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Abkurzungsverzeichnis

Symbol / Bedeutung

Abkiirzung

A1 Alphaspektrometrie

AbwV Abwasserverordnung

AbfKlarV Verordnung uber die Verwertung von Klarschlamm, Klarschlammgemisch und
Klarschlammkompost

AEI Aluminiumchlorohydrat extractable iodine

AKU Arbeitskreis Umweltiberwachung (Fachverbandes fir Strahlenschutz e.V.)

AMS Accelerator Mass Spectrometry (Beschleuniger-Massenspektrometrie)

ANoPI Allgemeiner Notfallplan des Bundes/Radiologisches Notfallmanagement

AP Messanleitung H-U/Pu/Am-AWASS-01 / Pu-Bestimmung oder
Aktivierungsprodukt

ASRF Sekundarer Belebtschlamm-Retentionsfaktor

ATV Abwassertechnischen Vereinigung

AU Messanleitung H-U/Pu/Am-AWASS-01 / U-Bestimmung

AVV Allgemeine Verwaltungsvorschrift

AVV-IMIS Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Integrierten Mess- und

Informationssystem zur Uberwachung der Radioaktivitat in der Umwelt (IMIS)
nach dem Strahlenschutzvorsorgegesetz

BAG Bundesamt fir Gesundheit Schweiz

BEI Bentonite extractable iodine

BfS Bundesamt fiir Strahlenschutz

BMA Klaranlagen im Grofsraum Barcelona (BMA)

BMBF Bundesministerium fir Bildung und Forschung

BMU Bundesministerium fir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (bis 2013)

BMU Bundesministerium fur Umwelt, Naturschutz und nukleare Sicherheit (2017-
2021)

BMUB Bundesministerium fir Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit
(2013-2017)

BMUV Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz, nukleare Sicherheit und
Verbraucherschutz (seit 2021)

BODs/ BSBs Biochemischer Sauerstoffbedarf (biochemical oxygen demand) innerhalb von
5 Tagen

BS Betaspektrometrie

BSB Biochemischer Sauerstoffbedarf
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Symbol / Bedeutung

Abkiirzung

BX Messanaleitung H-Sr-89/Sr-90-AWASS-02 / Sr-Schnellbestimmung

CaD lod-Ganzkoérperdiagnostiken

CaT lod-Anwendungen bei den lod-Schilddriisen-Karzinomen

COD/CSE Chemischer Sauerstoffbedarf

DSR Dose-Source-Ratios

EA Environment Agency of United Kingdom

EAWAG Eidgendssische Anstalt fur Wasserversorgung, Abwasserreinigung und
Gewasserschutz

EGU European Geosciences Union

EGW Einwohnergleichwerte

EKG Erkennungsgrenze

EPA U.S. Environmental Protection Agency

EW Einwohnerwerte

EGW Einwohnergleichwert

FDG Fluordesoxyglukose

G1 Gammaspektrometrie

GENESIS Gemeinsames Neues Statistisches Informations-System

Geomittel Geometrisches Mittel

Gk GroRenklasse

HWZ Halbwertszeit

IAEA International Atomic Energy Agency

ICP-MS Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry (Massenspektrometrie mit
induktiv gekoppeltem Plasma)

ICRP International Commission on Radiological Protection

IMIS Integriertes Mess- und Informationssystem zur Uberwachung der
Radioaktivitat in der Umwelt

IMIS-ZustV Verordnung Uber die Zustandigkeiten von Bundesbehdrden im integrierten
Mess- und Informationssystem fir die Uberwachung der Umweltradioaktivitat
nach dem Strahlenschutzgesetz

IMP Storfall-/Intensivmessprogramm

ISCORS Interagency Steering Committee on Radiation Standards USA

LSC Liquid scintillation counting

MIBG Metaiodbenzylguanidin
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Symbol / Bedeutung

Abkiirzung

MST Messstelle

MW Mittelwert

ND Nicht nachgewiesen

NMD Nuklearmedizinische Diagnostik

NORM / Naturally occurring radioactive material

TENORM

NRW Nordrhein-Westfalen

NWG Nachweisgrenze

OSPAR (OSlo/PARis) Volkerrechtlicher Vertrag zum Schutz der Nordsee und
Nordatlantik

PET-CT Positronenemissionstomographie/Computertomographie

POTWs Publicly owned treatment works

PRRT Peptide Receptor Radionuclide Therapy

PSRF Primarer Rickhaltefaktor der primaren Ablagerung

REI Richtlinie zur Emissions- und Immissionsuberwachung kerntechnischer
Anlagen

RESRAD residual lodine

RI residual lodine

RMP Routinemessprogramm

RSK Reaktorsicherheitskommission

SEFM La Sociedad Espariola de Fisica Médica

SHMU Slovensky hydrometeorologicky Ustav (Slowakisches hydrometeorologisches
Institut)

SIRT Selektive Interne Radiotherapie

suJB Statni ufad pro jadernou bezpe&nost (Atomaufsichtsbehdrde Tschechien)

SRF Gesamtschlammruckhaltefaktor

SSK Strahlenschutzkommission

StriISchG Strahlenschutzgesetz

StrlSchV Strahlenschutzverordnung

STABW Standardabweichung

TAT Targeted Alpha-particle Therapy

™ (Klarschlamm)Trockenmasse

TrinkwV Trinkwasserverordnung
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Symbol / Bedeutung
Abkiirzung
UNSCEAR United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation
WPCP Stony Brook Water Pollution Control Plant
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1 Einleitung

Das Bundesamt fuir Strahlenschutz (BfS) ist im Rahmen seiner Leitstellenaufgaben nach § 161 Abs.
1 Nr. 2 und 3 Strahlenschutzgesetz (StrISchG, (StrlSchG, 2022)) in Verbindung mit § 1 Abs. 2 Nr. 2
IMIS-Zustandigkeitsverordnung  (IMIS-ZustV, (IMIS-ZustV, 2017)) fiur die Uberwachung der
Umweltradioaktivitat der Medien Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klarschlamm und Abfélle
zustandig. Bezulglich dieser Umweltmedien haben sich beim Klarschlamm in den letzten 20 Jahren
neue wissenschaftliche Erkenntnisse ergeben. Ziel dieses Vorhabens ist es daher, den aktuellen
nationalen und internationalen Stand hinsichtlich der Betrachtung der Radioaktivitat im Klarschlamm
umfassend zu recherchieren und abzubilden.

Der Stand des Wissens sollte ausgewertet und hinsichtlich der nétigen Weiterentwicklung der
Messprogramme zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat in Klarschlamm bewertet werden.
Ausgehend von den dabei gewonnenen Erkenntnissen sollen Forschungsschwerpunkte fur
zukunftige Labor- und Modellierungsarbeiten abgeleitet und in einem Konzept beschrieben und
konkret begriindet werden. Fir einen zuklnftigen Klarschlamm-Ringvergleich der Leitstelle sind die
aktuellen Regelungen flr die Laborarbeit und den Versand von Klarschlammproben zusammen-
zustellen und es sind geeignete Kooperationspartner fur die Probengewinnung zu benennen.

In Kapitel 2 werden die generelle Vorgehensweise bei der Recherche und die Struktur der daraus
entstandenen Literaturdatenbank in EndNote sowie deren Nutzung bei der Auswertung der Literatur-
quellen erlautert. Weiterhin war es erforderlich, die in Deutschland aktuelle Technik der Abwasser-
behandlung zu beschreiben, weil sich die Recherche an den Fachbegriffen und der Kenntnis der
Prozesse orientiert (Kapitel 3). Im Kapitel 4 erfolgt dann eine Vorauswertung im Hinblick auf die
relevanten Radionuklide im Abwasser und Klarschlamm, auf welche die Recherche fokussierte. Im
Grundsatz ist die Abwasserbehandlungstechnik in den meisten Industrielandern Europas und
weltweit ahnlich konzipiert und daher auch fur die internationale Recherche mit den entsprechenden
sprachlichen Aquivalenten verwendbar. Darliber hinaus bauen die Betrachtungen im Rahmen der
nachfolgenden Arbeitsschritte auf dieser Beschreibung auf. In den Kapiteln 5 und 6 werden die
Rechercheergebnisse zur Radioaktivitdt im Abwasser und Klarschlamm nach den Unféllen in
Tschernobyl und Fukushima sowie zur Radioaktivitdt im Abwasser und Klarschlamm aus
medizinischen Anwendungen vorgestellt. Ein wesentlicher Bestandteil der Recherche sind die
Inhalte der Messdaten des bundesweiten integrierten Mess- und Informationssystems zur
Uberwachung der Radioaktivitat in der Umwelt (IMIS). Das Kapitel 7 wertet IMIS-Daten als Basis fiir
die Weiterentwicklung der Messprogramme aus. Im Kapitel 8 werden die Auswertungen der IMIS-
Daten mit den Literaturrecherchen bezulglich medizinischer Radionuklide zusammengefihrt und
Dosisbetrachtungen angestellt. Kapitel 9 leitet aus den Ergebnissen der Recherchen und
Datenanalysen Empfehlungen zur Weiterentwicklung der Messprogrammen ab und gibt Hinweise in
Bezug auf zukiinftige Labor- und Modellierungsarbeiten.

VERMERK: Die Sicherung der Datenbank EndNote erfolgte wahrend der Bearbeitung lokal und auf
dem Server des Oko-Instituts sowie (iber EndNote-Online. Beim Abschluss des Projektes wurde die
Datenbank in EndNote-Online an das BfS Ubermittelt. Sofern die Texte der zitierten Quellen
kostenfrei zur Verfugung stehen, wurden sie in die EndNote-Datenbank eingepflegt. Im Fall von kosten-
pflichtigen Publikationen wurde der Zitation jeweils die frei verfigbare Zusammenfassung beigeflgt.
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2 Grundlagen I: Informationsquellen und Methodik der Recherche
21 Methodik
211 Quellen

In die Recherche wurden gemaf Angebot folgende Informationsquellen einbezogen:

Das ATV-Merkblatt M 267 des ATV-Regelwerks (ATV-M267, 1995) einschliefllich des dort
angehangten Literaturverzeichnisses (inkl. Literatur zum Unfall in Tschernobyl),

Archive des Bundesamts fiir Strahlenschutz und die Messdaten der Landermessstellen des IMIS,

internationale Veréffentlichungen, darunter auch internationale Studien zu den Reaktorunfallen in
Fukushima und in Tschernobyl,

Ergebnisse des BMBF Verbundprojekts TransAqua,
Nationale und internationale Richtlinien/Leitlinien/Empfehlungen und Gesetze ber die Webseiten

— der national und international zustdndigen Behdrden oder relevanten Gremien wie dem
Fachverband fir Strahlenschutz oder die Strahlenschutzkommission des BMUV,

— der Europaischen Kommission,
— der International Atomic Energy Agency IAEA,

das BfS mit Ergebnisberichten aus Forschungsvorhaben mit verwandten Themen sowie die IMIS-
Datenbank des BfS.

Hinsichtlich der internationalen Literatur konzentrierte sich die Recherche auf den englisch- und
deutschsprachigen Raum. Daruber hinaus wurden aufgrund der vorhandenen Sprachkenntnisse
(Frau Ustohalova) auch die tschechischen und slowakischen Quellen gesichtet. Die recherchierten
Informationsquellen wurden ausgewertet hinsichtlich der Schwerpunkte zu

allgemeinem Vorkommen von in Kapitel 2 identifizierten Radionukliden im Abwasser und im
Klarschlamm,

Vorkommen von nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden in Abwasser und im Klarschlamm,

wissenschaftlichen Erkenntnissen zum Eintrag von Radionukliden in Abwasser und Klaranlagen
aus den Reaktorungliicken in Tschernobyl in Fukushima,

den daraus resultierenden regulatorischen Malinahmen beider nuklearer Unfélle.

Die Recherche wurde zwar breit angelegt durchgefihrt, parallel erfolgte aber ein Aussortieren der
Arbeiten nach Relevanz. Die Recherche hat keinen Anspruch auf Vollstandigkeit, es wurde jedoch
angestrebt, den wesentlichen Stand des Wissens zu erfassen.
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2.1.2 Liste der Stichworte und Plattformen

Es wurde eine Liste der Stichworte in den Sprachen Deutsch, Englisch, Tschechisch und Slowakisch
zu den oben genannten Themenbereichen zusammengestellt wie z. B.

e Abwasser, Klarschlamm, Klaranlage,

e sewage sludge, sewage, waste water, sewage treatment plant,

e kaly z Cistiren odpadnich vod, odpadni vody, &istirna odpadnich vod,

e kaly z CistiCiek odpadovych vdd, odpadové vody, Cistiareri odpadovych vod usw.

Die Stichworte wurden mit den Vorgaben der im Kapitel 4 identifizierten Radionuklide sowie ggf. mit
den Begriffen Fukushima und Tschernobyl kombiniert. Eine weitergehende Einschrankung durch die
Vorgabe vielfaltigerer Stichworte ist nicht sinnvoll, weil dadurch relevante Publikationen aussortiert
werden kénnten. Die Suche insbesondere nach nationalen und internationalen Forschungsquellen
erfolgte Uber grof3e Plattformen und Bibliotheken, welche tber einen sehr grolten Datensatz in den
gesuchten Themenbereichen verfligen: PubMed und Elsevier-Plattformen — darunter insbesondere
ScienceDirect. Weiterhin wurden laufend Forschungsergebnisse Uber ReseachGate und Academia
abgefragt, welche aufgrund der Mitgliedschaft der Bearbeiter frei zuganglich sind. Parallel wurden
Veranstaltungen wie Konferenzen und Workshops ausgewertet oder laufende Vorhaben gescreent
sowie die den Projektpartnern bereits bekannten Publikationen einbezogen.

Eine besondere Stellung hat die Recherche in der IMIS-Datenbank des BfS. Die Festlegung der
Filter im IMIS-LADA-System zur gezielten Suche relevanter Labordaten und Messwerte wurde
zusammen mit der fir die IMIS-Datenbank zustandigen Stelle der BfS aufgestellt.

2.2  Struktur der Datenbank in EndNote und einzelne Quellen im Uberblick

2.21 Aufbau der Datenbankstruktur

Die Datenbank der recherchierten Quellen wurde in die Version EndNote 20 (Windows)
implementiert. Bei dem Aufbau der Struktur der Datenbank musste ein Kompromiss zwischen den
Madglichkeiten der Software und der erwtinschten Struktur der Quellenzuordnung getroffen werden.
Gegenuber der Software Citavi bietet EndNote zum Beispiel nur 2 Strukturebenen: die Hauptebene
,Group set”, welche jeweils mehrere ,Groups* als unterordnete Strukturebene beinhalten kann. Auch
eine Einstufung der Relevanz der Publikationen mit Hilfe einer sichtbaren Markierung nach
bestimmten Kriterien ist in EndNote nicht effizient geldst. In Tabelle 2-2 ist die Struktur der
Datenbank mit der Anzahl der Publikationen abgebildet, dokumentiert in Tabelle 2-1 mit Screenshot
der EndNote-Datenbank zum 28.06.2024.
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Tabelle 2-1:

[l All References
wE Schiussbericht_Entwurf FINAL_240612_PH_CS_V.
l_l Recently Added

MY GROUPS

BerichterstattungNational
@ Allgemein

& Lander

(& WEB / Zeitungsartikel
InternatRichtl

@ Eu

n&Empfehlungen

& IAEA

& ICRP
ForschunglInterna
@ Allgemein

B Fuk

& Medi

& NORM

@) Tschernobyl

sprogrammelnternational

Quelle: EndNote-Eintrage der Autoren

Al nsSisue

Screenshot Ausschnitt EndNote-Datenbank

All References

215 References

Author Year Title Journal Last Updated Referel
86/278/EWG 2009 RICHTLINIE DES RATES vom 12. Juni 1986 iiber ... 16.06.2023 Legal F
91/271/EWG 2008 Richtlinie 91/271/EWG tber die Behandlung vo... 20.04.2023 Legal F
AbfKlary 2017 Verordnung tber die Verwertung von Klarschla... 23.04.2023 Legal F
AbwV 2022 Verordnung tber Anforderungen an das Einleite... 23.04.2023 Legal F
AbwV 2022 Verordnung tber Anforderungen an das Einleite... 05.04.2023 Legal F
AKU 2020 Loseblattsamlung Empfehlungen zur Uberwach..  LOSEBLATT..  04.03.2024 Report
Alhajji, E; Al-Masri, M. S; Khalily, H,; .. 2016 A Study on Sorption of (226)Ra on Different Cla...  Bull Envire 18.04.2023 Journal
Andrés, C; Barquero, R; Tortosa, R; N 2011 1311 activity in urine to the sewer system due to..  Health Phys 18.04.2023 Journal
ANoPI 2022 Allgemeiner Notfallplan des Bundes nach § 98 ... 23.04.2023 Legal F
Attallah, M. F; Hamed, M. M;; El Afifi, .. 2015 Removal of 226Ra and 228Ra from TENORM sl. J Environ Ra 18.04.2023 Journal
ATV-M267 1995 Radioaktivitat in Abwasser und Klarschlamm - ... 05.04.2023 Legal F
Avila, R.; de la Cruz, I.; Sundell-Berg.. 2007 Radiological consequences of radionuclide rele..  SSIRapport  28.06.2024 Report
AW 2020 Allgemeine Verwaltungsvorschrift zur Ermittiun... 14.12.2023 Generic
AVV-IMIS 2006 Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Integrier... 13.12.2023 Legal F
BAG 2020 Unr ivitat und inder ... 13.12.2023 Generi(
BAG 2021 Umweltradioaktivitat und Strahlendosen in der .. 13.12.2023 Generi¢
BAG 2022 Umweltradioaktivitat und Strahlendosen in der 13.12.2023 Generi(
Barbosa, N, Castillo, L. S; Quimbayo, .. 2022 Discharges of Nuclear Medicine Radioisotopes: ... Health Phys 16.08.2023 Journal
Barci-Funel, G; Dalmasso, J; Magneb, J.. 1993 Simultaneous detection of short-lived 201TI, 99. 05.03.2024 Journal
Barquero, R; Agulla, M. M,; Ruiz, A. 2008 Liquid discharges from the use of radionuclides.. ) Environ Ra.. 18.04.2023 Journal
Barguero, R; Basurto, F.; Nufiez, C; Est.. 2008 Liquid discharges from patients undergoing 13..  JEnvironRa.. 18.04.2023 Journal
BDEW 2022 Stelly 1e zum Kommi fr .. 28.02.2024 Generit
BfS 2009 Strahlenexposition durch natirliche Radionuklid... 18.12.2023 Report
Blanchard, F. A; Takahashi, I. T; Alexa... 1976 Bi ity of [14C]m llose by act.. Appl Enviro..  18.04.2023 Journal
BMU 1997 Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung - J... 30.11.2023 Report
BMU 1998 Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung - J. 30.11.2023 Report
BMU 1999 Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung - J.. 30.11.2023 Report
BMU 2000 Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung - J. 30.11.2023 Report
BMU 2001 Unr ivitat und Si ing - J.. 30.11.2023 Report
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Tabelle 2-2: Aktuelle Struktur der EndNote-Datenbank
Hauptgruppe (,,Group set“) Untergruppe (,,Group“) Anzahl
Publikationen
Regelwerk national Abwasser und Klarschlamm 5
Strahlenschutzkommission (SSK) 5
Strahlenschutz 5
Forschung national Allgemein 11
Fukushima 1
Medizin 4
TransAqua 14
Tschernobyl 5
Messprogramme National AKU (SSK): Arbeitskreis Umweltradioaktivitat 1
Allgemein 2
BfS Umweltberichte / IMIS 28
Berichterstattung National Allgemein 13
Lander 2
Web / Zeitungsartikel 3
Internationale Richtlinien und EU 5
Empfehlungen
IAEA 5
ICRP 4
Forschung international Allgemein 22
Fukushima 9
Medizin 29
NORM 11
Tschernobyl 6
Messprogramme international Australien 1
Schweiz 3
Slowakei 2
Tschechien 4
UK 2
USA (Bericht EPA zu Dosiskoeffizienten) 3
Sonstige 10

Quelle: Autoren

Die Publikationen wurden standardmaRig mit den Kurzfassungen der Inhalte Gbernommen. Die
Pdf-Dateien mit dem Gesamtinhalt konnten nur im Fall der 6ffentlich zuganglichen Quellen importiert
werden, da die Zugriffsrechte des Oko-Instituts und des NCC im Fall kostenpflichtiger Plattformen
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keine Weitergabe an Dritte erlauben, also in diesem Fall an das BfS. Die vertiefte Auswertung
erfolgte unter Einbeziehung der vorhandenen Gesamttexte der Quellen. Nicht alle in der Datenbank
eingetragenen Quellen werden bei der hier durchgeflhrten Auswertung zitiert oder die Inhalte
wiedergegeben, da sich die Inhalte im Zuge der weiteren Bearbeitung nicht als besonders relevant
herausgestellt haben. Diese Quellen bleiben jedoch Bestandteil der Datenbank, da sie der
Demonstration der Behandlung des Themas in den jeweiligen Landern oder Institutionen dienen.

