
ten bei den einzelnen Analysephasen (inkl. Typ B-
Unsicherheiten) vernachlassigt. Die Leitstelle
empfiehlt daher jedem Labor, sich mit den oben
genannten Normen auseinanderzusetzen und
gef. lhre Fehleranalyse anzupassen.
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RADIOAKTIVE STOFFE IN ABWASSER, KLARSCHLAMM UND

ABFALLEN
P. Hofmann, K. Schmidt, C. Wittwer

Bundesamt fur Strahlenschutz

Leitstelle fiir Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Kldrschlamm, Abfélle und Abwasser aus

kerntechnischen Anlagen (Leitstelle H)

Radioaktive Stoffe in Abfdllen

Abfalle fallen bei vielen hauslichen, kommunalen
und gewerblichen einschlieflich industriellen Ta-
tigkeiten an. Bevor ein Teil dieser Abfélle auf ei-
ner Deponie gelagert werden kann, muss aus ab-
fallrechtlicher Sicht gepriift werden, ob eine vor-
herige Behandlung (z. B. thermische Verwertung
von Hausmiill, Kompostierung organischer Abfal-
le) oder eine Rickfiihrung der Stoffe (z. B. Bau-
schutt, Glas, Metallschrott) oder einzelner Be-
standteile in den Stoffkreislauf moglich ist. Dem-
nach schlieft in diesem Kontext der Begriff ,Ab-
falle” sowohl die Abfalle zur Beseitigung als auch
die wiederzuverwertenden Reststoffe gemal
Kreislaufwirtschaftsgesetz mit ein. Bei der Uber-
wachung der Umweltradioaktivitat durch die
amtlichen Messstellen der Lander (§ 162 Strl-
SchG) werden nur solche Abfalle beriicksichtigt,
die von radiodkologischer Bedeutung sein kén-
nen. In diesem Zusammenhang werden entspre-
chend des Routinemessprogrammes (nach AVV-
IMIS) in Deutschland Proben folgender Medien
untersucht:

- Sickerwasser und oberflachennahes Grund-
wasser von Hausmdiilldeponien,

- Asche, Schlacke, feste und flissige Rickstande
aus Rauchgasreinigungen von Verbrennungs-
anlagen fir Klarschlamm und Hausmill sowie

- in den Handel gelangender Kompost aus Kom-
postierungsanlagen.

Im Wesentlichen werden an diesen Medien gam-
maspektrometrische Untersuchungen (137Cs,
131} "40k) vorgenommen. Im Sickerwasser und in
oberflaichennahem Grundwasser von Deponien
wird darliber hinaus auch Tritium bestimmt.

Tabellen mit Messwerten von 60Co, 137Cs, 40K,
131} ynd Tritium (3H) in den Gberwachten Medien
sind exemplarisch fiir das Jahr 2017 im Jahresbe-
richt ,,Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelas-
tung” des BMU [50] enthalten.

Tritium im Sickerwasser bzw. oberflachennahen
Grundwasser von Hausmiilldeponien stammt vor-
wiegend aus Altlasten der Uhren- und Geratefer-
tigung. Die Konzentrationsbereiche von Tritiumin
den untersuchten Proben lagen in den Jahren
2017 bis 2019 zwischen 0,88 und 430 Bg/I, die

Mediane bei 18 bzw. 20 Bg/I. In 38 % der unter-
suchten Proben von Hausmiilldeponien wurden
in den Berichtsjahren 2017 bis 2019 137¢s nachge-
wiesen. Die Aktivitatskonzentrationen lagen zwi-
schen 0,0028 Bg/l und 0,2 Bq/l; die Gr6Renord-
nung der berechneten Mediane blieb mit

<0,047 Bg/1(2017), 0,043 Bqg/I (2018) und

<0,036 Bg/I (2019) relativ unverandert.