Fir den strukturellen und inhaltlich substanziellen Aufbau der Literaturdatenbank sind die folgenden
Rahmenbedingungen in der Literaturrecherche mafigebend:

e Zugriffsmdglichkeit auf vollstandige Literaturquelle (innerhalb der Projektlaufzeit),
e Relevanz fur das Vorhaben,

e Glaubwirdigkeit/Vertrauenswiurdigkeit der Literaturquelle.

222 Nationales Regelwerk

In dem hier untersuchten Themenbereich ist das nationale ATV Regelwerk Abwasser-Abfall mit dem
Merkblatt ATV — M 267 (ATV-M267, 1995) relevant. Im Weiteren sind insbesondere die Verordnung
uber Anforderungen an das Einleiten von Abwasser in Gewasser (Abwasserverordnung - AbwV
(AbwV, 2022)) sowie die Verordnung uber die Verwertung von Klarschlamm, Klarschlammgemisch
und Klarschlammkompost (Klarschlammverordnung (AbfKlarV, 2017)) zu nennen.

Zu den fur den Strahlenschutz relevanten Regelwerksunterlagen — dem Strahlenschutzgesetz
(StrlSchG, 2022) und der Strahlenschutzverordnung (StriISchV, 2021) — und den konkreten Inhalten
wird im Rahmen der weiteren Auswertung Bezug genommen.

AbwV und AbfKlarV

Die grundsatzlichen Inhalte der Abwasserverordnung (AbwV, 2022) werden im Zusammenhang mit
der Beschreibung der Klarwerkstechnik im Kapitel 3 behandelt. Die Klarschlammverordnung
(AbfKlarV) ist insofern von Bedeutung, da sie mit § 15 die Klarschlammverwertung einschrankt und
auch Vorgaben zur Weiterentwicklung der Technik, insbesondere zur Abtrennung von Phosphat
enthalt (s. Kapitel 3.5).

ATV-Merkblatt und zugehorige Literaturquellen

Das 1995 im Rahmen des ATV - Regelwerks fur Abwasser und Abfélle veroffentlichte Merkblatt
ATV — M 267 (ATV-M267, 1995) beschreibt die Thematik von Radionukliden in Klarschlamm und
nimmt dabei besonderen Bezug auf die radiologische Belastung durch den Reaktorunfall in
Tschernobyl. Das Merkblatt gibt einen allgemeinverstandlichen Uberblick (iber Radioaktivitat und die
bis Anfang der 1990er Jahre durchgeflihrten wissenschaftlichen Untersuchungen von Radionukliden
in Abwasser und Klarschlamm. Dabei handelt es sich sowohl um allgemeine Untersuchungen zur
Uberwachung der Umweltradioaktivitat in Deutschland als auch um solche, die sich gezielt auf die
Folgen des Reaktorunfalls in Tschernobyl beziehen. Weil die Unterlage seit 1995 nicht aktualisiert
wurde, werden die Folgen des Reaktorunfalls in Fukushima in der Unterlage nicht untersucht.
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Obwohl im Merkblatt auch naturlich vorkommende Radionuklide behandelt werden, ist das Merkblatt
und die dort beschriebene Uberwachung der Radioaktivitat von Abwasser und Klarschlamm stark
auf Spalt- und Aktivierungsprodukte aus kerntechnischen Anlagen sowie kerntechnisch genutzte
Transurane ausgerichtet.

Von Bedeutung fir das hier zu bearbeitende Vorhaben sind Angaben zum Verhalten von
Radionukliden in Bezug auf ihre Mobilitat im Abwasser und ihres Transfers in den Klarschlamm. Die
im Merkblatt vorgenommene Einteilung der wichtigsten chemischen Elemente in drei Gruppen mit
unterschiedlich hohen Eliminierungsraten kann als Bezug fur die Prufung von Prozessstufen in
modernen Klaranlagen herangezogen werden.

Die im Kapitel 6 des Merkblatts aufgeflihrten radiodkologischen Grundlagen zur Abschatzung von
Expositionen bei Radioaktivitat im Abwasser und Klarschlamm sind eine Grundlage zur
Abschatzung von Expositionen.

223 Internationale Richtlinien und Empfehlungen

Richtlinie des Rates uiber die Behandlung von kommunalem Abwasser (91/271/EWG)

Die Richtlinie des Rates vom 21. Mai 1991 Uber die Behandlung von kommunalem Abwasser
91/271/EWG (91/271/EWG, 2008) listet grundsatzliche Anforderungen an das Einleiten des
Abwassers aus den kommunalen Abwasserbehandlungsanlagen auf und benennt dabei Parameter
wie biochemischer und chemischer Sauerstoffbedarf oder suspendierte Schwebstoffe, Phosphor
und Stickstoff insgesamt. Es werden hier keine weiteren Restriktionen aufgefluhrt.

Das deutsche Regelwerk der (AbfKlarV, 2017) ist gegenuber der Richtlinie des Rates vom 12 . Juni
1986 Uber den Schutz der Umwelt und insbesondere der Béden im Zusammenhang mit der
Verwendung von Klarschlamm in der Landwirtschaft (86/278/EWG) deutlich restriktiver, da es die
Verwendung von Klarschlamm in der Landwirtschaft deutlich einschrankt (§ 15 AbfKlarV
Beschrankung der Klarschlammverwertung).

Die Richtlinie 91/271/EWG wird gegenwartig Uberarbeitet. Die Neufassung sieht einen besseren
Schutz der Umwelt und Gesundheit vor (s. (BDEW, 2022)). Die Kommission méchte die vierte
Reinigungsstufe bis 31.12.2035 verpflichtend fur alle Klaranlagen gré3er oder gleich 100.000 EW
einflhren. Der Fokus wird u.a. auf die kontinuierliche Abwasseriberwachung (Artikel 17) von
Krankheitserregern und Einfihrung der erweiterten Herstellerverantwortung (Artikel 9 und 10)
gelegt.

ICRP

e |ICRP Publication 94: Release of patients after therapy with unsealed radionuclides (ICRP, 2004)
und ICRP Publication 140: Radiological Protection in Therapy with Radiopharmaceuticals (ICRP,
2019)

Die ICRP (2004) geht davon aus, dass die in moderne Abwassersysteme eingeleiteten Radionuklide
zu Dosen fiir das Personal der Klaranlage sowie der Offentlichkeit fiihren, die weit unter den
Dosisgrenzwerten liegen. Eine Lagerung der Ausscheidungen eines Patienten sei nicht erforderlich.
Die ICRP fluhrt dazu auf, dass hinsichtlich der Aktivitat Tc-99m die Freisetzungen in die Umwelt aus
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den Ausscheidungen nuklearmedizinischer Patienten dominieren, aber aufgrund der kurzen
Halbwertszeit von Tc-99m keine radiologischen Auswirkungen haben. Die (hinsichtlich der Aktivitat)
zweitgrofte Freisetzung als Folge nuklearmedizinischer Anwendungen, 1-131, kann in der Umwelt
nachgewiesen werden, habe aber keine messbaren radiologischen Auswirkungen. Die ICRP (2019)
weist in Erganzung zu (ICRP, 2004) darauf hin, dass radioaktive Abfalle fir kurzlebige medizinische
Isotope bis zu ihrem vollstdndigen Zerfall geeignet gelagert werden sollten. Auch wenn eine
Lagerung der Ausscheidungen eines Patienten nicht erforderlich ist, kdnnten jedoch ortliche
Beschrankungen fir die Ableitung der Aktivitat gelten. Sobald ein Patient aus dem Krankenhaus
entlassen wurde, sollte die ausgeschiedene Radioaktivitdt so gering sein, dass sie Uber die
hausliche Toilette entsorgt werden kann, ohne dass Dosisgrenzwerte flir Personen der Bevolkerung
erreicht werden.

e First ICRP Symposium on the International System of Radiological Protection, October 2011
(ICRP, 2011)

Das erste Symposium der ICRP zum internationalen System des Strahlenschutzes behandelt unter
anderem das Thema des Strahlenschutzes in der NORM-Industrie. Dabei wurde das Thema der
NORM-Anreicherung in Schiammen und anderen Abfallmedien diskutiert.

IAEA

e Release of patients after radionuclide therapy / with contributions from the International
Commission on Radiological Protection. Safety report No. 63 (IAEA, 2009)

Die IAEA-Publikation bringt die Aufgaben der Aufsichtsbehérden der verschiedenen Lander in
Zusammenhang mit deren Aufgabe, die relevanten Grenzwerte festzulegen, darunter auch die
maximale Aktivitdt im Abwasser aus den Krankenhdusern. Die |AEA verdffentlicht auch
Ergebnisse der Messprogramme zur Radioaktivitat im Abwasser und Klarschlamm in einzelnen
Landern ((z. B. (Vanek et al., 2014)).

¢ Die IAEA befasst sich in (IAEA, 1994) mit den Optionen der Strahlenbehandlung von Wasser und
Abwassern, welche zur Desinfektionszwecken und Wasseraufbereitung angewendet werden
sollte. Aufgrund der insgesamt angestrebten Vermeidung der radiologischen Belastung und des
vorsichtigen Umgangs mit den Anwendungen ist dieser Themenbereich eher von zweitrangiger
Bedeutung. Eine neuere Publikation (Hossain et al., 2018) befasst sich mit der Bestrahlung von
Abwasser mit Elektronenstrahlen als einem Schlissel zu nachhaltigen intelligenten griinen
Stadten (Smart Cities). In dem Review werden Beispiele der Abwasser- und
Klarschlammbehandlung aus Indien, Japan, Saudi-Arabien und Brasilien genannt.

224 Internationale Messprogramme

Parallel zur Auswertung der nationalen Messprogramme wurden die internationalen
Uberwachungsprogramme recherchiert. In die EndNote Datenbank wurden die Jahresberichte zur
Uberwachung der Umweltradioaktivitdit aus der Schweiz, dem Vereinigten Konigreich, den
Vereinigten Staaten, Tschechien und der Slowakei implementiert, einige dieser Quellen werden
durch die IAEA gesammelt und verdffentlicht, diese wurden beispielhaft in die Datenbank
Ubernommen. Der Umfang der Messprogramme wird im Folgenden kurz beschrieben, diese
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Beschreibung dient dem Uberblick tber die Uberwachung der Radioaktivitat in anderen Landern.
Einige Erkenntnisse der Uberwachung der Umweltradioaktivitat aus dem Vereinigten Kénigreich
((Punt, Millward, et al., 2007), (Punt, Wood, et al., 2007)) und aus der Schweiz (BAG, 2020, 2021,
2022) werden im Kapitel 6.3 und 8.1 vorgestellt. Die Inhalte der Messkampagnen in Jahre 2003 und
2004 aus Vereinigten Staaten (ISCORS, 2003, 2004) sind in diesem Kapitel weiter unten
prasentiert.

Schweiz

Die Uberwachung der ionisierenden Strahlung sowie der Radioaktivitat in der Umwelt ist in der
Schweiz ein gesetzlich verankerter Auftrag des schweizerischen Bundesamts flr Gesundheit (BAG).
Die Berichterstattung bertcksichtigt kinstliche und naturliche Radionuklide in allen Umweltmedien
wie Luft, Niederschlag, Gewasser, Boden, Gras sowie in den Lebensmitteln. Das BAG koordiniert
auch ein Programm zur Probenahme und Messung der Radioaktivitadt (Gammastrahler und Tritium)
von Abwassern aus Klaranlagen. Dabei werden die sich ergebenden Dosen der Bevdlkerung
zusammengefasst, die Dosimetrie der beruflich strahlenexponierten Personen ist Gegenstand eines
separaten Berichtes. Die ausgewahlten Jahresberichte des BAG (BAG, 2020, 2021, 2022) sind in
die Auswertung zu medizinischen Radionukliden im Kapitel 8 eingeflossen.

Vereinigtes Konigreich

Fir die Uberwachung und Bewertung radioaktiver Quellen in der Umwelt ist im Vereinigten
Kdnigreich die Environment Agency (EA) zustandig. Die EA hat zwei Forschungsvorhaben in Auftrag
gegeben, um die radiologischen Auswirkungen der genehmigten Ableitungen flissiger radioaktiver
Abfélle in die Kanalisation zu untersuchen. Der erste Vorhabensteil befasste sich mit
Laborexperimenten zum Verhalten ausgewahlter Radionuklide wahrend der Abwasserbehandlung;
darauf basierend sollten robuste Schlammruckhaltefaktoren fir das Initial Assessment Tool der EA
— Tabellenkalkulationsmodell zur Bewertung der radiologischen Auswirkungen von Ableitungen in
die Kanalisation — ermittelt werden (Punt, Millward, et al., 2007). Der zweite Teil (Punt, Wood, et al.,
2007) wurde im Zuge eines Antrags auf erhdhte Jod-131-Ableitungen des Royal Marsden Hospital
in Sudwest-London in Auftrag gegeben. Beide Arbeiten werden im Kapitel 6.3 als Beispiele der
Uberwachung und Forschung im Bereich der Umweltradioaktivitat im Vereinigten Konigreich
vorgestellt.

Tschechische Republik

Fir die radiologische Uberwachung der Umweltmedien in der Tschechischen Republik ist das
Staatliche Amt fiir nukleare Sicherheit (Statni Ufad pro jadernou bezpe¢nost, SUJB) verantwortlich'.
Die Recherche zeigte, dass wahrend z. B. in der Schweiz das BAG in seinen Jahresberichten zu
Umweltradioaktivitdt und Strahlendosen einen umfangreichen Uberblick tiber die Beprobung und
messtechnische Uberwachung wiedergibt, verweisen die 6ffentlich zugénglichen tschechischen
Berichte des SUJB zu Uberwachung der Umweltradioaktivitat (Narodni program monitorovani, in
EndNote beispielhaft implementiert (SUJB, 2018) und (SUJB, 2021)), lediglich auf tabellarische

1 https://www.sujb.cz/npm
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Darstellungen einzelner Uberwachter Bereiche mit der Beprobung und Analytikart. Die Werte und
deren Zuordnung sind daher zum Zweck einer vergleichenden Darstellung schwierig auffindbar und
eine weitergehende Auswertung zeigte sich als nicht zielfiihrend. Ansonsten scheinen die Inhalte
und uberwachten Umweltkompartimente des Messprogramms mit der Schweiz vergleichbar zu sein.

Slowakische Republik

In der Slowakischen Republik ist fiir das Messnetz der radiologischen Uberwachung das Amt fiir
offentliche Gesundheit der Slowakischen Republik zustandig. Die slowakischen Jahresberichte zum
Monitoring mit der Datenauswertung (Zavere¢né ro¢né spravy radiatného monitoringu) werden von
dem Slowakischen hydrometeorologischen Institut (Slovensky hydrometeorologicky ustav (SHMU))
veroffentlicht?. Der letzte Jahresbericht vom Jahr 2022 wurde in EndNote beispielhaft implementiert
(SHMU, 2022). Das Messprogramm ist inhaltlich sowohl mit dem Tschechischen als auch mit dem
Schweizerischen vergleichbar. Es wurde hier keine weitergehende Auswertung umgesetzt.

IAEA als Quelle der Messprogramme

Im Internet sind Berichte zu ausgewahlten Themen aus den genannten Landern — also auch zum
Thema der radiologischen Uberwachung von Klarschlamm aus Klaranlagen — auf den Webseiten
der IAEA zu finden, wie z. B. (Vanek et al., 2014) zu gammaspetrometrischen Analysen von Proben
des Klarschlamms aus der Klaranlage in der Stadt Zvolen. (In der Datenbank EndNote beispielhaft
eingepflegt.)

Vereinigte Staaten

In den Vereinigten Staaten ist die Environmental Protection Agency (EPA) zusténdig. deren
unterordnetes Organ, die Interagency Steering Committee on Radiation Standards (ISCORS),
zusammengesetzt aus mehreren Bundes- und Staatsbehdrden, soll den Konsens Uber akzeptable
Strahlenrisiken fir die Offentlichkeit und die Arbeitnehmer sowie einheitliche Risikoansatze bei der
Festlegung und Umsetzung von Normen fir den Schutz vor ionisierender Strahlung férdern.
ISCORS flhrt umfangreiche Messprogramme durch, wobei die Berichterstattung Uber die
Messkampagnen und die Ergebnisse in dezidierter Form &ffentlich zuganglich sind.

ISCORS hat in zwei Studien (ISCORS, 2003, 2004) Radionuklide im Klarschlamm untersucht und
bewertet.

Eine landesweite Untersuchung von Klarschldammen erbrachte die in Tabelle 2-3 zusammen-
gefassten statistischen Kennziffern von spezifischen Aktivitdten im Klarschlamm o6ffentlicher
Abwasserbehandlungsanlagen (publicly owned treatment works — POTWSs) in den USA. Die Werte
der spezifischen Aktivitat wurden aus den in (ISCORS, 2003) in der Einheit pCi/g angegebenen
Werten mit dem Faktor 1 pCi/g = 37 Bq/kg umgerechnet. Alle Angaben sind gemaR den
Erlauterungen in (ISCORS, 2003) auf den Probenahmezeitpunkt bezogen.

2 https://www.shmu.sk/sk/?page=265#!
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Die Daten der Tabelle 2-3 kénnen fir Vergleiche und Bewertungen der IMIS-Messergebnisse
genutzt werden.

Tabelle 2-3: Statistische Kennziffern von spezifischen Aktivitaten im Klarschlamm in
den USA. ND - Nicht nachgewiesen. Daten aus (ISCORS 2003)
Radionuklid Minimum Median 95. Perzentil Maximum Anzahl Messwerte /
(Ba/kg) (Bg/kg) (Ba/kg) (Bqg/kg) Anzahl Messungen
Alpha ND 259 1258 5069 309/311
Beta 62,9 481 1258 3441 311/311
Am-241 ND ND ND 92,5 10/311
Be-7 ND 44 4 333 814 263/311
Bi-212 ND ND 48,1 481 101/311
Bi-214 ND 11,1 85,1 592 238/311
Cc-14* ND ND 37 111 63/158
Ce-141 ND ND ND 0,592 1/311
Co-57 ND ND ND 9,62 6/311
Co-60 ND ND ND 188,7 13/311
Cr-51 ND ND ND 129,5 6/311
Cs-134 ND ND ND 1,48 1/311
Cs-137 ND ND 4,07 133,2 133/311
Eu-154 ND ND ND 777 1/311
Fe-59 ND ND ND 14,8 1/311
H-3* ND 11,1 185 296 111/158
1-125 ND ND ND 1480 11/311
1-131 ND 66,6 1887 31080 246/311
In-111 ND ND 1,48 133,2 19/311
K-40 ND 148 444 962 308/311
La-138 ND ND ND 2,59 1/311
Pa-234m ND ND 259 999 80/311
Pb-210 ND ND 148 481 135/311
Pb-212 ND 16,28 70,3 555 303/311
Pb-214 ND 11,47 96,2 629 253/311
Pu-238 ND 0,37 2,59 7,03 75/92
Pu-239 ND 0,111 1,48 4,44 68/92
Ra-223 ND ND ND 3,33 2/311
Ra-224 ND ND 33,3 444 47/311
Ra-226 ND 74 481 1739 289/311
Ra-228 ND 30,34 188,7 1406 271/311
Rn-219 ND ND ND ND 0/311
Sm-153 ND ND ND 999 1/311
Sr-89 ND 12,95 740 2590 68/98
Sr-90 ND 3,7 37 347,8 64/98
Th-227 ND ND 3,7 18,5 49/207
Th-228 2,59 22,385 151,7 333 92/92
Th-230 3,33 12,58 37 62,9 92/92
Th-232 0,74 7,4 22,2 59,2 92/92
Th-234 ND 22,2 2479 851 191/311
TI-201 ND ND 1702 8917 151/311
TI-202 ND ND 19,61 42,92 73/311
TI-208 ND 2,59 35,52 177,6 180/311
U-234 6,66 72,15 629 1628 92/92
U-235 ND ND 16,65 114,7 112/311
U-238 6,66 51,8 444 962 92/92
Zn-65 ND ND ND 2,22 1/311

* Werte bezogen auf Feuchtmasse/Originalmasse

Datenquelle: (ISCORS, 2003); Umrechnung: Autoren
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Auf der Grundlage der Messbefunde wurden probabilistischen Modellierungen der Dosis mit dem
Modellcodes RESRAD?® unter dem Einsatz von RESRAD-OFFSITE und RESRAD BUILD
ausgefihrt. Die Vorgehensweisen und Ergebnisse dieser Modelluntersuchungen sind in (ISCORS,
2004) beschrieben.

Untersucht wurden die sieben Szenarien:
e Exposition vor Ort

— Bewohner eines Hauses, das auf einem ehemaligen landwirtschaftlichen Feld gebaut wurde,
auf dem Klarschlamm ausgebracht wurde.

— Erholungssuchende in einem Park, in dem Klarschlamm zur Bodensanierung verwendet wurde
e Exposition auf benachbartem Gelande

— Einwohner einer Stadt in der Nahe einer Klaranlage

— Nachbarn einer Mulldeponie, die Klarschlamm oder Asche enthalt

— Anwohner einer in Betrieb befindlichen Klarschlammverbrennungsanlage
e Berufliche Exposition

— Arbeiter, die Gerate zur Ausbringung von Klarschlamm auf landwirtschaftliche Flachen
bedienen

— Arbeiter in einer Klaranlage, die an der Probenahme, dem Transport oder der Verladung von
Klarschlamm beteiligt sind

Fir diese Szenarien wurden Dosisfaktoren (Dose-Source-Ratios, DSR), d.h. Dosiswerte bezogen
auf eine Einheitsaktivitat (ISCORS, 2004): mrem/y per pCi/g) berechnet.

Mit den Daten der 95. Perzentile aus (ISCORS, 2003) und den DSRs ergaben sich die hdchsten
Dosiswerte von Uiber 1 mSv/Jahr (100 mrem/Jahr) fir Bewohner eines Hauses, das auf einem Boden
steht, auf dem 50 oder 100 Jahre lang Klarschlamm ausgebracht wurde (Szenario 1). Ein
wesentlicher Anteil dieser Dosis resultiert aus Modellannahmen zur Inhalation von Radon in
Innenraumen. Die zweithéchsten Dosen wurden fir die Beschéaftigten der Klaranlage berechnet, die
an der Schlammverladung beteiligt sind (Szenario 7). Hier lag der berechnete Maximalwert bei
0,7 mSv/Jahr (70 mrem/Jahr), wobei auch hier die Dosis vom Radon einen wesentlichen Beitrag
liefert.

3 https://resrad.evs.anl.gov/: Die Programmreihe RESRAD wurde am Argonne National Laboratory
entwickelt, um die potenzielle Strahlenexposition von Menschen und Biota durch die
Umweltkontamination von RESidual RADioactive materials zu analysieren. Die Codes verwenden eine
Pfadanalyse, um die Strahlenexposition und die damit verbundenen Risiken zu bewerten und um
Sanierungskriterien oder zulassige Grenzwerte fir Radionuklidkonzentrationen im kontaminierten
Ausgangsmedium abzuleiten.
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Die Dosen fur Anwohner der Verbrennungsanlage (Szenario 5), in der Klarschlamm 50 Jahre ver-
brannt wurde, lagen dagegen unter 0,1 mSv/Jahr (10 mrem/Jahr). Ahnliches gilt fir einen Arbeiter,
der Schlamm auf eine Bodenflache ausbringt, auf der bereits 50 Jahre lang Klarschlamm
ausgebracht wurde (Szenario 6).

Die Dosen fur Freizeitnutzer (Szenario 2), die Einwohner einer zur Klaranlage nahe gelegenen Stadt
(Szenario 3), und die Nachbarn einer Milldeponie (Szenario 4) waren alle geringflgig.

Als grundlegende Schlussfolgerungen aus den Ergebnissen der Dosismodellierung werden in
(ISCORS, 2004) genannt:

e Keines der Szenarien zeigt ein signifikantes Risiko flr die 6ffentliche Gesundheit. Die Szenarien
mit den grof3ten potenziell kritischen Gruppen — die nahe gelegene Stadt und die Verbrennungs-
anlage — weisen geringe geschatzte Dosen auf.

e Wenn die landwirtschaftliche Bodenausbringung lange Zeit erfolgt, besteht das Potenzial fur eine
kinftige Strahlenbelastung vor allem durch Radon.

e In bestimmten Fallen mit sehr hohen spezifischen Aktivitaten (z. B. Werte Gber dem 95. Perzentil)
besteht die Moglichkeit einer lokalen Strahlenexposition.

e Innerhalb der Klaranlage ist bei der Probenahme und dem Transport nur eine geringe Exposition
zu erwarten. Nur wenn sich die Arbeiter in einem Raum mit grolRen Schlammmengen aufhalten
(z. B. bei der Lagerung oder Verladung), besteht die Mdglichkeit einer erheblichen Exposition, vor
allem durch Radon.

Bezuglich der Modellierung wird in (ISCORS, 2004) festgestellt:

e Die Expositionsszenarien sind konservativ; auRerdem handelt es sich bei den oben genannten
Dosen um obere Perzentilwerte.

e Die Dosen flir Szenario 1 waren bei 50- oder 100-jahriger jahrlicher Ausbringung signifikant, aber
nur sehr wenige landwirtschaftliche Betriebe im Land haben bisher Klarschlamm auch nur 20
Jahre lang verwendet.

e Hohe Dosen sind im Allgemeinen auf den Radonpfad in Innenrdumen zurtckzufuhren. Sowohl fur
Anwohner als auch flr Arbeiter in der Klaranlage kann die Radonexposition durch den Einsatz
leicht verfugbarer Radontest- und -minderungstechnologien deutlich verringert werden.

e Die zur Modellierung verwendeten RESRAD-Codes wurde in einer Vielzahl von behérdlichen
Analysen der Strahlenexposition in der Umwelt eingesetzt und werden standig weiterentwickelt
und verbessert. Wenn der in (ISCORS, 2004) beschriebene Ansatz bei der Analyse eines
bestimmten Standorts angewandt wird, kdnnen die Szenarien nitzliche Anhaltspunkte liefern. Es
ist jedoch wahrscheinlich, dass sich einige standortspezifische Bedingungen erheblich von den
fur diese Szenarien angenommenen unterscheiden und die Verwendung anderer Parameterwerte
und Verteilungen erfordern.
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2.2.5 Nationale Messprogramme und Daten-Archive des BfS, Berichte BfS und BMUV,
Fachverband fur Strahlenschutz

Jahresberichte ,,Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung“ und IMIS

Die nationalen Jahresberichte sind in der EndNote Datenbank eingepflegt. Die Auswertung erfolgt
im Zusammenhang mit der Recherche der IMIS-Datenbank (vgl. Kapitel 5). Fester Bestandteil der
Jahresberichte ,Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung” war ein Grundlagenteil. Um die Uber-
sichtlichkeit zu erhdhen, erscheint seit 2020 getrennt vom jahrlich aktualisierten Jahresbericht ein
separater Bericht ,Grundlagen zur Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelastung in Deutschland
(Grundlagenbericht)* (BMUV, 2021), welcher ebenfalls in die EndNote-Datenbank eingearbeitet
wurde.

Arbeitskreis Umweltiiberwachung AKU

Eine wesentliche Quelle Uber die Messverfahren zur Ermittlung der Umweltradioaktivitat ist die
Loseblattsammlung des Arbeitskreises Umweltiberwachung AKU des Fachverbandes fur
Strahlenschutz  FS-78-15-AKU* (AKU, 2020): Empfehlungen zur Uberwachung der
Umweltradioaktivitat. Die von den Messstellen verwendeten Messverfahren beruhen auf (AKU,
2020) bzw. den Messanleitungen des BMU (s. Tabelle 7-7).

2.2.6 Forschung

Die Quellen der nationalen und internationalen Forschung sind in EndNote jeweils einem Group Set
zugeordnet: ,ForschungNational* bzw. ,Forschunginternational“. Beide Group Sets werden in
identische Groups (mit Ausnahme von TransAqua und NORM) gegliedert (vgl. Kapitel 2.2.1):

e Allgemein

Fukushima

Medizin

NORM (nur ,Forschunginternational®)

Tschernobyl

TransAqua (nur ,ForschungNational®)

4 AKU befasst sich mit der Uberwachung der Strahlenexposition in der Umgebung kerntechnischer
Anlagen sowie der Ermittlung der Umweltradioaktivitat und fordert die Vereinheitlichung und Optimierung
von Konzepten und Messverfahren. Der AKU ist gleichzeitig Normenausschuss fiir "Umweltmessungen”
der DKE.

34



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut e V.

2.2.6.1 Nationale Forschung

Projekt TransAqua

Das BMBF-Verbundprojekt TransAqua ,Transfer von Radionukliden in aquatischen Okosystemen®
hatte zum Ziel, die Expositions- und Dosisabschatzung flir den Menschen bei Strahlenexpositionen
durch aquatische Okosysteme zu optimieren. Es wurden durch eine Kooperation zwischen
Einrichtungen der Helmholtz-Gemeinschaft und verschiedenen Hochschulen in den Jahren 2013 bis
2017 in 5 Teilprojekten mit insgesamt 15 Arbeitspaketen Aspekte des Eintrages, des Transportes
und der Ausbreitung von Radionukliden in Oberflachen-, Grund-, Tiefen-, Trink- und Abwasser sowie
in fluviale und limnische Sedimente, des Transfers an Grenzflachen in biologisches Material und in
die Nahrungskette bis hin zu biokinetischen Stoffwechselmodellen der Radionuklide im Menschen
betrachtet (Institut fur Strahlenschutz, 2018). Aus den gewonnenen Erkenntnissen sollten
Malinahmen bei Stérfallen kerntechnischer Anlagen, radiologischen Unfallen oder zur Sanierung
von Altlasten abgeleitet werden.

Nicht alle Arbeiten, die im Rahmen des Verbundprojektes durchgefiihrt wurden, sind fur das hier zu
bearbeitende Vorhaben von Bedeutung. Als relevant werden die Untersuchungen im Teilprojekt 4
(Kontaminierte Wasser) in den Arbeitspaketen

e AP4.1 (Teilprojekts H des BMBF-Verbundprojekts TransAqua): Bestimmung und Modellierung der
Partitionierung von kuinstlichen und natirlichen Radionukliden in Klarschlamm und Abwasser
(bearbeitet von der Universitat Bremen (Fischer et al., 2017)) und

e AP4.2: Abschatzung der radiologischen Auswirkungen von Nuklearunfallen auf die stadtische
Trinkwasserversorgung und Stadtentwasserung (bearbeitet vom Helmholtz Zentrum Minchen,
dem damaligen Institut fir Strahlenschutz, (Institut fur Strahlenschutz, 2018)).

erachtet.

Die Zielstellung des Arbeitspaketes AP4.1 war, die Partitionierung von Radionukliden, die in Klar-
schlammen und im Zu- und Ablauf einer Klaranlage detektiert wurden, und die zugrundeliegenden
Prozesse im Abwasser zu untersuchen sowie mit Hilfe eines chemischen Speziationscodes
entsprechende Modelle zu entwickeln. Es war vorgesehen, insbesondere 1-131 und Cs-137, die
nach kerntechnischen Unfallen als Leitnuklide gammaspektrometrisch gemessen werden, als Tracer
zu verwenden, um Stoffflussprozesse zu untersuchen. Aus den unterschiedlichen chemisch-
physikalischen Eigenschaften der Radionuklide sollten zusatzliche Informationen gewonnen
werden. Das entwickelte Modell sollte die Moglichkeit bieten, Eingangsparameter fir genauere
Berechnungen von Strahlendosen der Bevdlkerung in und im Umfeld von Klaranlagen
abzuschatzen.

Im Arbeitspaket AP4.2 sollten Radionuklidtransport-Vorgange von der Deposition nach einem
hypothetischen Nuklearunfall Gber den Eintrag in Gewasser, eine anschlieRende Verteilung in
Wasserversorgungsnetzen und Kanalsystemen und eine potenzielle Akkumulation in der
Nahrungskette nachvollzogen und modelliert werden, um die Strahlendosen der Bevdlkerung aus
der stadtischen Trinkwasserversorgung und der Stadtentwasserung nach einer Freisetzung von
Radionukliden in die Umwelt abschatzen zu kdnnen. In den zu betrachtenden Szenarien war
vorgesehen, die Radionuklide 1-131 und Cs-137 zu modellieren.
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Alle Publikationen aus dem TransAqua sind in die EndNote-Datenbank eingearbeitet.

Weitere Publikationen der nationalen Forschung und Fachliteratur

Im Folgenden werden die Publikationen im Uberblick mit dem gesamten Inhalt der Zitation aufgelistet
(siehe auch Literaturverzeichnis) wie sie in der EndNote-Datenbank den einzelnen Groups
zugeordnet sind.

e Allgemein

— (Kirchner et al., 2009) Kirchner, G., Steiner, M., & Zahringer, M. (2009). A new approach to
estimate nuclide ratios from measurements with activities close to background. Journal of
Environmental Radioactivity, 100(6), 484-488. https://doi.org/https:/doi.org/10.1016/j.jenvrad

— (S. Abelmann et al., 1993) Abelmann, S., Binger, T., Rihle, H. & Viertel, H. (1993).
Materialienband 1990 zur Radioaktivitat in Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser,
Klarschlamm, Reststoffen und Abfallen zum Jahresbericht "Umweltradioaktivitat und
Strahlenbelastung". WaBolu-Heft 5/1993, Institut fiir Wasser-, Boden- und Lufthygiene des
Bundesgesundheitsamtes Berlin.

— (LfU, 2007) Ermittlung von Arbeitsfeldern mit erhdhten Expositionen durch natirliche
Radioisotope und von (berwachungsbedirftigen Rickstanden - Rickstdnde aus der
Trinkwasseraufbereitung - Teil |, UmweltSpezial.

— (LfU, 2008) Abschlussbericht Ermittlung von Arbeitsfeldern mit erhdhten Expositionen durch
natlrliche Radioisotope und von Uberwachungsbedurftigen Rickstadnden — Rickstande aus der
Trinkwasseraufbereitung, Teil, | UmweltSpeziall.

Im Rahmen des Vorhabens zu den erhdéhten Expositionen durch naturliche Radioisotope und von
Uberwachungsbedirftigen Rickstanden aus der Trinkwasseraufbereitung wurden u.a. die Rlck-
spulschlamme aus Wasserwerken auf die Inhalte der natlrlichen Radionuklide untersucht und die
radiologische Relevanz im Hinblick auf die Belastung des Personals der Wasseraufbereitung sowie
der Klaranlagen ermittelt. Es lasst sich feststellen, dass der Dekontaminierungseffekt fir natirliche
Radionuklide bei der Aufbereitung der Rohwasser gering ist und in der Reihenfolge Pb-210, Ra-226,
Po-210, Thoriumisotope und Uranisotope abnimmt. Rickstdnde mit erhéhtem Radionuklidgehalt
entstehen bei zwei der gangigen Aufbereitungsverfahren des Trinkwassers: Bei der "Entmanganung
und Enteisenung" sowie bei der "Entsauerung". Die Ruickspullschlamme werden in der
Abwasserbehandlung, Land- und Forstwirtschaft sowie Baustoffindustrie verwertet. Dabei entsteht
nirgends eine unzulassig hohe Strahlenexposition.

e Fukushima

— Fischer, H. W., & Yokoo, Y. (2014). Preliminary comparison of radioisotope concentration in
sewage sludge after the Fukushima and Chernobyl accidents. European Geosciences Union
General Assembly 2014, EGU 2014; Energy Procedia 59 (2014) 256 - 262.
https://doi.org/10.1016/j.egypro.2014.10.375

e Medizin
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— (Fischer et al., 2009) Fischer, H. W., Ulbrich, S., Pittauerova, D., & Hettwig, B. (2009). Medical
radioisotopes in the environment - following the pathway from patient to river sediment. J
Environ Radioact, 100(12), 1079-1085. https://doi.org/10.1016/j.jenvrad.2009.05.002

— (Hormann & Fischer, 2018) Hormann, V., & Fischer, H. W. (2018). A Simple Compartment
Model for the Dynamical Behavior of Medically Derived (131)l in a Municipal Wastewater
Treatment Plant. Environ Sci Technol, 52(16), 9235-9242.
https://doi.org/10.1021/acs.est.8b01553

e Tschernobyl

— (Gans et al.,, 1991) Gans, |., Abelmann, S., Blnger, Th., Fusban, H.-U., Ruhle, H., Rughdéft, S.,
Viertel, H.(1991): Langfristige Auswirkung des Reaktorunfalls in Tschernobyl auf Abwasser und
Klarschlamm in der Bundesrepublik Deutschland, Korrespondenz Abwasser 38, 711-721, 1991

— (Gans et al, 1986) Gans, I, Ruhle, H., Binger, Th. und Beckmann, D. (1986):
Radioaktivitatsuberwachung von Abwasser und Klarschlamm unter besonderer
Bertcksichtigung des Reaktorunfalls in Tschernobyl, Bundesgesundheitsblatt 29, 305-314,
1986

— (Imhoff et al., 1988) Klaus, R. I|., Paul, K. & Friedrich, D. (1988). Investigations on the
concentration of radionuclides in sewage sludges of Ruhrverband wastewater treatment plants
1960 through to 1986. Water Research, 22(8), 1059-1067.
https://doi.org/https://doi.org/10.1016/0043-1354(88)90155-8

— (SSK, 1988) Der Bundesminister fur Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (Hrsg.):
Radionuklide in  Wasser-Schwebstoff-Sediment-Systemen und  Abschatzung der
Strahlenexposition, Verodffentlichungen der Strahlenschutzkommission - Band 9, Gustav
Fischer Verlag Stuttgart New York, 1988

— (SSK, 1998) Der Bundesminister fur Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (Hrsg.):
Auswirkungen des Reaktorunfalls in Tschernobyl auf die Bundesrepublik Deutschland,
Verdffentlichungen der Strahlenschutzkommission - Band 7, Gustav Fischer Verlag Stuttgart
New York, 1998

2.2.6.2 Internationale Forschung

Der Uberblick der Publikationen ist auch hier mit dem gesamten Inhalt der Zitation aufgelistet (siehe
auch Literaturverzeichnis) wie sie in der EndNote-Datenbank den einzelnen Groups zugeordnet
sind.

2.2.7 Literatur zu Tschernobyl und Fukushima
e Tschernobyl

— (Barci-Funel et al., 1993) Barci-Funel, G., Dalmasso, J., Magneb. J., & Ardisson, G. (1993).
Simultaneous detection of short-lived 201TIl, 99Tcm and 1311 isotopes in sewage sludge using
low energy photon spectrometry. https://doi.org/https://doi.org/10.1016/0048-9697(93)90057-D
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(Gallego, 2006) Gallego, E. (2006) MUD: a Model to investigate the migration of 137Cs in the
Urban environment and Drainage and sewage treatment systems. J Environ Radioact, 85(2-3),
247-264. DOI: 10.1016/j.jenvrad.2004.10.017

(Goossens et al., 1989) Goossens, R., Delville, A., Genot, J., Halleux, R., & Masschelein, W. J.
(1989). Removal of the typical isotopes of the chernobyl Fallout by conventional water
treatment. Water Research, 23(6), 693-697. https://doi.org/https://doi.org/10.1016/0043-
1354(89)90201-7

(Kavtukha et al., 1999) Kavtukha, G. A., Basharin, A. V., Vishnevskaia, A. A., lvanskil, Il, Skurat,
V. V., Shiriaeva, N. M., & Stankevich, L. A. (1999). Radioecological condition of cleansing
structures on the territory contaminated with radionuclides as a result of the accident on the
Chernobyl Nuclear Power Station and the problems handing with the forming precipitates of
sewage in republic Belarus]. Radiats Biol Radioecol, 39(5), 514-520. (Radioékologicheskoe
sostoianie ochistnykh sooruzhenii na territorii, zagriaznennoi radionuklidami v rezul'tate avarii
na ChAES, i problemy obrashcheniia s obrazuiushchimisia osadkami stochnykh vod v
respublike Belarus'.) Pubmed-ID: 10576020

(Steinhausler et al., 1988) Steinhausler, F., Hofmann, W., Daschil, F., & Reubel, B. (1988).
Chernobyl and its radiological and socio-economic consequences for the province of Salzburg,
Australia. Environment International, 14(2), 91-111. https://doi.org/https://doi.org/10.1016/0160-
4120(88)90085-2

(Zannoni et al., 2019) Zannoni, D., Cantaluppi, C., Ceccotto, F., Giacetti, W., & Lovisetto, B.
(2019). Human and environmental factors affecting the activity of (131)l and (137)Cs in urban
wastewater: A case study. J Environ Radioact, 198, 135-146.
https://doi.org/10.1016/j.jenvrad.2018.12.026

e Fukushima
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(Kamei-Ishikawa et al., 2013) Kamei-Ishikawa, N., Ito, A., Tagami, K., & Umita, T. (2013). Fate
of radiocesium in sewage treatment process released by the nuclear accident at Fukushima.
Chemosphere, 93(4), 689-694. https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2013.06.012

(Kosaka et al., 2012) Kosaka, K., Asami, M., Kobashigawa, N., Ohkubo, K., Terada, H., Kishida,
N., & Akiba, M. (2012). Removal of radioactive iodine and cesium in water purification processes
after an explosion at a nuclear power plant due to the Great East Japan Earthquake. Water
Res, 46(14), 4397-4404. https://doi.org/10.1016/j.watres.2012.05.055

(Kozai et al., 2021) Kozai, N., Sato, J., Osugi, T., Shimoyama, I., Sekine, Y., Sakamoto, F., &
Ohnuki, T. (2021). Sewage sludge ash contaminated with radiocesium: Solidification with
alkaline-reacted metakaolinite (geopolymer) and Portland cement. J Hazard Mater, 416,
125965. https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2021.125965

(Pratama, Yoneda, et al.,, 2018) Pratama, M. A., Yoneda, M. ,Yamashiki, Y., Shimada, Y.
Matsui, Y. (2018). Modeling and identifying the sources of radiocesium contamination in
separate sewerage systems. Science of The Total Environment, 622-623, 1098-1108.
https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2017.12.046



https://doi.org/https:/doi.org/10.1016/0043-1354(89)90201-7
https://doi.org/https:/doi.org/10.1016/0043-1354(89)90201-7
https://doi.org/https:/doi.org/10.1016/0160-4120(88)90085-2
https://doi.org/https:/doi.org/10.1016/0160-4120(88)90085-2
https://doi.org/10.1016/j.jenvrad.2018.12.026
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2013.06.012
https://doi.org/10.1016/j.watres.2012.05.055
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2021.125965
https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2017.12.046

Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut e V.