In einem Teil der Abfall- und Reststoffproben
konnte das in der Nuklearmedizin angewandte
Nuklid 131I, vereinzelt auch *°™Tc und 111In, nach-
gewiesen werden. Fiir 131 reichen die Messwerte
beispielsweise fiir das Medium Flugasche/Filter-
staubvon 0,37 Bqg/kg TM bis 310 Bg/kg TM in den
Jahren 2017 bis 2019. Die dazugehorigen Media-
ne sind jedoch vergleichbar niedrig und stabil mit
<1,1 Bg/kg TM bzw. <1,2 Bg/kg TM. Fir die spezi-
fischen Aktivitaten des natiirlich vorkommenden
Nuklids “°K wurden in diesem Zeitraum fiir Flug-
asche/Filterstaub Messwerte im Bereich von

260 Bg/kg TM bis 6200 Bg/kg TM Ubermittelt.

Fur 9co liegen die Aktivitdtskonzentrationen in
den Abfall- und Reststoffproben mit einer Aus-
nahme ausschlieBlich unterhalb der geforderten
Nachweisgrenze von 5 Bg/kg TM. In einer Rest-
stoffprobe aus der Verbrennungsanlage Mann-
heim wurde ein tatsichlicher Messwert fiir ®°Co
mit 0,24 Bg/kg TM und einer Nachweisgrenze von
0,30 Bg/kg TM im Berichtsjahr 2018 gefunden.

Der Gehalt von 137Cs in Reststoffen und Abfillen
stammt weiterhin im Wesentlichen aus dem Fal-
lout nach dem Reaktorunfall von Tschernobyl im
Jahr 1986. Dies kommt, wie auch bei Klar-
schlamm, durch hohere Werte 6stlich bzw. stid-
lich der Linie Radolfzell — Eichstatt —

Regensburg — Zwiesel im Vergleich zur (ibrigen
Bundesrepublik Deutschland zum Ausdruck. Da
eine regionale Abhangigkeit auf Grund der gerin-
gen Menge an Datenpunkten im stidlichen Raum
jedoch nicht valide zu stiitzen ist, werden in der
Auswertung nur die Daten des gesamten Bundes-
gebietes betrachtet. Die Mediane fir Flugasche/
Filterstaub aus Verbrennungsanlagen lagen in
den Jahren 2017, 2018 und 2019 bei

16 Bg/kg TM, 17 Bg/kg TM und 14 Bqg/kg TM. Flr
eine Probe aus dem Berichtsjahr 2019 wurde ein
Messwert fiir das kurzlebige 134¢s mit

Radioaktive Stoffe in Abwasser, Klarschlamm und Abféllen



1,21 Bg/kg TM und einer Nachweisgrenze von
0,63 Bg/kg TM Uibermittelt. Ursachen fir das sin-
gulare Auftreten konnten in Riicksprache mit der
zustandigen Messstelle nicht gefunden werden.

Die Untersuchung des Kompostes ergab fur 137¢s

spezifische Aktivitaten zwischen 1,3 Bg/kg T™M
und 34 Bg/kg TM in dem zu betrachtenden Be-
richtszeitraum. Zur radiologischen Beurteilung
des Kompostes aus Kompostierungsanlagen ist
anzumerken, dass dieser im Gegensatz zur land-
wirtschaftlichen Nutzung des Klarschlammes vor-
zugsweise im Gartenbaubereich (Gartnereien,
Baumschulen, Parkanlagen usw.) verwendet
wird. Inwiefern dieser zusatzlich aufgebrachte
Kompost zu einer signifikanten Erhohung der
137¢s-Aktivitat fahrt, hangt von unterschiedlichen
Faktoren ab. Die Allgemeine Verwaltungsvor-
schrift zu § 47 Strahlenschutzverordnung (2001)
gibt unabhangig von Bodentyp und Pflanze einen
Transferfaktor fiir 137Cs von 0,05 an. Vorausge-
setzt, eine Pflanze wirde auf einem Boden nur
bestehend aus dem maximal mit 137Cs angerei-
cherten Kompost von 34 Bq/kg TM angepflanzt
werden, so wiirde das nach § 47 StrISchV zu einer
Aktivitdtskonzentration in der Pflanze von bis zu
1,7 Bg/kg FM fuihren. Berechnet man die Dosis
anhand der maximal aufgenommenen Aktivitats-
konzentration von 1,7 Bqg/kg FM in der Pflanze
(Annahme: Wurzelgemise, Kartoffel, Safte, mitt-
lere Verzehrsraten) fiir die Altersgruppe <1 a und
den Erwachsenen (>17 a) wirde man Werte von
3,2 uSv/a und 3,6 pSv/a erhalten, welche um Gro-
Renordnungen unterhalb des Dosisgrenzwertes
von 1 mSv/a liegen. Somit wiirde die Nutzung des
Kompostes bzw. der Verzehr des angebauten Pro-
duktes keine gesundheitliche Gefahrdung fir die
Bevolkerung darstellen.