— (Parajuli et al., 2013) Parajuli, D., Tanaka, H., Hakuta, Y., Minami, K., Fukuda, S., Umeoka, K.,
Kamimura, R., Hayashi, Y., Ouchi, M., & Kawamoto, T. (2013). Dealing with the aftermath of
Fukushima Daiichi nuclear accident: decontamination of radioactive cesium enriched ash.
Environ Sci Technol, 47(8), 3800-3806. https://doi.org/10.1021/es303467n

— (Pratama, Takahara, et al., 2018) Pratama, M. A., Takahara, S., Munakata, M., & Yoneda, M.
(2018). Estimation of radiocesium dietary intake from time series data of radiocesium
concentrations in sewer sludge. Environ Int, 115, 196-204.
https://doi.org/10.1016/j.envint.2018.03.009

— (Shiota et al., 2015) Shiota, K., Takaoka, M., Fujimori, T., Oshita, K., & Terada, Y. (2015).
Cesium Speciation in Dust from Municipal Solid Waste and Sewage Sludge Incineration by
Synchrotron Radiation Micro-X-ray Analysis. Anal Chem, 87(22), 11249-11254.
https://doi.org/10.1021/acs.analchem.5b03298

— (Tsushima, 2017) Tsushima, |. (2017). Behavior of radioactive materials and safety stock of
contaminated sludge. J Environ Sci Health A Tox Hazard Subst Environ Eng, 52(2), 158-165.
https://doi.org/10.1080/10934529.2016.1240486

2.2.8 Radionuklide im medizinischen Bereich und NORM

Die Problematik der Radionuklide im Abwasser und Klarschlamm aus dem medizinischen Bereich
wird generell intensiv untersucht, in der EndNote-Datenbank sind als Reprasentanten der Trends in
der Forschung 35 Publikationen eingearbeitet. Im Wesentlichen liegt der Fokus der Forschung auf
[-131 (19 Publikationen). Im Weiteren sind in den recherchierten Publikationen Arbeiten
insbesondere zu den Radionukliden Tc-99m, Cs-134, Cs-137, TI-201, Ga-67 oder In-111 vorhanden.
Die ausflihrliche Auswertung mit der Darstellung der Arbeiten erfolgt im Kapitel 6.

Im Hinblick auf den Ausblick auf zukinftige Labor- und Modellierungsarbeiten ist auch der Bereich
der NORM-Forschung von Bedeutung, somit werden die relevanten Arbeiten in die Recherche
einbezogen und spater einige vorgestellt. Alle diese recherchierten Arbeiten sind hier fir die
Erganzung des Literaturverzeichnisses eingefugt:

(Alhajji et al., 2016; Attallah et al., 2015; Gandhi et al., 2022; Gellermann, 2009; Jain et al., 2018;
Palomo et al., 2010; Wang et al., 2019; Yang et al., 2020; Zeng et al., 2019; Zeng et al., 2018; Zhang
et al., 2015)
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3 Grundlagen llI: Klarwerkstechnik in Deutschland

3.1 Abwasser

Da die Recherchen und Datenanalysen des vorliegenden Berichtes sich im Kern mit Abwasser und
den Verhalten von Radionukliden bei Prozessen in Klaranlagen befassen, sind Sachverhalte zu
Techniken und Kennziffern der Abwasserreinigung eine nétige Grundlage.

Unter Abwasser werden im Weiteren Ableitungen von Anlagen in Gewasser verstanden, die in
Anhang 1 bis Anhang 57 der Abwasserverordnung (AbwV) aufgefiihrt sind (AbwV, 2022). Mit dieser
Verordnung wird die Anforderung von § 57 Abs. 1 Wasserhaushaltsgesetz (BMUV, 2017) prazisiert,
nach der Abwassereinleitungen in Gewasser nur zugelassen werden dirfen, wenn ihre Schadstoff-
fracht nach dem Stand der Technik so gering wie maglich ist. Die dabei zu erfassenden Parameter
sind in Anlage 1 der AbwV aufgefuhrt, wobei keine Radionuklide genannt werden.

In Tabelle 3-1 sind die nach (AbwV, 2022) zu Uberwachenden Anlagen mit einer Bewertung der
Relevanz von Radionukliden im Abwasser zusammengefasst.

Tabelle 3-1: Zu Uiberwachende Anlagen und Relevanz von Radionukliden im Abwasser nach
(AbwV, 2022)
Anhang Nr. Ableitungen von Anlagen in Gewasser Bewertung der Relevanz
Anhang 1 Hausliches und kommunales Abwasser (A)*
Anhang 7 Fischverarbeitung (K-40)
Anhang 9 Herstellung von Beschichtungsstoffen und Im Ausnahmenfall NORM
Lackharzen
Anhang 17 Herstellung keramischer Erzeugnisse NORM / Zirkon
Anhang 19 Zellstofferzeugung (Ra-Scales)
Anhang 22 Chemische Industrie (abhangig von Prozessen)
Anhang 26 Steine und Erden (Abhangig von Geologie)
Anhang 27 Behandlung von Abfallen durch chemische und Behandlung von
physikalische Verfahren (CP-Anlagen) sowie Lagerstattenwasser mit Radium
Altélaufarbeitung und / oder Pb-210; K-40
Anhang 28 Herstellung von Papier, Karton oder Pappe (Ra-Scales)
Anhang 29 Eisen- und Stahlerzeugung Pb-210, Po-210
Anhang 37 Herstellung anorganischer Pigmente (ggf. NORM, K-40)
Anhang 39 Nichteisenmetallerzeugung Pb-210, Po-210 in HlUttenprozessen
Anhang 41 Herstellung und Verarbeitung von Glas und Ggf. NORM, K-40
kiinstlichen Mineralfasern
Anhang 42 Alkalichloridelektrolyse (K-40)
Anhang 45 Erddlverarbeitung Ra-226, Ra-228, Pb-210, K-40
Anhang 48 Verwendung bestimmter gefahrlicher Stoffe (Fallabhangig)
Anhang 51 Oberirdische Ablagerung von Abfallen Deponiewasser: H-3, Medizin.
Radionuklide, natirliche
Radionuklide

Quelle: Autoren
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(A) *Bereits im Normalbetrieb kommt es durch Einleitungen von Haushalten (mit Ausscheidungen von entlassenen Patienten)
aber auch aus Gesundheitseinrichtungen oder Forschungseinrichtungen und Kleingewerbe zum Eintrag von kiinstlichen und
natirlichen Radionukliden. Bei einem Fallout von Radionukliden haben kommunale Klaranlagen durch Sammlung von
Regenwasser eine konzentrierende Wirkung auf Radionuklid-Frachten.

Ableitungen aus Strahlenschutzbereichen oder atomrechtlich genehmigten Anlagen wie
Kernkraftwerken, die direkt in Gewasser einleiten, wurden in diesem Vorhaben nicht betrachtet. Es
ist aber mdglich und in den Ableitungsgrenzwerten der Anlage 11 Tabelle 6 StriISchV (StrlSchV,
2021) berlcksichtigt, dass Einleitungen aus Strahlenschutzbereichen in  kommunale
Abwassersysteme erfolgen und dartber in Klaranlagen gelangen kdénnen. Klarschlamm aus der
Reinigung von Deponiesickerwasser und Einleitungen aus Abfalldeponien in Oberflachengewasser
sind in den Modellen zur Ableitung von Freigabewerten der Anlage 4 StrISchV grundsatzlich
bertcksichtigt (SSK, 2024). Allerdings zeigen Praxisbeispiele (R. Gellermann, 2019) dass die dort
getroffenen Annahmen im Einzelfall nicht abdeckend sind.

Die wichtigsten Quellen von Radionukliden im Abwasser sind (siehe z. B. (Mohl, 2014)):

e natlrliche Radionuklide aus der allgemeinen Umwelt sowie auch aus Prozessen, in denen
Materialen mit erhohter natirlicher Radioaktivitat verarbeitet werden,

e medizinische Anwendungen in Diagnostik und Therapie,
e die Verwendung von Radionukliden in Forschungseinrichtungen und Laboren,

e atmospharischer Fallout durch kerntechnische Unfalle oder Kernwaffenversuche.
3.2 Prozesse der Abwasserreinigung

3.21 Allgemeines

Ziel der Abwasserreinigung ist es, alle im Abwasser vorkommenden Schadstoffe aus dem Wasser
zu entfernen, um nachteilige Auswirkungen bei der Einleitung in die Gewasser zu vermeiden. In
diesem Zusammenhang spielen die im Abwasser vorhandenen Radionuklide bisher keine Rolle. Die
StrISchV sieht zwar im § 168 Abs. 3 StrISchV eine Mitteilungspflicht vor, wenn die Aktivitats-
konzentration im Kubikmeter Wasser von Abwasseranlagen das 60fache der Werte der Anlage 11
Teil D Nummer 2 Ubersteigt. Da in Anlagen der 6ffentlichen Abwasserentsorgung eine Uberwachung
der Radioaktivitat (abgesehen von den Messungen des IMIS-Programms, siehe Kapitel 7) nicht
stattfindet und die gemall § 168 Abs. 3 heranzuziehenden Schwellenwerte hoch sind, ist die
Radioaktivitat des Abwassers bisher eher Forschungsgegenstand als praxisrelevant.

Obwonhl die Prozesse der Abwasserreinigung nicht auf die Entfernung von Radionukliden aus dem
Abwasser ausgerichtet sind, ist davon auszugehen, dass es bei diesen Prozessen zu einem
Ubertrag von Radionukliden in den Klarschlamm kommt. Um die radiodkologischen Aspekte, die
sowohl mit der allgemeinen Radioaktivitat im Abwasser als auch mdglichen Eintrdgen von
Radionukliden bei ungeplanten Eintragen oder Falloutsituationen modellieren zu kdnnen, ist es
notig, die relevanten Prozesse zu kennen, die die Radionuklidumverteilung bedingen und die
Massenstréome in Klaranlagen zu quantifizieren. Da in dieser Arbeit keine speziellen Klaranlagen
untersucht werden, werden im Folgenden allgemeine KenngréRen zusammengestellt, die die
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Abwasserbeseitigung sowie den Anfall und die Entsorgung von Klarschlamm in Deutschland
charakterisieren.

Daten zum Stichwort ,Abwasser* sind in der 6ffentlichen Datenbank des Statistischen Bundesamtes
(GENESIS-ONLINE, https://www.destatis.de/DE/Home/ _inhalt.html, im Weiteren zitiert als
"DeStatis, 2023”) im Themenbereich ,322 Wasserversorgung und Abwasserentsorgung“ abrufbar.
Eine Ubersicht ber die Abwassermengen, die jahrlich in Deutschland in Gewasser eingeleitet
werden, enthalt Tabelle 3-2. Die groRten Mengen stammen aus der nichtoffentlichen
Abwasserentsorgung, unter der die Ableitungen aus Bergbau und Gewinnung von Steinen und
Erden, dem verarbeitenden Gewerbe und der Energieversorgung zusammengefasst sind. Hier
handelt es sich Uberwiegend um unbehandeltes Abwasser, das z.B. als Kihlwasser anfallt oder als
abgeleitetes Grundwasser aus der Entwasserung von Bergbauten. Fir die hier zu prifenden
radiologischen Fragen wird dieser Teil des Abwassers nicht betrachtet.

Als BezugsgrofRe fir die Kapazitat von Klaranlagen werden in der Abwassertechnik die
.Einwohnerwerte“ (EW) verwendet. Diese Werte werden berechnet aus der Anzahl der
angeschlossenen Einwohner (E) + Einwohnergleichwerte (EGW) zum Vergleich von
Industrieeinleitungen mit hauslichem Abwasser (1 EGW = 60 g BSB pro Tag). Vom Statistischen
Bundesamt werden Klaranlagen mit Kapazitaten von weniger als 50 EW nicht erfasst. Die
Klaranlagen mit héherer Kapazitat werden in 5 Gréflenklassen (Gk) eingeteilt, die von der Gk1
(<1000 EW) bis Gk5 (>100.000 EW) reichen und die dazwischen liegenden Zehnerbereiche jeweils
in der Mitte teilen (Gk2: 1.000 — 5.000 EW; Gk3 5.000- 10.000 EW, etc.).

Tabelle 3-2: Jahresabwassermengen im Jahr 2019
Einleitung von Abwasser als
behandeltes unbehandeltes ungenutztes
Abwasser Abwasser Wasser
in 1000 m* in 1000 m* in 1000 m?
Offentliche Abwasserentsorgung 9061 983 - -
Nichtoffentliche Abwasserentsorgung 876 467 11 849 574 1090 763

Quelle: (DeStatis, 2023d)

Die Anzahl der an die Klaranlagen angeschlossenen Einwohner liegt bei ca. 96% der
Gesamtbevolkerung, wobei sehr kleine Anlagen mit weniger als 50 EW vom Statistischen
Bundesamt nicht erfasst werden.

Die technologische Klassifikation von Klaranlagen kann entsprechend der eingesetzten
Reinigungsstufen erfolgen. Eine Ubersicht tiber die in den 8.891 erfassten Klaranlagen betriebenen
Reinigungsstufen enthalt Tabelle 3-4.
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Tabelle 3-3: Anzahl der Klaranlagen mit dort betriebenen Prozessen der
Abwasserbehandlung, Jahresbezug: 2019

Davon mit

und zwar mit

offentliche Abwasser-
behandlungsanlagen
ausschlieBlich mecha-
nischer Behandlung
biclogischer Behandlung
ohne Zusatzverfahren
biclogischer Behandlung
mit Zusatzverfahren
Nitrifikation
Denitrifikation
Phospherentfernung
Stickstoff- und
Phosphorentfern.
gezielter Elimination
von Mikro-

schadstoffen

Filtration

w
o
.
=
]
—
o
oo

6260 |5328| 4335 9

o
o]
M3
.
—
oo
o
.
]
(%]

Deutschland & 891

a3
ad
o]
%]
(o]
oo

1607 | 5046 | 4911 |4208| 3580 | 328

]
o

Westdeutsche 6679
Flachenldnder

Ostdeutschland 2206 24 811 1371 1343 | 1114 749 31 692 -
ohne Berin

Stadtstaaten G - - G 6 G 6 - 6 -

Quelle: (DeStatis, 2023b)

In der Regel erfolgt die Abwasserreinigung in Deutschland in drei Reinigungsstufen, bei denen
mechanische, biologische und chemische Verfahren eingesetzt werden. Eine zweistufige
Abwasserreinigung mit mechanischer und biologischer Reinigung ist vor allem in &alteren und
kleineren Klaranlagen zu finden. Eine vierte Reinigungsstufe mit Aktivkohle zur Elimination schwer
zu entfernender Substanzen (Mohl, 2014) wurde 2019 in insgesamt 38 Klaranlagen eingesetzt
(siehe ).

In sind die Verfahrensschritte der Abwasserreinigung Ubersichtsartig charakterisiert. Tabelle 3-4
visualisiert den allgemeinen Aufbau und die Prozesse in einer Klaranlage. Es sind sowohl in der
Tabelle als auch in der Abbildung die generellen Verfahrensschritte und Anlagenteile dargestellt.
Der als ,Uberschussschlamm® bezeichnete Schlamm wird auch als ,Sekundarschlamm® (der
Reinigungsstufe 2), bei einem separaten Anfall in der 3. Reinigungsstufe auch als , Tertidarschlamm®
bezeichnet (Umwelbundesamt, 2018).
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Tabelle 3-4:

Generelle Prozesse in Klaranlagen

Reinigungsstufe

Anlagen der
Reinigungsstufe

Prozess

1. Reinigungsstufe
(mechanisch)

1. Rechenanlage

Entfernung grober Verschmutzungen (Laub, Steine,
Verbrauchsmaterialien).

2. Sandfang bzw.
Absetzbecken

Entfernung absetzbarer Verunreinigungen (Sand,
Steine, Kies). Kombination mit Fettfang maglich.

3. Vorklarbecken

Entfernung organischer Stoffe (Fékalien) durch
Sedimentation oder aufschwimmen.

2. Reinigungsstufe
(biologisch)

1. Belebungsbecken

Abbau biologischer Verunreinigungen und Oxidation
anorganischer Stoffe.

2. Nachklarbecken

Trennung Belebtschlamm vom gereinigten Abwasser.

3. Reinigungsstufe
(chemisch)

3. Belebungsbecken /
Nachklarbecken

Fallung und Abtrennung von Stickstoff und
Phosphaten

4. Reinigungsstufe

(A-Kohle)

Elimination von Mikroschadstoffen

Quelle: (Chemie.de, 2024) - angepasst.

Abbildung 3-1:

Genereller Aufbau einer dreistufigen Klaranlage

Grobrechen

Feinrechen

Sandfang

Vorklarbecken

Zulauf
(Trennsystem 1
und/oder 1
Mischsystem
ystem) : Ricklaufschlamm 4}
| I
Faulbehalter Primérschl : 1
rimarschlamm ;
= - Uberschussschlammi
<------------------------------q
® L

)

Belebungsbecken
(Festbett- undioder
Belebtschlammverfahren)

Nachklarbecken

Mechanische Reinigung

L
Biologische / Chemische Reinigung

Quelle: (Chemie.de, 2024), verandert.
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3.2.2 Technische Verfahren der kommunalen Entwéasserung

Kommunale Kanalisationssysteme haben die Aufgabe, die Entwasserung von Gebauden und
Grundstiicken in den Kommunen sicherzustellen. Dabei sind Flutwasser sowie das ggf. in die
Kanalisation eindringende Grundwasser (Fremdwasser), das nicht direkt ableit- oder versickerbare
Niederschlagswasser und das Schmutzwasser technisch zuverlassig und umweltvertraglich
abzuleiten.

Die Zuleitung der Abwasser zur Klaranlage kann generell durch zwei verschiedene Methoden
erfolgen. Werden Regen- und Schmutzwasser in einem gemeinsamen Kanal zugeleitet, handelt es
sich um ein Mischsystem. Beim Trennsystem werden Schmutz- und Regenwasser in
unterschiedlichen Leitungen gefihrt. Schmutzwasser wird der Klaranlage zur Reinigung zugeleitet,
gesammeltes Regenwasser wird in ein Gewasser der ndheren Umgebung eingeleitet.

Durch biologische Abbauprozesse werden bereits wahrend des Transportweges in der Kanalisation
einige organische Stoffe, wie z. B. organische Stickstoffverbindungen und Harnstoff, abgebaut.

Werden Regen- und Schmutzwasser im Mischsystem der Klaranlage zugeleitet, wird die Klaranlage
bei Starkregenfallen mit Hilfe eines Auffangbeckens entlastet. In diesen Fallen wird Schmutzwasser
in dem Auffangbecken zwischengespeichert und spater dem Reinigungsprozess zugefihrt. Grolie
Zuflussmengen kdnnen zudem durch die Verklrzung der einzelnen Prozessschritte kompensiert
werden, so dass die Verweilzeiten der Abwasser in der Klaranlage bei Regenwetter kirzer sind als
bei Trockenwetter. Ist die Kanalisation mit voneinander getrennten Regen- und Schmutzwasser-
kanalen ausgestattet (Trennsystem), erfolgt ein von den Niederschlagsmengen unabhangiger
Zufluss.

Das den Klaranlagen zuflieRende Abwasser wird in der Regel mittels einer Pumpanlage auf das
Niveau der Anlage angehoben, um den weiteren Durchlauf der Reinigungsstationen im freien Gefalle
zu ermoglichen.

3.2.3 Reinigungsstufe 1: Mechanische Reinigung

In der ersten Reinigungsstufe werden beim DurchflieBen der Rechenanlage grobe Feststoffe durch
hintereinander geschaltete Rechen mit unterschiedlichen Stababstanden (Grob- und Feinrechen)
mechanisch gereinigt. Die abgesiebten Materialien werden zu Containern geleitet und anschlieRend
thermisch entsorgt.

Der Rechenanlage ist der Sandfang nachgeschaltet. In diesem Becken setzen sich absetzbare
Stoffe am Boden ab. Oftmals wird der Sandfang bellftet, um mit Hilfe einer Wirbelstromung das
Absinken der Partikel am Rand des Beckens zu férdern. Die dort verlaufenden Rinnen werden
mechanisch gerdumt und die Stoffe entfernt. Sofern die mineralischen Bestandteile verwertet
werden sollen, erfolgt eine Sandwasche, in der die Stdrstoffe von mineralischen Partikeln getrennt
werden. Der Sand kann anschlielend im Landschafts- oder Strallenbau verwendet werden. Die
Storstoffe werden thermisch entsorgt.

Ist der Sandfang mit einem Fett- bzw. Olfang kombiniert, werden im Sandfang die aufschwimmenden
Ole und Fette abgeschopft und in den Faulbehéltern mit dem Klarschlamm vermischt. In anderen
Fallen dient das Vorklarbecken als Ol- und Fettabscheider.
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Im Vorklarbecken wird die FlieRgeschwindigkeit stark abgesenkt, um ein Absetzen von organischen
Schmutzstoffen an der Sohle des Beckens zu ermdglichen. Bei dem als Primarschlamm
bezeichneten Gemisch handelt es sich hauptsachlich um Fakalien, welche in einen Trichter am
Beckenboden gerdumt, eingedickt und zu den Faulbehaltern weitergeleitet werden.

Zusammenfassend kdnnen bei der mechanischen Reinigung u. a. folgende Verfahren zum Einsatz
kommen:

e Siebung: Grob- und Feinrechen - Entfernung grof3er Partikel, Stoffe,
e Sedimentation: Sandfang, Vorklarbecken - Entfernung absinkbarer Stoffe,

» Abscheidung: Fettfang - Entfernung von Fetten und Olen.

3.24 Reinigungsstufe 2: Biologische Reinigung

In der zweiten Reinigungsstufe flieRt das mechanisch vorgereinigte Abwasser in das
Belebungsbecken. Das Abwasser ist reich an organischen Kohlenstoffverbindungen,
Stickstoffverbindungen und Phosphaten, die durch biologische Prozesse abgebaut werden.

Im ersten Schritt wird im Belebungsbecken durch ausreichend Sauerstoffzufuhr, Zugabe von
Bakterien und Durchmischung des Abwassers der mikrobielle Abbau der organischen Bestandteile
gefoérdert. Bakterien adsorbieren die organischen Kohlenstoffverbindungen, nehmen sie als
Zellbaustoff auf oder wandeln sie mit Hilfe von Enzymen in Kohlendioxid und Wasser um. Stickstoff
liegt meist als Ammonium im Abwasser vor, da organische Stickstoffverbindungen und Harnstoff
bereits in der Kanalisation abgebaut wurden. Unter sauerstoffreichen Bedingungen wird bei der
Nitrifikation Ammonium zu Nitrit oxidiert und im Anschluss wandeln Bakterien das Nitrit in
sauerstoffhaltiges Nitrat um. Der nachste Verfahrensschritt erfolgt unter anaeroben Verhaltnissen.
Durch die gestoppte Sauerstoffzufuhr und den Sauerstoffverbrauch der Bakterien werden nach
kurzer Zeit sauerstofffreie Bedingungen erzeugt. In einigen Klaranlagen existieren fir diesen
Vorgang separat angelegte Denitrifikationsbecken, die dem Belebungsbecken nachgeschaltet sind.
Im Gegensatz dazu unterteilen andere Anlagen das Belebungsbecken in Nitrifikation- und
Denitrifikationszonen. Sauerstoff liegt nach der Nitrifikation/Denitrifikation nur noch molekular
gebunden vor. Bestimmte Bakterienarten nutzen den gebundenen Sauerstoff fir ihre
Stoffwechselprozesse. Dabei wird unter Verbrauch des Sauerstoffes Nitrat zu Stickstoff
umgewandelt, welcher als Gas in die Atmosphare entweichen kann.

Bei der biologischen Reinigung werden das Festbett- und das Belebtschlammverfahren
unterschieden. Anhand der angewandten Verfahrenstechnik erfolgt die Einteilung der Klaranlagen
in zwei Grundtypen. Bei Reinigung der Abwasser im Festbettverfahren erfolgt die Belebung der
Mikroorganismen auf einem Festbett (bepflanzter Bodenkdrper/Tropfkdrper). Das Festbett besteht
aus Elementen (z. B. Kunststoff oder Lavaschlacke), die eine hohe spezifische Oberflache
aufweisen und mit einem Biofilm aus Mikroorganismen bewachsen sind. Der fiir die Abbauprozesse
nétige Sauerstoff wird iber Membranbellfter oder Dusenrohre in Gegenstromrichtung zugefihrt. In
Anlagen, die im Belebtschlammverfahren reinigen, ist die aktive Biomasse nicht auf Tragerkorpern
fixiert, sondern schwimmt frei im Belebungsbecken. Eine Kombination beider Verfahrensweisen ist
méglich. Ublicherweise reinigen vor allem groRe Klaranlagen im Belebtschlammverfahren.
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Der Belebtschlamm enthalt zahlreiche Vertreter der Destruenten-Saprophagen-Nahrungskette (z. B.
Bakterien, Algen, Pilze, Ciliaten, Rotatorien- und Nematodenarten).

In Anlagen, in denen eine Eliminierung von Phosphatverbindungen auf biologische Weise erfolgt, ist
dem Belebungsbecken ein Anaerobbecken vorgeschaltet. Die hier eingesetzten Bakterien
verbrauchen aufgrund des fehlenden Sauerstoffes ihre ,Energiereserven® und nehmen dadurch im
nachfolgenden Belebungsbecken unter Sauerstoffzufuhr vermehrt Phosphate als versorgenden
Energielieferanten auf.

Im Nachklarbecken ruht das Abwasser fur einige Zeit, so dass sich die im Belebtschlammbecken
gebildeten schwer I6slichen Verbindungen als Belebtschlammflocken am Boden absetzen.
Mechanische Raumer reinigen den Boden des Beckens vom angesammelten Schlamm. Teile des
Schlammes werden als Rucklaufschlamm zurtck ins Belebungsbecken gepumpt, um die
vorhandenen Bakterien erneut zu nutzen. Der restliche Schlamm wird als Uberschussschlamm
eingedickt und in die Faulbehalter verbracht.

Die bei der biologischen Reinigung wirksamen Prozesse sind:
e Biologische Verfahren mit chemischen Reaktionen:

— Elimination: Anaerobbecken — Eliminierung von Phosphatverbindungen durch O2-Armut,

Oxidation: Belebungsbecken — aerober Abbau organischer Bestandteile zu anorganischen
Endprodukten (Festkdrper- und/oder Belebtschlammverfahren),

Nitrifikation: Belebungsbecken — Umbau der Stickstoffverbindungen durch Mikroorganismen
unter O2-Zufuhr zu Nitrat (NO3),

Denitrifikation: im anaeroben Teil des Belebungsbeckens — durch O2-Armut wird der Abbau von
Kohlenstoffverbindungen mit Hilfe von Nitraten durch Mikroorganismen angeregt. Nitrate
werden zu gasférmigem Stickstoff reduziert.

e Mechanische Verfahren:
— Separation: Nachklarbecken — Entfernung Belebtschlamm aus dem gereinigten Abwasser,

— Sedimentation: Nachklarbecken — Entfernung absinkbarer Stoffe.

3.25 Reinigungsstufe 3: Chemische Reinigung zur Phosphatelimination

Ist die Belastung des Abwassers durch Phosphate sehr stark, wird neben der biologischen
Reinigung in der dritten Reinigungsstufe eine Fallung der Phosphate herbeigefuhrt. Bei der
Simultanfallung werden in das Belebungsbecken meist Eisen- und Aluminiumsalze eingebracht, die
mit den Phosphaten schwer lI6sliche Verbindungen eingehen. Diese setzen sich im Nachklarbecken
als Flocken ab und kénnen zusammen mit dem Uberschussschlamm entfernt werden. Zum Teil
laufen die chemischen Prozesse auch als Vor- oder Nachfallung ab.

Die chemische Reinigungsstufe ist durch folgenden Prozess charakterisiert:

e Fallung: Belebungsbecken — Fallung von Phosphationen mit Eisen- und Aluminiumsalzen.
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3.2.6 Zusatzliche Reinigungsverfahren

3.2.6.1 Aktivkohle

In einigen Klaranlagen wird Aktivkohle zur Elimination schwer zu entfernender Substanzen
eingesetzt (z. B. in den Klaranlagen Boéblingen/Sindelfingen, Mannheim, Albstadt, Lautlingen,
Ravensburg, Kressbronn, Stockacher Aach, Emmingen-Liptingen, Hechingen, Gutersloh) (Mohl,
2014). Verwendet wird dabei Aktivkohle in Granulat- oder Pulverform, welche in Form eines letzten
Verfahrensschrittes als zusatzlicher Filter dienen kann. Es handelt sich um ein adsorptives
Verfahren, bei dem aus einer fluiden Phase geléste Substanzen und Spurenstoffe an der Oberflache
von Festkdrpern gebunden und somit aus dem Abwasser entfernt werden. Die Entfernung von
Arzneimitteln und organischen Spurenstoffen aus der gelésten Phase wird dadurch beglnstigt.
Dieses zusatzliche Reinigungsverfahren kann charakterisiert werden als:

e Adsorption: Aktivkohlefilter — Anlagerung Arzneimittel und organischer Spurenstoffe.

3.2.6.2 Filter vor Einleitung

In einigen Klaranlagen wird vor Ableitung des Abwassers in die Vorflut ein weiterer mechanischer
Reinigungsschritt ausgefuhrt. Das Abwasser wird nochmals Uber Sandfilter geleitet, um kleinste
Partikel zu entfernen. Dieses zusatzliche Reinigungsverfahren kann charakterisiert werden als:

e Filtration: Sandfilter — Entfernung von Schwebstoffen und daran gebundenen Spurenstoffen.

3.2.7 Schlammbehandlung

Die in der Klaranlage anfallenden Schldmme werden als Primar- bzw. Uberschussschlamm
(Rohschlamm) bezeichnet und der Schlammbehandlung zugefuhrt. Ziel ist es, den Gehalt an
organischen Kohlenstoffen weitestgehend zu minimieren und das Volumen zu reduzieren. Daher
wird der Schlamm durch Entzug von Wasser eingedickt. GroRere Klaranlagen verfliigen Uber
Faulbehalter, in die der eingedickte Rohschlamm eingeleitet wird. In den Behaltern wird er auf eine
Idealtemperatur von 36 — 37 Grad Celsius erwarmt und durch Rihrwerke oder Pumpen permanent
umgewalzt. Dabei zersetzen Bakterien die organischen Bestandteile des Schlammes. Das
entstehende Gas besteht hauptsachlich aus Methan und wird im Faulgasbehalter gesammelt. Es
kann in Blockheizkraftwerken in Strom und Warme umgewandelt werden.

Nach dem Ausfaulungsprozess des Rohschlamms (Verweildauer in den Faulbehaltern: bis zu 20
Tage) wird der stabilisierte Klarschlamm — bez. Faulschlamm — entnommen, weiter eingedickt
(statische Entwasserung durch Sedimentation) und maschinell entwassert (Zentrifugen,
Kammerfilterpresse, Siebbandpresse).

Der Rohschlamm aus Anlagen ohne Faulbehalter wird entweder direkt entwassert und entsorgt oder
den Faulbehaltern einer anderen Klaranlage zugefihrt.

Die bei der Schlammbehandlung wirksamen Prozesse sind:

e Schlammfaulung: Faultirme — anaerober Abbau organischer Bestandteile zu anorganischen
Endprodukten.
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Da Radionuklide aus dem Klarschlamm bei oder nach der Entsorgung grundsatzlich zu Expositionen
fuhren koénnen, werden die derzeitigen und zuklnftig zu erwartenden Wege der
Klarschlammentsorgung im Kapitel 3.5 beschrieben.

3.2.8 Naturnahe Nachbehandlung

Der biologischen Reinigungsstufe sind in einigen Klaranlagen Rieselfelder, Maandersysteme oder
Schonungsteiche nachgeschaltet (Ertl & Ginzel, 2000). Diese Anlagen dienen der weiteren
Verbesserung der Abwasserqualitat. Sie liegen meist aul3erhalb des Betriebsgelandes und verfliigen
uber keinerlei technische Ausstattungen (Beluftung, Zugabe von Flockungsmitteln, etc.). Die
Reinigung des Wassers von Schwebstoffen und die Angleichung der Wasserqualitat hinsichtlich
Sauerstoffgehalt an den nachfolgenden Vorfluter geschieht durch die lange Verweildauer im
naturlichen Teich oder auf Maanderstrecken. Sie betragt normalerweise einige Tage, kann bei
starkem Niederschlag auch kirzer sein, so dass der Schdénungsteich auch als
Regenrickhaltebecken dient.

3.3 Radionuklidumverteilung bei Prozessen in Klaranlagen

Die Aktivitatskonzentration im gereinigten Abwasser und die spezifische Aktivitat im Klarschlamm
sind Ergebnis des Eintrags von Radionukliden und der Wechselwirkungsprozesse in den
Klaranlagen selbst. Eine spezifische Analyse der Klaranlagenprozesse und ihrer Wirkung auf die
Radionuklidumverteilung tbersteigt den Rahmen dieser Arbeit. Da allerdings bei der Uberwachung
vom Abwasser und Klarschlamm auch die Frage zu beantworten ist, in welcher physikalischen
Phase (Abwasser, Klarschlamm, Gas) bestimmte Radionuklide zu erwarten sind, werden die
Prozesse im Weiteren daraufhin bewertet, ob sie fir bestimmte Radionuklide zu einer Anreicherung,
d.h. eine Erhéhung der spezifischen Aktivitdt flhren kénnen. Die zur Modellierung der
Radionuklidumverteilung heranzuziehenden Kenngré3en werden genannt.

e Sieben, Filtrieren, Zentrifugieren: Sind flr sich unspezifisch bezlglich der Radionuklidum-
verteilung. Reichern aber Stoffe an, die zuvor durch Sorption oder als Fallungsprodukt in / an die
feste Phase Ubergegangen sind.

e Ausgasen: In den biologischen Reinigungsstufen wird das Abwasser intensiv bellftet. Dabei
werden gasformig vorliegende Radionuklide aus dem Abwasser entfernt. Neben Edelgasen
kénnen auch gasférmige Verbindungen von anderen Radionukliden ausgasen. Dazu gehéren z.B.
C-14 als COg, oder 1-131 als Methyliodid (CHsl) sowie Rn-222.

— Kenngroe: Ostwald-Koeffizient

e Sorption / Desorption: Als physikalische Wechselwirkung von geldsten lonen mit (festen und
elektrisch negativ geladenen) Oberflachen; besonders ausgepragt bei Kationen. Nicht oder wenig
effektiv bei ungeladenen Atomen oder Molekilen. Sorption nimmt im sauren (und basischen)
Milieu ab.

— KenngréRe: Verteilungskoeffizient fest/geldst (Kd -Wert, in (AVV, 2020) K.>*-Wert genannt)
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e Fallung/Lésung: Chemische Reaktionen, abhangig vom Reaktionsmilieu (pH, Eh) und Reaktions-
partnern. Radium — Fallung als Sulfat; Uran: im neutralen pH-Bereich als 6-wertiges Uran |8slich
im oxidierenden Milieu, im reduzierenden Milieu 4-wertig und damit (weitgehend) unldslich.

— KenngroRe: Halbwertszeit fur die Anlagerung des Radionuklids r an Schwebstoffe in
Oberflachengewassern in s - Tanir

Ob die Prozesse als ,chemisch® oder ,biologisch® klassifiziert sind, ist flir die Radionuklid-
umverteilung unerheblich. Die Radionuklide sind bei allen Prozessen nur in Spuren- oder
Ultraspurenkomponenten vorhanden. Eine Ruickwirkung der Radionuklidumverteilung auf die
ablaufenden Prozesse ist daher auszuschlieBen. Eine Ubersicht (iber die chemischen
Charakteristika der Elemente, zu denen die in Klaranlagen besonders zu beachtenden Radionuklide
gehoren, ist in Tabelle 3-5 zusammengestellt.

Die dort aufgefiihrten KenngréRen K¢ und Tan, wurden der (AVV, 2020) entnommen. Sie dienen
hier nur als Anhaltswerte, da sie nicht reprasentativ fir Abwasser sind. Inwieweit die bei der
nuklearmedizinischen Applikation verwendeten Tragermolekile der Radionuklide bei den
Ausscheidungen oder Ableitungen noch das Verhalten der Radionuklide beeinflussen, ist derzeit
nicht mit Untersuchungsergebnissen belegt. Man kann aber davon ausgehen, dass der Stoffwechsel
von Patienten zu einem Abbau komplexer Molekdile fihrt und die Radionuklide sich im Wesentlichen
nach den chemischen Eigenschaften des zugehdrigen Elementes verhalten.

Tabelle 3-5: Charakterisierung des stofflichen Verhaltens von chemischen Elementen
in wassrigen Losungen mit Feststoffen. K5 und Tan aus (AVV, 2020)
Element Chemische Charakteristika Se(1-kg)* | Tam(d)**

H Wertigkeit +1; als Bestandteil des Wassermolekdls keine (entfallt, da (k.A.)
spezifische Wechselwirkung mit Feststoff; kann in die Luft / Teil des
Atmosphére verdunsten. Wassers)

C Wertigkeit -4; Hauptbestandteil aller organischen (k-A.) (k-A.)
Verbindungen. Abbaubar bis zu CO2.

Tc Neun unterschiedl. Oxid.-zustédnde (-1 bis +7) moglich. 200 0
Wichtigste Verbindungen +4, +5, +7

| Wertigkeit -1; als Halogen grundsétzlich gut im Wasser I8slich. | 5.000 1,5

Lu Lanthanoid. Wertigkeit (in wassrigen Ldsungen) +3; 5.000* 1,5%**

Sr Erdalkalimetall. Bildet geringldsliche Sulfate 200 0

Cs Alkalimetall. Bildet gut I6sliche Salze. 5.000 1,5

Ra Erdalkalimetall (+2); Bildet extrem geringldsliche Sulfate 100 0

U Als +6-wertiges Uranyl im Wasser I8slich, als +4-wertiges lon 18.000 2,5
im reduzierenden Mileu. Mitféllung mit Phosphat

* Konzentrationsfaktor fiir Schwebstoffe flir das Radionuklid r

** Halbwertszeit fiir die Anlagerung des Radionuklids r an Schwebstoffe in Oberflachengewassern in s

*** Werte von La (ibertragen

Quelle: Daten: AVV (2020), Chemische Charakteristika: Autoren aus Allgemeinquellen
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3.4 Hauptmassenstrome in Klaranlagen

Die zeitliche Entwicklung der Anzahl offentlicher Abwasserbehandlungsanlagen und der
behandelten Jahresabwassermengen seit 2007 ist in Tabelle 3-6 zusammengestellt. Es zeigt sich
eine deutliche Abnahme der Anzahl der 6ffentlichen Abwasserbehandlungsanlagen (Klaranlagen).
Grund dafur ist nach Angaben von (Durth & Kolvenbach, 2014) vor allem eine Abnahme der
Klaranlagen der GroRenklasse 2 (1000 — 5000 EW).

Tabelle 3-6: Zeitliche Entwicklung der Anzahl der 6ffentlichen Abwasserbehandlungs-
anlagen und der behandelten Jahresabwassermengen seit 2007

Jahr Offentliche Angeschlossene | Angeschlossene Jahres- Davon hausl. u.
Abwasserbehand-| Einwohnerwerte Einwohner abwassermenge betrieb.
lungsanlagen (EW) (E) Schmutzwasser
Anzahl In Mio. In Mio. In Md. m® In Md. m®
2007 9741 124,43 78,06 10,06 5,21
2010 9522 119,64 78,09 9,99 5,01
2013 9227 116,86 76,84 9,82 5,02
2016 9030 117,55 79,04 9,58 5,05
2019 8841 115,43 80,01 9,05 5,13

Datenquellen: (DeStatis, 2023b); Daten 2007und 2010: (Durth & Kolvenbach, 2014)

Die Abwassermengen je angeschlossenem Einwohner (E) sind in Tabelle 3-6 dargestellt. Zum
Vergleich sind auch die Werte der Wasserabgabe an Haushalte und Kleingewerbe sowie an
gewerbliche und sonstige Abnehmer mit dargestellt. Das Diagramm Abbildung 3-2 zeigt, dass die
Jahresabwassermenge seit 2007 leicht abgenommen hat, die Menge des hauslichen und
betrieblichen Schmutzwassers aber annahernd gleichgeblieben ist und grob mit der Menge der
Wasserabgabe an Haushalte, gewerbliche und sonstige Abnehmer Gbereinstimmt.