Radioaktive Stoffe in Abwasser und Klar-
schlamm

Im Rahmen der Uberwachung der Umweltradio-
aktivitat nach dem StrlSchG werden gereinigte
kommunale Abwasser (Klarwésser) aus den Ab-
laufen der Klaranlagen und die bei der biologi-
schen Abwasserreinigung in Klaranlagen anfallen-
den Klarschlamme untersucht. Die Messwerte fiir
Klarschlamme beziehen sich dabei vorzugsweise
auf konditionierte oder stabilisierte Schlamme in
der Form, in der sie die Klaranlagen verlassen
bzw. in die Klarschlammverbrennung gegeben
werden, z. B. auf teilentwéasserte Schlamme oder
Faulschlamme. Abwasser und Klarschlamme sind
radiodkologisch von besonderer Bedeutung, da
sich in der Umwelt befindliche kiinstliche und na-
turliche Radionuklide dort sehr stark anreichern
kénnen. Das Routinemessprogramm sieht die

Radioaktive Stoffe in Abwasser, Klarschlamm und Abféllen

Uberwachung von etwa 90 Abwasserreinigungs-
anlagen in Deutschland vor. Vorwiegend erfolgen
gglmrgoasp%tr%r;\etrische Untersuchungen (137Cs

, °°Co,*"K, ?"™Tc). Dariiber hinaus werden
Uber radiochemische Verfahren die Aktivitaten
von 2Sr sowie Plutonium- und Uranisotopen be-
stimmt.

In Tabelle 15.1 sind die ausgewerteten Daten der
amtlichen Messstellen der Bundesrepublik
Deutschland fiir die Berichtsjahre 2017 bis 2019
zusammengestellt (60C0, 137Cs, 4OK, 131I, 0sr so-

e 234U, 2>°U und 238U). Angegeben werden je-
weils die Gesamtanzahl der untersuchten Proben,
die Anzahl der untersuchten Proben mit dem Er-
gebnis kleiner Nachweisgrenze (NWG) sowie der
kleinste und groRte bestimmte tatsachliche
Messwert. Um einen besseren Uberblick tiber die
Entwicklung der Datenlage zu erhalten, ist zusatz-
lich der fiir jedes Berichtsjahr berechnete
nuklidspezifische Median in der Tabelle doku-
mentiert. Fir dessen Kalkulation wird das Ergeb-
nis kleiner Nachweisgrenze gleichrangig mit dem
Zahlenwert der Nachweisgrenze wie ein tatsachli-
cher Messwert bericksichtigt. Fiir die Daten aus
dem Jahr 2017 wird zusatzlich auf den bereits ver-
offentlichten Jahresbericht ,Umweltradioaktivi-
tat und Strahlenbelastung” des BMU [50] verwie-
sen.

Die Radionuklide 40K, 234U, 2354 und 238U sind na-
tirliche Bestandteile des Bodens und damit geo-
genen Ursprungs. Die Gehalte in Abwasser und
Klarschlamm variieren in Abhangigkeit von regio-
nalen geologischen Gegebenheiten. Die ermittel-
ten Aktivitdatskonzentrationen bzw. spezifischen
Aktivitdten von 40K, 234U, 235 und 238U aus den
Jahren 2017 und 2019 sind miteinander vergleich-
bar und stimmen auch mit den Ergebnissen der
vorangegangenen Jahre gut Gberein.

In einem Teil der Abwasser- und Klarschlammpro-
ben wurden Anwendernuklide, wie das hauP
sachlich in der Nuklearmedizin eingesetzte 3,
festgestellt, in Einzelfallen auch 99mTc, 15 und
177\ u. Die Messwerte fiir 31| im Klirschlamm la-
gen in dem zu betrachtenden Berichtszeitraum
zwischen 0,53 Bg/kg TM und 3400 Bqg/kg TM; die
Mediane sind mit 23 Bg/kg TM bzw. 24 Bqg/kg TM
vergleichbar. In vereinzelten Klarschlammproben
der Anlagen Hamburg-Kéhlbrandhoft, Arnsberg
und Miinchen | wurden im Berichtszeitraum 2017
bis 2019 auch Messwerte fiir die Plutoniumisoto-
pe 238p, und 23%/24%py (ibermittelt. Der héchste
Plutoniummesswert im zu betrachtenden Be-
richtszeitraum wurde in einer Klarschlammprobe
der Anlage Miinchen | mit 1,2 Bg/kg TM fiir
239/240p; hestimmt.



Von den wahrend der Zeit der atmosphdrischen
Kernwaffenversuche von 1945 bis etwa 1980 und
des Kernkraftwerkunfalls in Tschernobyl 1986 mit
dem Fallout in die Umwelt gelangten Spalt- und
Aktivierungsprodukten sind in den Abwassern
und Klarschlammen nur noch die langlebigen Leit-
nuklide 137Cs und °°Sr nachweisbar. Das kurzlebi-
gere Casiumisotop 134 (Halbwertzeit ca.

2 Jahre) war bis 2010 dagegen nicht mehr nachzu-
weisen. Infolge der Havarien mehrerer Reaktoren
des Atomkraftwerks in Fukushima Daiichi im Jahr
2011 wurden in einigen wenigen Klarschlamm-
proben auch wieder Spuren von 134¢s nachgewie-
sen (Maximalwert 2011: 1,4 Bqg/kg TM). Mit einer
Ausnahme im Berichtsjahr 2018 wurde allerdings
in allen anderen Jahren seit 2012 kein 134Cs mehr
in Klarschlammproben bestimmt.

Im Berichtszeitraum 2017 bis 2019 lagen im Ab-
wasser die Aktivitdtskonzentrationen von $37Cs
zu 99 % unterhalb der bei den Messungen er-
reichten Nachweisgrenzen. Als Nachweisgrenze
im Abwasser werden im Routinemessprogramm
0,1 Bg/l bezogen auf 60co gefordert. Die wenigen
fur 137Cs ermittelten Messwerte lagen in den zu
betrachtenden Berichtsjahren zwischen

0,0015 Bg/l und 0,065 Bqg/I. In ca. 50 % der Ab-
wasserproben wurde 0gy nachgewiesen. Alle
lbermittelten Messwerte liegen aber unter der
geforderten Nachweisgrenze fiir die 90sy_Bestim-
mung von 0,1 Bg/l des Routinemessprogramms.

In den untersuchten Klarschlammen variiert die
Hohe der 137Cs-Kontamination auf Grund des re-
gional unterschiedlichen Eintrags deutlich. Als
Folge von starken Niederschlagen Anfang

Mai 1986 6stlich bzw. sidlich der Linie

Radolfzell — Eichstatt — Regensburg — Zwiesel
treten in diesen Gebieten auch heute die héchs-
ten spezifischen Aktivitaten auf. GemalR dieser
Trennlinie sind die Werte in der Tabelle 15.1 flr
die nordliche und die stidliche Bundesrepublik zu-
satzlich aufgeschlisselt. Die Maximalwerte der
spezifischen Aktivitdten (Jahresmittelwerte) zeig-
ten 2017 bis 2019 — wie in den Vorjahren — die
Klarschlamme aus der Kldranlage Tannheim (Ba-
den-Wirttemberg) mit 23 Bg/kg TM,

31 Bg/kg TM und 21 Bg/kg TM, wobei es festzu-

halten gilt, dass im Jahr 2000 der Jahresmittel-
wert fur 137Cs in dieser Kldranlage noch 140 Bq/
kg TM betrug.

Der zeitliche Verlauf der Jahresmittelwerte fiir die
137¢s-Gehalte der Klarschlimme der einzelnen
Bundesldnder (Jahresmittelwerte) seit 2012 ist in
Abbildung 15.1 dargestellt. Die bisherige Tendenz
zur Abnahme der Kontamination der Klarschlam-
me ist nur noch schwach ausgepragt. Diese Ent-
wicklung ist auch in den héher kontaminierten
Gebieten wie z. B. im stidlichen Bayern zu erken-
nen. Lagim Jahr 1988 der 137¢s-Jahresmittelwert
noch bei 970 Bqg/kg TM, so schwanken die spezifi-
schen Aktivitaten im Klarschlamm seit 2007 zwi-
schen 6 Bg/kg TM und 20 Bqg/kg TM. Auf Grund
dieses inzwischen erreichten sehr niedrigen Ni-
veaus der spezifischen Aktivitat der Klarschlam-
me sind die zu beobachtenden Schwankungen
hauptsachlich durch die messtechnisch bedingten
Unsicherheiten und die natlrliche Heterogenitat
der Proben erklarbar.