Abbildung 3-2: Einwohnerbezogenen Jahresmengen an Abwasser und darin enthaltenes
hausliches und betriebliches Schmutzwasser

140,0
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0,0
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m3*E

m Abwasser, ges. m¥E  mSchmutzw. m¥E  m\Wasserabgabe m*/E

Datenquelle: (DeStatis, 2023b); Daten 2007und 2010: (Durth & Kolvenbach, 2014) Bild: Autoren
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Als Bezug fir radiodkologische Abschatzungen sind in Tabelle 3-7 spezifische Klarschlammmengen
zusammengestellt. Die bei der Abwasserreinigung anfallende Menge an Klarschlamm-
Trockenmasse (TM) belauft sich auf ca. 190 g/m3. BezugsgréRRe fir Einwohner ist die Anzahl der an
die Klaranlagen angeschlossenen Einwohner (E). Danach ist derzeit mit Klarschlammmengen
(Trockenmasse, TM) von ca. 21-22 kg je angeschlossenem Einwohner und Jahr zu rechnen. In
Klaranlagen der GréRRenklasse 5 mit 200.000 angeschlossenen Einwohnern (ca. 300.000 EW) muss
man daher mit Kldrschlammmengen von jahrlich 4000 Mg bis 4500 Mg (TM) rechnen.

Tabelle 3-7: Spezifische Klarschlammmengen je angeschlossenem Einwohner E
Jahr Einwohner Klarschlamm | Jahresabwasser- | Spezifische Klarschlammmengen in
(E) gesamt menge Trockenmasse
Mio. Mio. Mg TR Mio. m? gTM/m® | kg TM/(Ea) |g TM/(E d)
2021 80,0* 1,718 k.A. (k.A.) 21 59
2019 80,01 1,740 9047 192 22 60
2010 78,09 1,887 9985 189 24 65
2007 78,06 2,056 10064 204 26 68

* Geschatzt von den Autoren

Quellen Jahresabwasser und Einwohner: (DeStatis, 2023a); Klarschlamm ((DeStatis, 2023f) (DeStatis, 2023e)), Daten 2007 und 2010
(Durth & Kolvenbach, 2014)

In der Veréffentlichung (Durth & Kolvenbach, 2014) wird auch die Struktur der Abwasserentsorgung
in Deutschland mit Bezug auf das Jahr 2010 vertiefend ausgewertet. Die in Tabelle 3-8
zusammengestellten Daten zeigen, dass die nach Anzahl meisten Klaranlagen eine Ausbaugroi3e
unter 5000 Einwohnerwerten besitzen. Der Anteil dieser (vielen) Anlagen an der Gesamtmenge an
gereinigtem Abwasser ist aber mit ca. 7% klein. In den Abwasserbehandlungsanlagen der
GroRenklasse 5 wird fast die Halfte des insgesamt angefallenen kommunalen Abwassers gereinigt
(Durth & Kolvenbach, 2014).
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Tabelle 3-8: GroBRenklassen der offentlichen Abwasserbehandlungsanlagen und
behandelte Jahresabwassermengen im Jahr 2010
GroRenklasse AusbaugroBe Offentliche Abwasser- behandelte
behandlungsanlagen Jahresabwassermenge
in EW Anzahl % Mio. m? %
Gk 1 <1.000 4153 43,1 113 1,1
Gk 2 1.000-5.000 2387 24,8 528 5,3
Gk 3 5.000-10.000 864 9 511 5,1
Gk 4a 10.000 - 50.000 1657 17,2 2740 27,4
Gk 4b 50.000 - 100.000 315 3,3 1373 13,8
Gk 5 >100.000 256 2,7 4722 47,3
Insgesamt 2010 9632 100 9988 100

Quelle: (DeStatis, 2023b), (Durth & Kolvenbach, 2014)

Einen Uberblick tber die technischen Verfahren zur Abwasserreinigung in den offentlichen
Abwasserbehandlungsanlagen enthalt Tabelle 3-9. Bezogen auf die angeschlossene Bevolkerung
im Jahr 2019 sind die Daten in Tabelle 3-7 dargestellt. Danach wird das Abwasser von mehr als
95% der Bevolkerung durch Klaranlagen mit biologischer Behandlung und mit zusatzlicher
Stickstoff- und Phosphorentfernung gereinigt.

Tabelle 3-9: Technische Verfahren zur Abwasserreinigung in den offentlichen

Abwasserbehandlungsanlagen (Bezug: 2019)

davon mit
An offentliche darunter mit
Abwasser- o
- s c 2 c
behandlungs . £9 £ o o c =
anlagen s P v oS Lo 9 s
angeschlossener 206 ¢ ecf 2cg 2B - -
- Q0SS C 3o 03 o o v © 5 ¢E £5 ¢
Anteil der =E35 o5 S a5 S == =25 0253
” £ & a— N — N L = = = e <
Bevolkerung o - £ o5+ D5 c 5 o 25 8 2=
335 AR - %S hos L0 o%
= [} = @ =) = G 5 = 5L ¢ = L c
s Em 80N SN c 0 ©To o no o
96,2% 0,0% 1,1% 95,1% 0,0% 0,2% 91,1%
Quelle: (DeStatis, 2023b)
3.5 Klarschlammentsorgung
Aufgrund von chemischen Belastungen mit Spurenelementen ist die fruher praktizierte

landwirtschaftliche Verwertung von Klarschlamm nur noch fir kleinere Klaranlagen zulassig (§ 15
AbwKIlarV). Als Entsorgungswege fir Klarschlamm werden weiterhin genutzt (siehe (DeStatis,
2023c), (Umwelbundesamt, 2018)):

e Verwertung bei landschaftsbaulichen Malnahmen, Rekultivierung von Bdden, ggf. nach
Vererdung, Kompostierung in eigenen Anlagen.
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o Thermische Behandlung in Kraftwerken, Zementwerken, Abfallverbrennungsanlagen.

Mit der Novellierung der AbwKIarV im Jahr 2017 wurden grofRe Klaranlagen mit Kapazitaten von
mehr als 50.000 EW bzw. 100.000 EW verpflichtet, nach einer Ubergangsfrist aus Klarschlamm mit
mehr als 20 g P je kg Trockenmasse und ggf. auch aus Asche aus der Klarschlammverbrennung
den Phosphor riickzugewinnen, um diese Ressource weiter als Diinger nutzen zu kénnen. Die ab
2029 (Anlagen mit Gber 100.000 EW) bzw. 2032 (Anlagen Uber 50.000 EW) vorgeschriebenen
Entsorgungswege flr Klarschlamm sind in Abbildung 3-3 dargestellt.

In diesem Zusammenhang ist darauf hinzuweisen, dass die Rickgewinnung von Phosphat mit
Fallungs- und Sorptionsprozessen verbunden ist und es bei diesen Prozessen auch zu
Mitanreicherungen von Radionukliden kommen kann. Bekannt ist, dass bei der Produktion von
Phosphatdiinger das vor allem in sedimentaren Phosphaterzen enthaltene Uran mit in den Dlnger
Ubertragen wird (IAEA, 2013). Inwieweit die P-Rickgewinnung aus Klarschlamm zu
Urananreicherungen oder Anreicherungen anderer Radionuklide fihrt, kann derzeit nicht
hinreichend bewertet werden.

Abbildung 3-3:  Zukinftige Entsorgungswege fiir Klarschlamm aus Klaranlagen iiber
50.000 EW

Kldarschlamm aus der

Abwasserbehandlung 2% P
(>50.000 EW) ¢

thermische
229% P = (2% P —} Behandlung $2%P —} Asche-Entsorgung

22% P ’ Asche-Langzeit-
deponierung

P-Riickgewinnung aus
Prozesswasser
Schlammwasser
Kldrschlamm

=2%P

thermische
Behandlung

22%P 22%P P-Riickgewinnung
aus Asche
oder stoffliche

Nutzung der Asche

Quelle: (Umwelbundesamt, 2018)
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4 Fokus der Recherchen: relevante Radionuklide

4.1 Natiirliche Radionuklide

Natirliche Radionuklide kommen sowohl als sehr langlebige primordiale Radionuklide, als
radiogene Radionuklide in Zerfallsreihen oder als kosmogene Radionuklide vor. Von den
primordialen Radionukliden kdnnen die extrem langlebigen mit Halbwertszeiten von mehr als 3E+10
Jahren (z.B. Lu-176, Re-187, Rb-87, La-138, Sm-147, Pt-190 u.a.) fir die Uberwachung des
Abwassers aus Strahlenschutzgriinden aufler Acht gelassen werden. Als relevante primordiale
Radionuklide verbleiben Th-232 (HWZ 1,41E+10 a), U-238 (4,47E+09 a), K-40 (1,25E+09 a) und
U-235 (7,04E+08 a). Von diesen Radionukliden zerfallt nur K-40 in (zwei) stabile Tochternuklide.
Th-232, U-238 und U-235 bilden Zerfallsreihnen. Von den radiogenen Radionukliden dieser
Zerfallsreihen sind einige sehr kurzlebige Gammastrahler (z. B. Ac-228, Bi-214, Pb-212, TI-208)
messtechnisch bedeutsam. Fir die Uberwachung des Abwassers sind diese Radionuklide nur
insoweit von Bedeutung, als sie fir die Bestimmung langerlebiger Radionuklide genutzt werden
kénnen. Von den kosmogenen Radionukliden ist Tritium (H-3) im Wasser praktisch stets vorhanden.
Auch Radiokohlenstoff (C-14) ist als Bestandteil von Lebewesen in allen Abwassern mit Biomasse
vorhanden. Weitere langlebige kosmogene Radionuklide (T12 > 100 a), die in der Atmosphare
gebildet werden und mit dem Niederschlagswasser zur Erdoberflache gelangen, sind u. a. Be-10,
Al-26, Si-32, CI-36, Ar-39, Kr-81. Alle diese Radionuklide sind als geowissenschaftliche Tracer
verwendbar, sind aber fir den Strahlenschutz in den natlrlicherweise im Wasser vorkommenden
Aktivitatskonzentrationen ohne Bedeutung.

Eine Zusammenstellung der ggf. im Abwasser vorhandenen natrlich vorkommenden Radionukliden
und eine Bewertung ihrer Relevanz fir die strahlenschutzseitige Uberwachung von Abwasser
enthalt Tabelle 4-1. Hinsichtlich der dort aufgefuhrten Detektion Uber die Gamma-Spektrometrie von
Tochternukliden ist zu beachten, dass eine quantitative Bestimmung ein Aktivitatsgleichgewicht
voraussetzt, dessen Einstellung im Einzelfall mehrere Tage (ggf. bis mehrere Wochen) dauern kann,
wobei in Abwasserproben nicht uneingeschrankt von einem Aktivitatsgleichgewicht zwischen
Mutter- und Tochternukliden ausgegangen werden kann. Da Klarschlamm im Prozess der
Abwasserreinigung Uber langere Zeit gesammelt wird, kann bei Klarschlamm ein
Aktivitatsgleichgewicht vom kurzlebigen Tochternukliden mit ihren Vorgangern eher angenommen
werden.

Tabelle 4-1: Natirlich vorkommenden Radionuklide und Bewertung (HWZ nach
(StrISchV, 2021))

Radionuklid | Zerfallsart HWZ Detektion! Anmerkungen und Bewertung der
Relevanz

H-3 Beta 12,4 a LSC (Liquid Bei hdheren Konzentrationen als im Niederschlag
scintillation ein Indikator fur anthropogenes H-3. Fur
counting) Uberwachung relevant

Be-7 EC 53,2d Gammaspektr. Geringe Relevanz (Qualitatssicherung)

C-14 Beta 5700 a LSC (Liquid Geringe Relevanz, ggf. bei Kldranlagen, in deren
scintillation Einzugsgebiet C-14 verwendet wird, zu prifen
counting,
accelerator
mass
spectrometry
AMS)
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Radionuklid | Zerfallsart HWz Detektion! Anmerkungen und Bewertung der
Relevanz
K-40 Beta, EC 1,3E+09a Gammaspekir. An chemisches Element Kalium gebunden.
Radiologisch ohne Bedeutung. Ggdf. als
Indikator flir Versalzungen verwendbar. Bedingt
relevant
Po-210 Alpha 138 d Alphaspekir. Geringe Relevanz
Pb-210 Beta 222 a Gammaspekir. Bei Anlagen nach Anhang 27, 29, 45 AbwV ggf.
relevant
Ra-223 Alpha 11,4d Gammaspektr. | Als naturliches Radionuklid der U-235-Reihe
(ggf. Uber wenig relevant. Nuklearmedizinische
Bi-211) Verwendung méglich.
Ra-224 Alpha 3,6d Gammaspektr. Radionuklid der Th-232-Reihe, wenn Ra-228
(auch Uber Pb- | bekannt ist, dann in der Regel mit abgedeckt.
212, TI-208) Wenig relevant
Ra-226 Alpha 1600 a Gammaspektr., | Indikator fir NORM. Bei Anlagen nach Anhang
Uber Pb-214, 27, 29, 45 AbwV in jedem Fall relevant.
Bi-214
Ra-228 Beta 5,8a Gammaspektr., | Indikator fir Th-232 Reihe (NORM). Bei
Uber Ac-228 Anlagen nach Anhang 27, 29, 45 AbwV ggf.
relevant.
Ac-227 Beta 21,8a Gammaspektr., | Wenig Vorkenntnisse, sehr hoher
Uber Th-227 Dosiskoeffizient. Als natirliches Radionuklid
der U-235-Reihe wenig relevant. Verwendet in
Isotopenproduktion fir die Nuklearmedizin.
Th-227 Alpha 18,7d Gammaspektr. | Thorium im (neutralen) Wasser weitgehend
immobil. Als kurzlebiges Radionuklid der U-
235-Reihe wenig relevant. Kann im
Zusammenhang mit nuklearmedizinischen
Anwendungen vorkommen.
Th-228 Alpha 1.9a Alphaspekitr,; Thorium im (neutralen) Wasser weitgehend
Gammaspektr. | immobil. In Abwasser wenig relevant. Ggf. im
Uber Ra-224, Klarschlamm relevant als Indikator fir NORM.
Pb-212, TI-208
Th-230 Alpha 75000 a Alphaspekitr. Wenig Vorkenntnisse, wegen geringer Mobilitat
eher wenig relevant
Th-232 Alpha 1,4E+10a | Alphaspekir.; Wegen geringer Mobilitdt eher wenig relevant
ICP-MS
Th-234 Beta 24d Gammaspektr. | Geringe Relevanz
U-234 Alpha 2,5E+05a | Alphaspektr., Bei natirlich vorkommendem Uran an U-238
ICP-MS gekoppelt. Durch U-238-Messungen
hinreichend abgedeckt. Wenig relevant
U-235 Alpha 7,0E+08a | Alphaspekir., Bei natirlich vorkommendem Uran an U-238
Gammaspektr. | gekoppelt. Ein vom natirlichen
Aktivitatsverhaltnis U-235/U-238 von ca. 5%
signifikant abweichendes Verhaltnis ist ein
Indikator fur kiinstlich verandertes Uran.
Bedingt relevant
U-238 Alpha 4,5E+09a | Alphaspekir., Grundsatzlich mobiles Radionuklid. Indikator fir
ICP-MS NORM. Relevant.
Gammaspekir.
(Uber Th-234,
Pa-234m)

Quelle: Autoren
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4.2 Radionuklide aus medizinischen Anwendungen in Diagnostik und Therapie

In der Medizin werden Radionuklide in der Diagnostik und Therapie eingesetzt. Eine Zusammen-
stellung von 49 derzeit in der Medizin verwendeten Radionukliden mit Angaben zum
Verwendungszweck enthalt Anhang Il, Tabelle 10-10. Von den dort genannten Verfahren dienen zur
Diagnostik:

e Szintigraphien, d.h. mit Gammakameras aufgenommene 2-D-Bilder von den mit Radiopharmaka
markierten Organen (Lunge, Herz, Nieren), dem Skelett, von Lymphknoten oder Schilddrisen,

e Aufnahmen von Geweben mit PET bzw. PET-CT (Positronenemissionstomographie), wobei
Positronen emittierenden Radiopharmaka (Z.B. F-18, Ga-68) zum Einsatz kommen,

e mittels SPECT-Technik (Single-Photon-Emissionscomputertomographie) aufgenommen 3-D-
Aufnahmen,

e als Tracer z.B. zur Analyse von Stoffwechselprozessen eingesetzte Radiopharmaka.

In der Therapie werden Radionuklide palliativ oder kurativ verwendet. Bei der Brachytherapie wird
eine Strahlenquelle mit nur geringer Reichweite (,brachy“ - kurz) direkt am Tumor platziert. Dies
kann sowohl als feste Strahlenquelle (z.B. in Drahtform) oder Uber mobile Tragermolekule erfolgen.
Die Tragermolekile haben die Aufgabe, das jeweilige Radionuklid gezielt in den Tumor
einzuschleusen. Die Verfahren werden daher auch als ,targeted radiotherapy“ bezeichnet. Als
Tragermolekul fur I1-131 dient zumeist Metaiodbenzylguanidin (MIBG). Andere Radionuklide, wie z.B.
Lu-177 werden an Eiweilverbindungen gekoppelt (Peptide Receptor Radionuclide Therapy, PRRT).
Werden Alphastrahler in einer ,targeted radiotherapy“ verwendet, dann ist dafiir die Abkirzung TAT
(targeted alpha-particle therapy) gebrauchlich. Ein relativ neues Verfahren insbesondere zur
Behandlung von Leberkrebs ist die selektive interne Radiotherapie (SIRT), bei der radionuklid-
beladene Mikroklgelchen in das Tumorgewebe eingebracht werden.

Radionuklideintrage in das Abwasser sind bei einem regularen Ablauf der nuklearmedizinischen
Verfahren vor allem durch Ausscheidungen entlassener Patienten zu erwarten, bei denen fir
diagnostische oder therapeutische Zwecke Radionuklide Gber Tragermolekiile in den Stoffwechsel
des Korpers eingebracht wurden. Bei Mikroklgelchen sollten die Radionuklide in den
Tragerkugelchen (Harzklgelchen) verbleiben.

Die Verwendung langerlebiger Radionuklide zum Herstellen von Praparaten mit kurzlebigen
Radionukliden (,Abmelken einer Radionuklid-Kuh*) aber auch die Therapie in separaten
Behandlungsraumen (Therapiestationen) fiihren kaum zu Ableitungen, da die Abwasser aus solchen
Einheiten in Sammeltanks aufgefangen werden und Ableitungen erst nach hinreichendem Abklingen
stattfinden.

Fir die Recherchen wurden folgenden nuklearmedizinisch genutzte Radionuklide als besonders
wichtig angesehen:

e Tc-99m, I-131, Lu-177

Jedoch zeigte die Recherche, keine nennenswerten Arbeiten zu Lu-177 im Abwasser, vgl. Kapitel 6.
Auch zu anderen, derzeit in klinischen Forschungen genutzten Radionukliden, wie Y-90, Ho-166,
Ra-223 finden sich kaum Informationen in der Literatur zu Abwasser (siehe Kapitel 6).

57



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Oko-Institut eV, Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

Fir die Uberwachung des Abwassers ist zu beachten, dass es bei der Produktion der Radionuklide
zur Mitproduktion von anderen radioaktiven Isotopen des jeweiligen chemischen Elementes
kommen kann, die mit den chemischen Verfahren bei der Herstellung der Praparate nicht abgetrennt
werden. Solche langerlebigen Radionuklide sind z.B. Lu-177m, Tc-99 sowie |-129. Sowohl Tc-99
(Halbwertszeit 2,15E+05 a) als auch 1-129 (Halbwertszeit 1,6E+07 a) benétigen spezielle
Messverfahren, um auf den Umweltniveau messbar zu sein (Nies et al., 2010).

Das Lu-177 fir nuklearmedizinische Anwendungen kann auf zwei Wegen hergestellt werden. Der
direkte Herstellungsweg basiert auf der Neutronenbestrahlung von Lu-176-Targets und die
78Lu(n,y)"""Lu-Reaktion. Bei dieser Herstellung enthalt das Praparat das langerlebige Lu-177m
(T1/2 = 160 d). Wird das Lu-177 Uber die Reaktion 76Yb(n,y)"""Yb — """Lu hergestellt, entsteht kein
Lu-177m, es ist eine chemische Trennung von Lu-177 von den Yb-176-Targetatomen nétig. Fur die
Uberwachung von Abwasser sollten Messungen von Lu-177m berlicksichtigt werden.

4.3 Radionuklide in Forschungseinrichtungen und Laboren

Nach Angaben in (BMUV, 2020a) gab es in Deutschland am 31.12.2018 zusatzlich zu den ca. 2500
Genehmigungen fur die (nuklearmedizinische) Anwendung von Radionukliden am Menschen ca.
6400 Genehmigungen fur Unternehmen und Einrichtungen in Forschung und Lehre sowie Industrie
und gewerbliche Wirtschaft zum Umgang mit radioaktiven Stoffen. Ein Groldteil dieser
Genehmigungen lasst den Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen zu (siehe Tabelle 4-2).