Zur Einordnung und Bewertung der ermittelten
Klarschlammkontamination kann die
landwirtschaftliche Nutzung der Klarschlamme
betrachtet werden. Wird z. B. Klarschlamm mit ei-
ner spezifischen Aktivitdt von etwa 31 Bg/kg TM
(hochster Jahresmittelwert der Klaranlage Tann-
heim in den zu betrachtenden Berichtsjahren
2017 bis 2019) in einer Menge von 0,5 kg auf ei-
ner Flache von einem Quadratmeter innerhalb
von drei Jahren (Werte gemaR Klarschlammver-
ordnung) ausgebracht, entspricht dies einer mitt-
leren jahrlichen Aktivitatszufuhr von etwa

5 Bq/m2 137¢. Dies bedeutet bei einer fiir das
Einzugsgebiet entsprechenden Klaranlage typi-
scherweise vorhandenen Flachenkontamination
von ca. 15000 Bq/m2 137¢s eine jahrliche Aktivi-
tatszufuhr in den Boden von weniger als 0,05 %.
Hierbei ist aber anzumerken, dass eine solche
Aufstockung des 137¢s-Inventars durch den radio-
aktiven Zerfall des bereits im Boden befindlichen
Inventars in der Héhe von 2,3 % pro Jahr um ein
Vielfaches kompensiert wird.

Radioaktive Stoffe in Abwasser, Klarschlamm und Abféllen
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Abbildung 15.1

Der zeitliche Verlauf der Kontamination von Klirschlamm mit 137Cs in Bqg/kg Trockenmasse
(Landermittelwerte)
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Tabelle 15.1
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ARZNEIMITTEL UND DEREN AUSGANGSSTOFFE SOWIE

BEDARFSGEGENSTANDE
E. Kabai, A. Poppitz-Spuhler

Bundesamt fur Strahlenschutz

Leitstelle fiir Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstinde (Leitstelle 1)

Die Leitstelle fir Arzneimittel und deren Aus-
gangsstoffe sowie Bedarfsgegenstande liber-
wacht routinemaRig vor allem Arzneimittelpflan-
zen bzw. Pflanzen, die als Ausgangsstoffe fiir Arz-
neimittel und Tees dienen. Der Schwerpunkt der
Uberwachung liegt bei gammastrahlenden Radi-
oisotopen, insbesondere 137Cs, einem Falloutbe-
standteil der oberirdischen Kernwaffenversuche
sowie des Reaktorunfalls von Tschernobyl.

Im Jahr 2018 wurden Proben ausgewahlter
pflanzlicher Ausgangsstoffe fir Arzneimittel aus
verschiedenen Herkunftslandern stichprobenar-
tig untersucht. Die Ergebnisse der spezifischen
Aktivititen von 137Cs und %%K in der Trockenmas-
se (TM) der Probe sind in Tabelle 16.1 zusammen-
gefasst.

Die spezifischen Aktivitaten des Radionuklids
137¢s kénnen je nach Art und lokalen Gegeben-
heiten, z.B. der Bodenbeschaffenheit oder -kon-
tamination in den verschiedenen Anbaugebieten
der Herkunftslander, erhebliche Variabilitdten
aufweisen. Sie bewegen sich zwischen maximal
56 Bg/kg (TM) bei schwarzem Bitterklee aus Po-
len und Werten unterhalb der Nachweisgrenze,
wie z.B. bei Johanniskraut aus Serbien.

Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstdande

Die spezifischen Aktivitaten des natiirlich vor-
kommenden Radionuklids #°K schwanken ent-
sprechend dem Kaliumgehalt der untersuchten
Pflanzenproben, da das Element Kalium von Na-
tur aus einen festen Anteil an 4°K enthélt. Zudem
wird der Gehalt dieses Elements in der Pflanze ge-
regelt und hangt nur in geringem Mal? von den
Gegebenheiten im jeweiligen Anbaugebiet ab.
Die Aktivitaten von “°K lagen mit maximal rund
2100 Bg/kg (TM) bei (Gewiirz-)Paprika und mini-
mal 73 Bg/kg (TM) bei Island-Moos im Rahmen
der natirlichen Schwankungsbreite.

Der zeitliche Verlauf der spezifischen Aktivitaten
von Island Moos aus verschiedenen mittel- und
osteuropdischen Herkunftsgebieten im Zeitraum
2000 bis 2019 ist in Abbildung 16.1dargestellt.