Tabelle 4-2: Zahl der Genehmigungen nach § 7 StrISchV (Stand: 31.12.2018) (Datenquelle:

BMU 2020 - Jahresbericht Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung 2018)

Genehmigungsgegenstand Anwendung am | Forschung und Industrie, Sonstige (z.B.
Menschen Lehre ohne gewerbliche Behorden)
Anwendung am| Wirtschaft
Menschen

Umgang mit radioaktiven Stoffen 2468 1793 4629 715
Umgang mit ausschlielich 727 655 3475 (k.-A.)
umschlossenen radioaktiven
Stoffen
Umgang mit offenen radioaktiven 1741 1138 1154 (nicht
Stoffen eingeschlossen ermittelbar)

Quelle: Autoren

Angaben zu den in Forschung, Lehre oder Industrie als offene Strahlenquellen gehandhabten
Radionuklide sind in den Jahresberichten des BMU/BfS nicht aufgefiihrt. Es ist aber bekannt, dass
vor allem in der biotechnologischen und pharmazeutischen Forschung H-3, C-14, P-32, P-33 und
S-35 als Stofftracer fur das Verhalten der zugehdrigen Elemente in molekular-biologischen
Prozessen verwendet werden. In Tabelle 4-3 sind Gesamtaktivitdten aufgefuhrt, die in den jeweiligen
Jahren nach Deutschland eingefiihrt wurden. Fir C-14, P-32, P-33, S-35 ist ein direkter Bezug zu
den in Forschung und gewerblicher Wirtschaft verwendeten Aktivitaten als gegeben anzunehmen.
Beim Tritium ist ein Grof3teil der Aktivitat auf Konsumguter zurlickzuflihren, deren Entsorgung zwar
zu erhéhten Tritiumkonzentrationen in Deponiesickerwasser fuhrt, aus denen jedoch keine Eintrage
in das (kommunale) Abwasser zu erwarten sind.
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Tabelle 4-3: Aktivitdt von eingefiihrten Radionuklide in GBq

Jahr H-3 C-14 P-32 P-33 S-35 Referenz
2019 11.804 2.089 360,2 342,2 (BMUV, 2020b)
2018 1.812.675 147 1 804,8 (BMUV, 2019)
2017 9.419 475 196,8 (BMU, 2018)
2013 67.494 722 2.331 336 (BMUB, 2014)

Quelle: s. Spalte Referenz

Ein allgemeiner Eintrag der in Tabelle 4-3 genannten Radionuklide in das kommunale Abwasser ist
nicht zu erwarten, da die Verwendung der Radionuklide in offener Form mit Genehmigungen
verbunden ist. Obwohl die Genehmigungen Einleitungen in das Abwasser begrenzen, sind in
Kommunen, in denen Labors oder Forschungseinrichtungen mit den in Tabelle 4-3 genannten
Radionukliden umgehen, auch Eintrage in das Abwasser moglich.

4.4 Atmospharischer Fallout durch kerntechnische Unfédlle oder Kernwaffen-
versuche

Aus kerntechnischen Unfallen mit einem gro3flachigen Fallout kdnnen folgende Radionuklide in die
Kanalisation und Klaranlagen gelangen (ANoPI, 2022):

e Kr-85, Xe-133, 1-131, Te-132, Cs-134, Cs-137, Mo-99, Zr-95, Ru-103, Ru-106, Ba-140, Ce-141,
Ce-144, Sr-89, Sr-90, Np-239, Pu-238, Pu-239, Pu-240, Pu-241, Cm-242.

Die Edelgase Kr-85, Xe-133 sind fiir die Uberwachung von Abwasser wenig relevant. Von den
anderen in (ANoPI, 2022) genannten Radionukliden waren nach dem Tschernobyl-Unfall

e kurzzeitig relevant: 1-131, Ru-103, Te-132,

e langerdauernd vorhanden: Cs-137, Sr-90, Cs-134.

4.5 Bei den Recherchen besonders beachtete Radionuklide

Die Zahl der Radionuklide, die als Folge der Verwendung in der Medizin, der Forschung oder als
Folge eines friheren oder mdglichen Fallouts im Abwasser oder Klarschlamm vorkommen kénnen,
ist, wie die vorhergehenden Kapitel gezeigt haben, sehr umfangreich. Nach den bisherigen
Erfahrungen sind nuklearmedizinische Radionuklide, die in der natlrlichen Umwelt verbreitet
vorkommenden Fallout-Nuklide Cs-137 und Sr-90 sowie die naturlich vorkommenden Radionuklide
H-3, Be-7, Pb-210, Ra-226, U-238 als Indikatoren von besonderer Bedeutung. in Tabelle 4-4 sind
diese Radionuklide kurz charakterisiert.
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Tabelle 4-4: Fiir die Recherchen besonders zu beachtende Radionuklide
Radionuklid Zerfallsmodus HWzZ Herkunft*
H-3 B- 123 a Umwelt (natirlich), Kerntechnik,
Konsumguter (bei Deponien)
Be-7 53d Umwelt (natirlich)
Tc-99m B- 6h Medizin
1-131 B- 8d Medizin, Fallout Fukushima
Lu-177 B- 6,6 d Medizin
Lu-177m B- 160,3 d Medizin
Sr-90 B- 28,8 a Kerntechnik; Umwelt
Cs-137 B- 30,0 a Kerntechnik; Umwelt
Pb-210 B 222 a NORM
Ra-226 a 1600 a NORM
U-238 o 45E+9a NORM

*Weitere Arten von lokalen oder regionalen Nuklearereignissen, wie sie im 3. Entwurf des Allgemeinen Notfallplans des Bundes nach
§ 98 des Strahlenschutzgesetzes (ANoPI, (ANoPI, 2022)) aufgefiihrt werden, werden hier nicht betrachtet.

Quelle: Autoren
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5 Rechercheergebnisse zur Radioaktivitat im Abwasser und Klarschlamm nach den
Unfaéllen in Tschernobyl und Fukushima

Das folgende Kapitel gibt einen Uberblick (ber die recherchierten Arbeiten und deren Inhalten zu
Untersuchungen der radioaktiven Belastung von Klarschlamm nach dem Unfall in Tschernobyl und
Fukushima. Eine Uberblicksartige Darstellung der Arbeiten hebt die wesentlichen Erkenntnisse
hervor und stellt diese, sofern sinnvoll und mdéglich, vergleichend gegentiber. Eine ausfihrlichere
Beschreibung der Inhalte ist Gegenstand der Kapitel 5.2 und 5.3. Das Unterkapitel 5.4 geht kurz auf
die internationalen Regelungen und Empfehlungen zum Umgang mit Klarschlamm hinsichtlich der
Entsorgung oder Verwertung ein. Es zeigt sich jedoch, dass die Radioaktivitat im Klarschlamm eine
unterordnete Bedeutung hat.

Insgesamt machen die Ergebnisse deutlich, dass die Klarschlamme auch 30 Jahre nach dem Unfall
von Tschernobyl auf die anhaltende Cs-137-Kontamination reagieren und die Messungen als eine
Datenbasis fiir kiinftige Uberwachungsmafnahmen nach jedem kerntechnischen Unfall dienen
koénnen.

Da der Klarschlamm in Japan grundsatzlich getrocknet und im Nachhinein bei 800°C bis 850°C zur
Klarschlammasche verbrannt wird, behandelt die Forschung in Japan vordergriindig die Aspekte der
Radioaktivitdt in der Klarschlammasche. Die Inhalte einiger Arbeiten werden hier kurz
wiedergegeben, wobei der Fokus auf die Informationen zu nicht verbranntem Klarschlamm -
insofern beschrieben — gelegt wird. Weiterhin muss bei der Interpretation der Daten und dem
Vergleich mit den Daten aus Japan beachtet werden, dass dort die getrennte Kanalisation im
Unterschied zur europaischen gemischten Kanalisation ublich ist.

5.1 Zusammenfassende Darstellung der recherchierten Publikationen

Einige Arbeiten werten neben den Radionukliden aus dem Unfall in Tschernobyl (Cs-137/-134 und
[-131) auch die Radionuklide aus, welche aus den medizinischen Behandlungen in Krankenh&usern
stammen ((Barci-Funel et al., 1993), (Fischer & Yokoo, 2014), (Zannoni et al., 2019)). Sie bringen
die beiden Bereiche, qualitativ oder auch quantitativ, in Zusammenhang. Darlber hinaus wird haufig
auch der Bezug zu den Kernwaffentests in den 60er Jahren als wesentliche Quelle der
radiologischen Belastung genommen und ein Vergleich (zumeist qualitativ) gemacht ((Imhoff et al.,
1988), (Zannoni et al., 2019)).

Eine Ubersichtliche Darstellung der Messwertbasis aus Deutschland liefert Imhoff et al. (1988) und
zeigt, dass unmittelbar nach dem Unfall von Tschernobyl die Radioaktivitat in den Klarschlammen
weit Uber den Werten nach den Kernwaffentests lag, insbesondere wegen des hohen Anteils an
kurzlebigen Spaltprodukten, wie 1-131. Nach zwei Monaten sank die Radioaktivitat auf das Niveau
der Werte nach den Kernwaffentests. Bis auf einige wenige Ausnahmen sind die gemessenen Werte
der Aktivitaten im Klarschlamm mit den Aktivitdten in den obersten Schichten des Bodens
vergleichbar. Fir die erste Abschatzung der potenziellen radiologischen Belastung von Schlammen
kénnen also Werte der Bodenanalysen des Einzugsgebietes — wenn verfligbar — genutzt werden. In
der Arbeit wurde das Verhaltnis der Aktivitatskonzentrationen von Cs-134 und Cs-137 im Schlamm
von 0,45 fir den Monat Mai 1986 berechnet, welches auf den Fallout aus Tschernobyl klar
hindeutete. Weil die Radioaktivitat in den Klarschlammen in einem Zeitraum von 3 oder 4 Monaten
nach dem Tschernobyl-Unfall auf nur 10% des Ausgangswertes gesunken ist (dies insbesondere
wegen der relativ kurzen Dauer des Fallouts fur die langlebigen Radionuklide wie Cs-137), kommen
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die Autoren zum Schluss, dass eine Ausbringung von Schlammen nach einer ausreichend
kontrollierten Lagerung und Kontrollmessungen maoglich ware.

Die Publikation (Steinhausler et al., 1988) behandelt die Umweltauswirkungen des Fallouts nach
dem Unfall des Kernkraftwerks Tschernobyl im Bundesland Salzburg in Osterreich, das die hchsten
Casium-Bodenablagerungen in Westeuropa infolge des verstarkten Washouts wahrend des
Durchzugs der Fallout-Wolke nach dem Unfall in Tschernobyl verzeichnete. Die Arbeit beschreibt
die Kontamination der urbanen Strukturen mit deren Oberflachen, bewertet deren riickhaltende
Wirkung, die bei raueren Materialien deutlicher ausgepragt ist, und flhrt in dem Zusammenhang
auch die ermittelten monatlichen Mittelwerte der spezifischen Cs-137-Aktivitat im Klarschlamm aus
verschiedenen Klaranlagen des Bundeslandes im Zeitraum von Juni 1986 bis Marz 1987 auf. Die
Ergebnisse zeigen, wie sich die Auswaschung (Run-offfy und der Fallout sowie
DekontaminationsmafRnahmen in einem Siedlungsgebiet auf die Kontaminationen im Klarschlamm
direkt auswirkten. Insgesamt erlaubt die in der Publikation prasentierte Datenlage eher eine
qualitative Bewertung.

Barci-Funel et al. (1993) weist nach, dass Klarschlamme empfindliche Indikatoren fur die
freigesetzten radioaktiven Stoffe nach einem Fallout oder auch aus der Medizin sind. Es wurden
nachweisbar Konzentrationen von Cs-134 und Cs-137 in Sudfrankreich gemessen, die aus dem
Fallout von Tschernobyl stammen. Die Arbeit ermittelte das flir den Fallout aus Tschernobyl typische
Verhaltnis der Aktivitatskonzentrationen von Cs-134 und Cs-137 von 0,45 im Klarschlamm. Zum
Vergleich: fur den Fallout in Fukushima lag das Verhaltnis Cs-134/ Cs-137 bei 0,82 — 0,90 (Kamei-
Ishikawa et al., 2013). Die Autoren diskutieren im Weiteren die radiologische Belastung vom
Schlamm aus medizinischen Anwendungen und zeigen in einer vergleichenden Darstellung die
Beitrage verschiedener Behandlungsarten.

Mit der Modellierung zur Bewertung der radiologischen Belastung der stadtischen Oberflachen und
folglich des Abwasserbehandlungssystems nach einem Fallout aus Tschernobyl bzw. Fukushima
befassen sich die Publikationen (Gallego, 2006) und (Pratama, Yoneda, et al., 2018). Gallego
(2006) stellt die Entwicklung des Modells MUD vor, das aus zwei Teilmodellen besteht: das erste
beschreibt das Verhalten der Radionuklide in stadtischen Gebieten (radiologische Belastung von
Oberflachen und deren Versiegelungsgrade), das zweite die Radionuklidmigration in
Entwasserungssystemen (gemischte und getrennte Kanalisation) und Klaranlagen sowie im
Klarschlamm. Das Modell bildet die Behandlungsstufen der Klaranlage mit Aufteilung der Cs-137-
Fraktionen ab. Es wurde mit Hilfe der Messwerte von Cs-137 im Klarschlamm der Klaranlagen in
Lund und in Gavle in Schweden infolge des Tschernobyl-Unfalls validiert. Durch eine
Sensitivitatsanalyse konnten die Autoren die wesentlichen Parameter der Radionuklidverbreitung
identifizieren, die sich je nach Deposition (nass/trocken) unterscheiden. Im Hinblick auf die
Klaranlagen und den Klarschlamm ist der Zulauf (vgl. Abbildung 3-1) ein empfindlicher Parameter,
der bei trockenem Wetter in die Klaranlage gelangt. Weiterhin sind es die Kapazitat der Staurdume
in der Kanalisation und der Kd-Wert. Pratama, Yoneda, et al. (2018) haben das Modell MUD an die
Verhaltnisse nach dem Unfall in Fukushima in Japan angepasst und erweitert und eine Simulation
der Verlagerung der Radiocasiumkontamination in der Kanalisation von drei stadtischen Gebieten
durchgefuhrt. Die Arbeit identifizierte die zwei wesentlichen Komponenten der Prozesse im
Trennsystem der Region, die zur Kontamination von Klarschlamm beitragen: eine fluktuierende
Komponente durch Niederschlagsanteil im Schmutzwassersystem zusammen mit der Infiltration des
Fremdwassers und eine Basiskomponente durch die menschlichen Ausscheidungen, die
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unabhéangig von der Niederschlagsmenge standig in die Kanalisation gelangen. Darauf baute eine
Folgearbeit (Pratama, Takahara, et al., 2018) auf, die eine Methode entwickelte, um aus dem Zufluss
von Radiocasium in die Klaranlage die tagliche Menge des ausgeschiedenen Radiocasiums pro
Person zu berechnen und durch eine Ruckwartsrechnung im biokinetischen Modell die
Personendosis abzuschatzen.

Die Arbeit (Kavtukha et al., 1999) aus Weildrussland konkretisiert die Hauptorte der radioaktiven
Ablagerungen im Abwasserbehandlungssystem nach dem Unfall in Tschernobyl: die Bereiche der
Filtration, Orte mit Schlammablagerung und die Belebungsbecken der biologischen Behandlung. Die
Publikation ist leider bis auf den englischen Abstrakt in russischer Sprache erfasst und zurzeit nicht
zuganglich.

Ein gelungener Vergleich der Messdaten im Klarschlamm aus Fukushima mit denen aus
Mitteleuropa nach Tschernobyl ist in der Publikation (Fischer & Yokoo, 2014) zu finden. Dabei
werden unterschiedliche Trends aufgrund des in Japan ublichen Trennsystems festgestellt, welche
mogliche Diskrepanzen in den ermittelten Daten generell fir solche Vergleiche erklaren. Fur die
routinemalige Radioisotopeniberwachung zeigen die Autoren, dass die Messdaten von
Klarschlamm aus Japan fir die Vorhersage von Trends gut anwendbar sind, und zwar insbesondere
beim Vergleich mit historischen Daten wie den Emissionen aus Tschernobyl. Die Cs-137-Daten
lassen auch einen starken Beitrag der Niederschlage zu Auswaschung und Migration erkennen.
Aufgrund der Vergleichbarkeit der Klimasysteme und der Bodennutzung in beiden Regionen
(Mitteleuropa und Japan) ware es sinnvoll, auch die an Verwitterung und Erosion der abgelagerten
Radioisotope beteiligten Prozesse sowie die bei der Abwasserbehandlung ablaufenden Prozesse
weiter zu untersuchen und zu quantifizieren. Medizinische Isotope wie 1-131 kdnnen fur eine
Uberwachung von Bedeutung sein, aber es ist wichtig, sie von Emissionen aus den Kernkraftwerken
zu unterscheiden. Die in der Publikation (Fischer & Yokoo, 2014) erfassten Messwerte stellen eine
gute Datenbasis dar, die im Rahmen der hier durchgefihrten Untersuchungen genutzt werden
konnte.

Zannoni et al. (2019) weisen nach, dass die Klarschlamme auch 30 Jahre nach dem Unfall von
Tschernobyl auf die anhaltende Cs-137-Kontamination reagieren kénnen und die Messungen als
Datenbasis fur kiinftige Uberwachungsmafinahmen nach jedem kerntechnischen Unfall dienen. Die
Autoren haben mit Hilfe eines hybriden geostatistischen Modells gezeigt, dass die raumliche
Variabilitat der Cs-137-Aktivitat im Klarschlamm mit der Bodenkontamination durch den Fallout von
Tschernobyl Ubereinstimmt. Demnach gibt es unterschiedliche Trends der Cs-137-Aktivitats-
konzentration in den Klarschlammen, welche auf den horizontalen Transport von Cs-137 hindeuten.
Die Studie zeigt, dass es zu einer groRen Verlagerung von Cs-137 kommt und der Trend in
Verbreitung von Cs-137 im Klarschlamm mit den geografischen Merkmalen des Untersuchungs-
gebiets (wie die Nahe zum Fluss, jahrlicher Niederschlag oder die Run-off-Prozesse und die Lange
der die jeweilige Klaranlage versorgenden Abwasserkanale), dem Fallout des Kernkraftwerkunfalls
von Tschernobyl und den friiheren atmospharischen Kernwaffentests zusammenhangt. Zu einem
ahnlichen Ergebnis kommen Publikationen (Pratama, Takahara, et al., 2018; Pratama, Yoneda, et
al., 2018), die sich mit der Modellierung der Verlagerung der Radiocasiumkontamination in der
Kanalisation von drei stadtischen Gebieten befassten und den Einfluss der Ingestion von
Radionukliden durch die Bevdlkerung (insb. Cs-137) auf die radiologische Belastung von
Klarschlamm nach dem Kernkraftwerkunfall in Fukushima untersuchten (siehe weiter oben).
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(Kamei-Ishikawa et al., 2013) fuhrten Messungen von Cs-134 und Cs-137 sowie von stabilem
Casium, Rubidium und Kalium in einer Klaranlage nérdlich des verungliickten Kernkraftwerkes
Fukushima-Daiichi von Juli bis Dezember 2011 durch. Sie verglichen Messwerte aus den Proben
von Abwasser am Zulauf und vom geklarten Wasser am Ablauf der Klaranlage sowie Proben von
Klarschlamm nach Entwéasserung und der Klarschlammasche nach der Verbrennung. Die Werte
zeigen, dass etwa 10 % des in die Klaranlage gelangten Casium in den Klarschlamm Ubertragen
werden und im Verbrennungsprozess nur eine kleine Menge von Casium in die Luft freigesetzt wird.
Das Rubidium scheint dabei ein gutes Analogon flr Casium im Abwasserbehandlungsprozess zu
sein. Die Arbeit hat das Verhaltnis Cs-134/Cs-137 von 0,82 — 0,90 im Klarschlamm ermittelt (vgl.
weiter oben).

Die meisten japanischen Autoren befassen sich im Zusammenhang mit der radiologischen
Belastung des Abwassers nach dem Fukushima-Unfall mit der Fragenstellung der Verbrennung von
Klarschlamm und der Klarschlammasche, welche fir den spezifischen Umgang in Japan von
Bedeutung ist. Einige Teilergebnisse sind fir die hier durchzufiihrenden Untersuchungen relevant.
(Kozai et al., 2015) hat Proben der Klarschlammasche auf die Anreicherung von ggf. vorhandener
Radioaktivitat im Zuge der Klarschlammverbrennung analysiert. Hoch aufkonzentriertes Casium
wurde in Klarschlammaschen nach dem Fukushima-Unfall identifiziert, wobei die Konzentration je
nach der Abwasserbehandlungsanlage schwankte. Es wurde im Weiteren die Auswirkung der
Behandlungsmethoden von Klarschlammasche auf die Reduktion von Casium ermittelt und die
mineralischen Phasen als beitragend zur besseren Ruckhaltung von Casium identifiziert. Eine
weitere Arbeit zu dem Thema — (Shiota et al., 2015) — untersuchte das Ruckhalten von Casium in
der Klarschlammasche und in der Asche nach der Verbrennung von Abfall. Ausgehend aus der
direkten Speziation von Spurenelementen konnte gezeigt werden, dass die Speziation von Asche
aus Abfall und Klarschlamm sich voneinander unterscheiden: wahrend die Abfallasche der CsCI
ahnlich ist, ist die Klarschlammasche dem Pollucit® ahnlich. Dadurch wird auch die Loslichkeit von
Casium beeinflusst.