Abbildung 16.2 gibt den zeitlichen Verlauf der
spezifischen Aktivitaten von Bitterkleeblattern
aus Polen und der Ukraine fir die Jahre 2005 bis
2018 wieder und Abbildung 16.3 zeigt die spezifi-
schen Aktivitaten von Gansefingerkraut aus mit-
teleuropaischen Landern fiir die Jahre 2000 bis
2019. Fur die in den Abbildungen16.1 bis 16.3 feh-
lenden Jahre waren Proben mit einer Angabe des
Ursprungslandes nicht erhaltlich.



Tabelle 16.1
Spezifische Aktivitdten von 137¢s und 4% in ausgewahlten Arzneimittelpflanzen fiir das Jahr 2018

Artikel Ursprungsland 40k [Ba/kg (TM)]  37cs [Bq/kg (TM)]
Basilikumblatter, gerebelt Agypten 1000 <NWG*: 0,6
Bitterklee, Bio, geschnitten Polen 700 56
Bohnenkraut, gerebelt Polen 1300 <NWG*: 0,6
Brennnesselblatter, geschnitten Mazedonien 1300 0,9
Brombeerblatter, geschnitten Albanien 1400 12
Carrageenmoos, geschnitten Frankreich 540 < NWG*: 0,3
Chilis gemahlen, Cayennepfeffer China 1700 <NWG*: 0,7
Fenchel, bitter, ganz Bulgarien 300 <NWG*:0,4
Flohsamen, schwarz, ganz Polen 230 <NWG*: 0,3
Griiner Tee, Sencha China 480 <NWG*: 0,4
Island Moos, geschnitten Rumanien 73 41
Johanniskraut, geschnitten Serbien 350 < NWG*: 0,3
Kamillenbliiten, ganz Kroatien 1800 <NWG*: 0,9
Kimmel Litauen 330 <NWG*:0,8
Mateblatter, geschnitten Brasilien 440 <NWG*: 0,3
Melissenblatter, Feinschnitt Serbien 1000 2,5
Paprika, edelstif3, gemahlen Spanien 910 <NWG*: 0,3
Paprika, edelsif3, gemahlen Bulgarien 2100 < NWG*: 3,8
Pfeffer, schwarz, ganz Brasilien 440 <NWG*: 0,5
Pfefferminzblatter, geschnitten  Polen 900 <NWG*: 0,8
Rotbuschtee, Feinschnitt Stidafrika 170 <NWG*:0,7
Salbeiblatter, ganz Bosnien-Herzego- 1000 1,6

wina
Schwarzer Tee, Earl Grey China 630 < NWG*: 0,2
Thymian, gerebelt Polen 510 < NWG*: 0,6

NWG* - Nachweisgrenze

m Arzneimittel und deren Ausgangsstoffe sowie Bedarfsgegenstande
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EIGENSCHAFTEN DER IM TEXT ERWAHNTEN RADIONUKLIDE

Eigenschaften der im Text erwdhnten Radionuklide




Radionuklid
Xe-127, 127xe
Xe-131m, 131xe

Xe-133, 133xe

Xe-133m, 133Mxe

Xe-135, 133xe
Cs-134, 134cs
Cs-137, 137¢s
Cs-136, 136Cs
Ba-133, 133Ba

Ce-139, 139¢ce
Lu-177, Y7Lu

TI-201, 2017
TI1-202, 2027]
T1-208, 2987
Pb-210, 21%pb
Pb-212, 212pp
Bi-212, 212B;j
Bi-214, 21%Bi
Po-210, 21%o
Po-212, 212po
Po-214, 21%po

Po-218, 218po

Rn-220, 220Rn

Rn-222, 222Rp

Ra-226, 22%Ra

Ra-228, 228Ra

Element

Xenon

Xenon

Xenon

Xenon

Xenon

Casium

Casium

Casium
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Lutetium
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Thallium

Thallium

Blei
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Polonium
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Polonium

Radon

Radon

Radium
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Strahlungsart
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R

B, R

By
By
By
5
&Y

g,y

g R
&Y
By
5

By
B,y

Eigenschaften der im Text erwdahnten Radionuklide

Halbwertszeit

36,4d

11,92 d

5,25d

2,19d

9,1d

2,06 a

30,17 a

13,2d

10,5 a

137,6 d
6,647 d

73,1 h
12,2d
3,1 min
22,3a
10,6 h
60,6 min
19,9 min
138,4d
304 nsec
164 psec
3,05 min

55,6 sec

3,82 d

1600 a

5,75 a

Bemerkungen
Edelgas
Edelgas
Edelgas
Edelgas

Edelgas
Uran-Spaltprodukt

Uran-Spaltprodukt

Verwendung in der Nuklear-
medizin

Thorium-Zerfallsreihe
Uran-Radium-Zerfallsreihe
Thorium-Zerfallsreihe
Thorium-Zerfallsreihe
Uran-Radium-Zerfallsreihe
Uran-Radium-Zerfallsreihe
Thorium-Zerfallsreihe
Uran-Radium-Zerfallsreihe

Uran-Radium-Zerfallsreihe

Thorium-Zerfallsreihe,
Edelgas

Uran-Radium-Zerfallsreihe,
Edelgas

Uran-Radium-Zerfallsreihe

Thorium-Zerfallsreihe



o= Alphastrahlung y= Gammastrahlung
"= Betastrahlung ¢= Elektroneneinfang
B*= Positronenstrahlung R= Rontgenstrahlung
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Sl-Einheiten im Strahlenschutz



Fachbegriff

Aquivalentdosis

Becquerel
Betastrahlung

Dekontamination

Deterministisch

Dosis

Effektive Dosis

Energiedosis

Fallout

Gammastrahlung

Gammasubmersion

Ganzkorperdosis

Gray
Ingestion
Inhalation

Inkorporation

Intensivbetrieb

lonisierende Strahlen

In-situ-Messung

Erlduterung

Produkt aus Energiedosis und einem u.a. von der Strahlenart
abhangigen Bewertungsfaktor. Die Aquivalentdosis ist das MaR fiir
die Wirkung 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 Verunreini-
gungen

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

Siehe Energiedosis und Aquivalentdosis

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

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

Aus der Atmosphare auf die Erde in Form kleinster Te116ilchen
abgelagertes radioaktives Material, das zum Beispiel bei
Kernwaffenversuchen entstanden ist

Energiereiche elektromagnetische Strahlung, die bei der radioakti-
ven Umwandlung von Atomkernen oder bei Kernreaktionen auf-
treten kann

Strahlenexposition durch Gammastrahlung von radioaktiven
Gasen in der Atmosphare

Mittelwert der Aquivalentdosis tiber Kopf, Rumpf, Oberarme und
Oberschenkel als Folge einer als homogen angesehenen Bestrah-
lung 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 verklrzten Messintervallen
und erweiterten Messporgrammen (Intensivmessprogrammen)

Elektromagnetische- oder Teilchenstrahlen, welche die Bildung
von lonen bewirken kdnnen (z.B. Alphastrahlen, Betastrahlen,
Gammastrahlen, Rontgenstrahlen)

Messung im Freien mit mobilen Messeinrichtungen (Feldmes-
sung)

Glossar



Fachbegriff

Isotop

Kontamination

Kosmische Strahlung

Median

Nuklearmedizin

Nuklid
Organdosis

Ortsdosis

Ortsdosisleistung

Radioaktive Stoffe

Radioaktivitat

Radiojod

Radionuklide

SI-Einheiten

Sievert

Stochastisch

Strahlenbelastung

Strahlenexposition

Terrestrische Strahlung

Glossar

Erlduterung

Atomart eines chemischen Elements mit gleichen chemischen
Eigenschaften (gleicher Ordnungszahl), aber verschiedener Mas-
senzahl

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 charakteri-
sierte Atomart

Mittelwert der Aquivalentdosis tiber 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
duBere Einwirkung Teilchen- oder Gammastrahlung aus dem
Atomkern auszusenden

Radioaktive Jodisotope

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

Einheiten des Internationalen Einheitensystems (Sl). Die Anwen-
dung der Einheiten im Strahlenschutzmesswesen ist durch die
Ausfiihrungsverordnung zum Gesetz liber Einheiten im Messwe-
sen 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 vari-
iert, nicht jedoch deren Schwere (siehe auch deterministisch)

Siehe Strahlenexposition

Einwirkung ionisierender Strahlung auf den menschlichen Kérper
oder seine Teile

Strahlung der naturlich radioaktiven Stoffe, die liberall auf der
Erde vorhanden sind
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