In (Tsushima, 2017) wurde die Anreicherung von Radionukliden in Abwasserbehandlungsanlagen
nach dem Fallout aufgrund des Unfalls im Kernkraftwerk Fukushima untersucht. Das Verhalten
radioaktiver Stoffe wahrend der Abwasserbehandlung wurde in vier Klaranlagen in den Regionen
Tohoku und Kanto in Ostjapan analysiert und der Mechanismus der Anreicherung radioaktiver Stoffe
wahrend des Schlammbehandlungsprozesses von Juli 2011 bis Marz 2013 untersucht. Die gréf3ten
Mengen radioaktiven Materials sammeln sich demnach im Belebungsbecken an und werden dann
im Laufe des Kondensationsprozesses im konzentrierten Schlamm eingeschlossen. Dies stimmt mit
dem Ergebnis aus (Kavtukha et al., 1999) Uberein, das unter anderem auch das Belebungsbecken
der biologischen Behandlung als Anreicherungsort identifizierte. Darliber hinaus wurden numerische
Simulationen durchgeflihrt, um Dosiswerte flir eine sichere Handhabung des kontaminierten
Klarschlamms abzuleiten. Die Werte lagen unter 1 uSv/h pro Arbeiter.

5 Pollucit (IMA-Symbol Pol) ist ein selten vorkommendes Mineral aus der Mineralklasse der ,Silikate und
Germanate” mit der chemischen Zusammensetzung Cs(Si2Al)Os-nH20 und damit chemisch gesehen ein
wasserhaltiges Casium-Silikat mit zusatzlichen Sauerstoffionen. (https://www.wikiwand.com/de/Pollucit)
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5.2 Tschernobyl

(Imhoff et al., 1988) Investigations on the concentration of radionuclides in sewage sludges
of Ruhrverband wastewater treatment plants 1960 through to 1986

Der Ruhrverband in Nordrhein-Westfalen betreibt seit mehr als hundert Jahren kommunale
Klaranlagen. Seit dem Jahr 1960 untersucht der Ruhrverband die Uberwiegend anaerob
ausgefaulten Klarschlamme auf Radioaktivitat. Auf diese Weise konnte die zusatzliche Belastung
durch Fallout und Auswaschung nach dem Reaktorunfall am 26. April 1986 in Tschernobyl genau
erfasst werden. Die Publikation beschreibt die Auswirkungen des Tschernobyl-Unfalls auf
Flusswasser, Trinkwasser und auf Klarschlamme. Sie prasentiert die Messwerte nach April 1986
sowie die Messwerte in den Jahren 1960 bis 1968, in denen die Kernwaffentests stattfanden und
bringt die radiologischen Belastungen dieser Ereignisse in Zusammenhang.

Der Beitrag zur radiologischen Belastung von Abwassern und somit auch des Klarschlamms wurde
insbesondere durch die Ausschwemmungsprozesse (Run-off Prozesse) nach den Niederschlagen
verursacht. Die Radioaktivitat von Klarschlammen diente als ein Indikator, um das
Gefahrenpotenzial des Unfalls insgesamt besser abzuschatzen. Die chronologische Auflistung der
Ergebnisse von y-spektrometrischen Untersuchungen von Schldammen aus den verschiedenen
Anlagen offenbarte, dass die Aktivitat von Cs-137 und [-131 in der gleichen GroRRenordnung lag, wie
in der Oberflachenschicht der Béden in der Region. Im Weiteren wurden die Radionuklide des
"jungen" Spaltproduktgemisches nachgewiesen: Te-132, 1-132, Ru-103, Ru-106/Rh-106, Ba-140,
La-140, Cs-134 und Cs-136.

Die Messwerte der spezifischen Aktivitat von 1-131 und Cs-137 in Klarschlamm in den einzelnen
Klaranlagen sind in Tabelle 5-1 (bezogen auf die Trockensubstanz) aufgefiuhrt. Der
Akkumulationseffekt von Radionukliden in Schlammen resultiert laut den Autoren aus Sorption,
Ausfallung und Inkorporation durch Mikroorganismen in Abhangigkeit von den chemischen
Eigenschaften der jeweiligen Radionuklide. Die grofe Variation der Messwerte wurde durch die
unterschiedlichen topographischen  Strukturen und Niederschlagsintensitdten in  den
Einzugsgebieten begrindet. Aus der Chronologie der Messwerte der einzelnen Klaranlagen ist der
rasche Rickgang der |-131-Aktivitat ersichtlich. Die Autoren weisen darauf hin, dass aufgrund der
unterschiedlichen Eigenschaften der Schldamme und unterschiedlicher Verweilzeiten in den
einzelnen Schlammfaulbecken die Ergebnisse zwischen den einzelnen Klaranlagen nicht direkt
vergleichbar sind.

Der Vergleich der spezifischen Aktivitadten mit den Messungen in den 60er Jahren zeigte, dass Uber
40% der Proben eine spezifische Aktivitat Gber 3.700 Bag/kg in der Trockensubstanz unmittelbar nach
der Einstellung der Atomtests in der Atmosphéare im Jahr 1963 aufwiesen (Restliche-B-Aktivitat). Die
Hochstwerte erreichten 8.800 Bg/kg im Jahr 1962 und 10.100 Bg/kg im Jahr 1963. Die Werte lagen
also in der gleichen Gréfenordnung wie die Messwerte nach dem Unfall in Tschernobyl. Nach der
Einstellung der Atombombentests sanken die spezifischen Aktivitaten von Klarschlammen aus dem
Fallout in den sechziger Jahren, bis in 90% der Proben Werte zwischen 200 und 900 Bg/kg im Jahr
1968 feststellbar waren. Im Zuge des Unfalls von Tschernobyl stiegen die spezifischen Aktivitaten
steil an, insbesondere die von I-131-Aktivitat. Fur eine kurze Zeit wurden die Werte von 1963 deutlich
Uberschritten, und zwar mit Héchstwerten von etwa 60.000 Bg/kg. Nach Juli 1986 sank die Aktivitat
auf das Niveau von vor den Jahren 1962/1963.
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Tabelle 5-1: Messwerte der spezifischen Aktivitdt von I-131 und Cs-137 in
Klarschlammproben
Datum Kldranlage Probe 1134 Cs-137 Aktivitat
total
(Ba'kg) (Ea'kg) (Ba/ke)

2251858 | Duisburg-Kailerfeld Ausgefautter Schiamm 1600 2700 20,14
A0.5.1928 520 2810 12,27

SUE. 1588 340 1830 @510
19.8.1538 110 1910 7180
371528 24 T35 2125
30.9.1835 =10 180 240
22351888 | Amcheng Euzgefauker Schismm 7180 10,330 B4
12.4.1936 520 G240 22,08
1071855 =1 304 Ta60
2591825 =10 B0 1720
22351955 | Hagen Eusgefauker Schizmm 3370 2330 23,28

4.5 15286 Ti0 2720 11,87
13.8.1838 amn 4270 14,800
4.7.1%36 =10 3z Bz

BB 1526 =1 1180 2050
2751885 | Warstein Busgefautier Schizmm 2570 5820 24,94
12.4.1936 1270 5300 23,38
1571855 =1 2031 e

5B 1526 =10 1300 2010
2351988 | Essen-Burgattendor Ausgefauter Schizmm 2520 2480 32348
254.1828 132 2404 745
10.7.1838 230 27 G0e6
09,1925 =10 200 1800

SUE. 1588 Meinerzhagen Eusgefautier Schizmm 1370 @170 23,98
19.8.1936 130 3480 13,240
4715286 7 1452 2366
10.9.1838 =10 1710 a0
10.8.1338 | Hsttingen Auzgefauler Schlamm 1034 4350 2323
1251888 | Bochum-Dikachtal ‘ferbrannter Schiamm (Aschs) | 1150 4100 4,44
12.5.1888 Zeninfugierter Schlamm 3400 2800 29,800
13.5.1936 Prirndrschlzamm, 1320 1180 12,43

Belebizchlamm
19.5.1858 1270 1070 2410
unid Faulschlamm 1:1:1
21.5.1835 220 10 7500
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Datum Kldranlage Probe 1131 Cs-137 Aktivitat
total
(Ba/kg) (Ba/kg) (Ba/ke)

2351958 1920 EREN] 25,230
27.5.1985 1380 EET] 20,210
051955 a4 vz 14,850
361836 457 2308 13,830
B.6.1826 ] 2580 11.450
3101888 <10 3o g7
10.8. 19386 Wittan FAuzgefaulter Schlsmm 420 RA00 2812
1281988 | Righen 3230 2150 38,03
15.8.1955 Ausgefaulier Schilsmm 5 71683 20877
2401885 <1 2430 kN

Quelle: adaptiert aus (Imhoff et al., 1988)

(Steinhausler et al., 1988) Chernobyl and its radiological and socio-economic consequences
for the province of Salzburg

Die Publikation diskutiert die Umweltauswirkungen des Fallouts nach dem Unfall des Kernkraftwerks
Tschernobyl im Bundesland Salzburg in Osterreich. Dabei wird die Kontamination des Klarschlamms
mit einbezogen, und zwar die von Juni 1986 bis Marz 1987 in verschiedenen Klaranlagen des
Bundeslandes ermittelten monatlichen Mittelwerte der Cs-137-Konzentration. Salzburg verzeichnete
die hdéchsten Casium-Bodenablagerungen in Westeuropa infolge des verstarkten Washouts
wahrend des Durchzugs der Fallout-Wolke (2 Bg/m? fiir Cs-137 and 5,2 Bg/m? fir 1-131). In der
Publikation werden die Kontaminationen der urbanen Strukturen wie Stralen, Boden oder Beton
und Wande vor und nach der Ausschwemmung (Run-off-Prozesse) infolge von Regen mit einer
Dekontaminationswirkung ermittelt. Gammaspektrometrische Messungen von Boden, Straflenstaub
und Seeschlamm wurden durchgefihrt im Mai 1987 — also sehr zeithah nach dem Washout, die
Messwerte der Aktivitatskonzentrationen von Te-132, 1-131, 1-132, Cs-134, Cs-137 und Ru-103
(Einzelproben, Angaben in kBg/kg) sind in der Publikation aufgefuhrt.

Washout verursachte auf den nicht abgeschirmten Oberflachen Cs-137-Aktivitaten von 20 kBg/m?
bis 40 kBg/m?. Bezogen auf Trockensubstanz lagen die Werte fiir Cs-137-Konzentrationen im
Boden, Stralenstaub und Seeschlamm zwischen 2,1 kBqg/kg und 172 kBqg/kg. Die Niederschlage im
Mai und Juni trugen der Auswaschung von Cs-137-Fraktionen aus den stadtischen Oberflachen bei,
die danach immer wieder kommenden Regenereignisse und Dekontaminationsmal3nahmen wie
Reinigung von Stralen und Gehwegen fihrte zur Belastung des Abwassersystems und der
Abwasserbehandlung. Im Klarschlamm wurden erhéhten Werte von Cs-137-Konzentrationen ab den
Monaten Juli und August in verschiedenen Klaranlagen festgestellt, welche je nach dem
Regenereignis oder der Dekontaminationsmallnahme schwankten: Juni (1 kBg/kg), Juli
(0,55 kBa/kg), August (0,85 kBg/kg), Oktober (0,5 kBag/kg) (Jahr 1986) und Marz (0,1 kBg/kg)
bezogen auf das Jahr 1987.
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(Barci-Funel et al., 1993) Simultaneous detection of short-lived TI-201, Tcm-99 and 1-131
isotopes in sewage sludge using low energy photon spectrometry

Die Publikation nennt die Quellen der radiologischen Belastung der Biosphare: der Hauptbeitrag
stammt aus den lokalen Quellen (Wiederaufbereitungsanlagen und Kernkraftwerke), im Weiteren
wird Bezug zu den Atomwaffentests und kerntechnischen Unfallen wie Tschernobyl genommen.
Einen niedrigeren Beitrag leisten die Krankenhauser durch Anwendung in der Diagnostik oder
Patientenbehandlung — Laborabfalle oder Patientenausscheidungen.

Die Autoren beschreiben die Bestimmung der Aktivitatskonzentration von Radionukliden mit Hilfe
der Gamma-Spektrometrie in Schlammproben und flihren die Messwerte auf. Die Proben wurden
wahrend des Monats Juni ein- bis zweimal pro Woche entnommen; vom 18. bis 22. Juni 1990 fand
die Entnahme taglich statt. Die meisten Proben stammten aus der Klaranlage von Nizza. Ende Juni
wurde ein neues nuklearmedizinisches Zentrum in nahgelegenem St. Laurent du Var eréffnet und
daher wurden im Juli einige Proben in der Klaranlage dieser Stadt enthommen. In den Klaranlagen
wurden die Primarschlamme (laminares Absetzen) und Sekundarschlamme (nach teilweiser biolo-
gischer Reinigung) gemischt und durch Dekantierung aufkonzentriert und dann durch Zugabe von
Kalk und Eisenchlorid chemisch behandelt (vgl. Kapitel 3.2). Nach Verdichtung auf 40%-Trocken-
substanzgehalt erfolgte die Beprobung, ebenso wurden die Proben vom gereinigten Wasser
entnommen, die Ergebnisse der Beprobung vom gereinigten Wasser werden in der Publikation
allerdings nicht prasentiert. Zum einem wurden in dem Klarschlamm die Radionuklide aus den
medizinischen Behandlungen identifiziert — die kurzlebigen Isotope TI-201, Tc-99m und [-131 —
welche zu der Zeit in der Nuklearmedizin verwendet wurden. Zum anderem wurden die Radionuklide
Cs-134 und Cs-137 aus dem Fallout von Tschernobyl nachgewiesen.

Im Fall der aus den Krankenhdusern stammenden Radionuklide wurden Konzentrationen im Bereich
1 Bg/g — 250 Ba/g (je nach jeweiligen Radionuklid und Behandlungsart) gemessen. Die Autoren
vergleichen die den Patienten verabreichten Aktivitdten mit den Aktivtaten im Schlamm fir die
einzelnen ermittelten Radionuklide: Verhaltnis Output Schlamm/Input. Das Verhaltnis belauft sich
bei I-131 auf ca. 1%, bei TI-201 auf 0,5% bis 1%, bei Tc-99m aufgrund der sehr kurzen Halbwertszeit
auf 0,002%. In St Laurent du Var wurden hohen Werte der Aktivitdtskonzentrationen in den
Schlammproben Ende Juni festgestellt, die mit der Eréffnung des neuen Zentrums fir nukleare
Medizin korrelierten.

Die Aktivitatskonzentrationen von Cs-134 und Cs-137 lagen bei 3,1 Bg/kg und 18,8 Bg/kg. Das
Verhaltnis Cs-134/Cs-137, berechnet flr den 1. Mai 1986 ergab 0,45, was auf den Fallout aus
Tschernobyl hindeutete.

(Kavtukha et al., 1999) Radioecological condition of cleansing structures on the territory
contaminated with radionuclides as a result of the accident on the Chernobyl Nuclear Power
Station and the problems handing with the forming precipitates of sewage in republic Belarus

Der Artikel wurde nur in der russischen Sprache verfasst, zuganglich ist auf dem Portal der Plattform
PuMed lediglich die englische Zusammenfassung. Die Autoren befassten sich mit der Bildung von
radioaktiven Ablagerungen im Abwasserbehandlungssystem und haben als die Hauptorte der
Akkumulation von Radionukliden die Bereiche der Filtration, Orte mit Schlammablagerung und die
Belebtbecken der biologischen Behandlung identifiziert. Um die sekundare Kontamination zu
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verhindern, schlagen die Autoren vor, die Komponenten der Reinigungsstufen zu modernisieren und
ggf. neue Reinigungstechnologien vor allem im Hinblick auf die Immobilisierung von Casium zu
einwickeln.

(Gallego, 2006) MUD: a Model to investigate the migration of 137Cs in the Urban environment
and Drainage and sewage treatment systems

Die Arbeit stellt das Modell MUD vor, welches die im Klarschlamm aufkonzentrierte Aktivitat und die
mit dem behandelten oder unbehandelten Abwasser in den Vorfluter eingeleitete Aktivitat bewertet.
Das Modell wurden mit dem Ziel aufgebaut, die verschiedenen Bereiche der Radionuklidausbreitung
in Zusammenhang zu setzen:

e Die Prozesse, die am Verbleib von Radionukliden in der stadtischen Umwelt beteiligt sind,;

e Die Radioaktivitdt, die durch natirliche oder erzwungene Dekontaminierung aus stadtischen
Gebieten entfernt wird und schlief3lich Gber die Entwasserungssysteme in den Vorfluter gelangen
kann;

¢ Die Radioaktivitat, die dem in den Klaranlagen anfallenden Klarschlamm schlussendlich zugesetzt
wird, dessen unterschiedliche Verwendung eine potenzielle Gefahr darstellen kann.

Das Modell kdnnte laut Autoren sowohl in der Forschung als auch im Rahmen des MOIRA-
Entscheidungshilfesystems® einsetzbar sein. Das Modell besteht aus zwei Teilmodellen, die die
oben genannten Bereiche betrachten: Teilmodell fur das Verhalten der Radionuklide in stadtischen
Gebieten (Beschreibung von Oberflachen und deren Versiegelungsgrade) und Teilmodell fur die
Radionuklidmigration in Entwasserungssystemen und Klaranlagen. Berucksichtigt wird dabei sowohl
das Trennsystem als auch die gemischte Kanalisation sowie die einzelnen Stufen der
Abwasserbehandlung (erste Behandlungsstufe im Sandfang und Vorklarbecken mit Primarschlamm,
zweite Behandlungsstufe im Belebungsbecken mit Sekundar- bzw. Uberschussschlamm und dritte
Stufe mit Nachklarbecken; vgl. Abbildung 3-1) Das Modell bildet auch die verschiedenen
Schlammbehandlungsstufen wie Verdickung, Stabilisierung und Entwasserung ab. MUD ist so
konzipiert, dass es auch die Mengen des produzierten Klarschlamms und die Konzentration der
Radioaktivitat im Klarschlamm als Datenbasis zur Abschatzung der Exposition der Bevolkerung
liefert. Es wurden Testberechnungen mit zwei Kontaminationsszenarien nach Tschernobyl in
Schweden durchgefuhrt. Dazu haben die Autoren die Messungen der Konzentrationen von Cs-137
im Abwasser, im behandelten Wasser und im Klarschlamm in den Klaranlagen in Lund und in Gavle
genommen und diese mit den Modellberechnungen verglichen. Diese zeigten Unterschiede
zwischen den Modellvorhersagen und den beobachteten Ergebnissen innerhalb des Bereichs der
experimentellen Unsicherheiten.

Eine Unsicherheits- und Sensitivitdtsanalyse der wichtigsten Modellparameter zeigte allerdings,
dass einige Parameter einen erheblichen Einfluss auf die Ergebnisse des Modells haben kénnen.

6 MOIRA: A Computerised Decision Support System for the Restoration of Radionuclide Contaminated
Freshwater Ecosystems: entwickelt im Rahmen des “MOIRA project” (A MOdel based computerised
system for management support to Identify optimal remedial strategies for Restoring radionuclide
contaminated Aquatic ecosystems, European Commission contract FI4P-CT96-0036)
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Im Teilmodell flr stadtische Gebiete sind es vordergriindig die Parameter flr die erste Zeitperiode
nach dem Fallout: im Fall der Trockenablagerung die Parameter der Ablagerung auf den Dachern
und Pflasterungen, im Fall der Nassdeposition die Niederschlagsintensitat und Dauer des ersten
Regens im ersten Monat nach dem Fallout. Fir das Teilmodell Entwasserungssysteme und
Klaranlagen sind folgende Parameter von Bedeutung: der Trockenwetterabfluss (Abfluss, der bei
trockenem Wetter in die Klaranlage gelangt), die Kapazitat der Staurdume in der Kanalisation und
der Kd-Wert.

Daher sehen die Autoren zusatzliche Untersuchungen als erforderlich an, um das Modell in
geeigneter Weise zu vereinfachen.

(Fischer & Yokoo, 2014) Preliminary comparison of radioisotope concentration in sewage
sludge after the Fukushima and Chernobyl accidents

Die Arbeit vergleicht die Zeitreihen der Messungen von spezifischen Aktivitadten von Radioisotopen
(Cs-137 und I-131 in Bg/kg) im Klarschlamm aus Mitteleuropa (Ingolstadt und Wien) nach dem Unfall
in Tschernobyl mit den Messdaten der Klaranlage der Stadt Fukushima von Ende April 2011 bis
Ende Dezember 2013. Es wurden dabei auch die taglichen Niederschlagsdaten flr die Region
Fukushima berucksichtigt. Die Klimasysteme und die Bodennutzung in beiden Regionen sind
vergleichbar. Die langfristigen Trends fiir Cs-137 weisen grofte Ahnlichkeiten zwischen den beiden
Unfallen auf: eine hohere Abnahme der Konzentration im Klarschlamm mit anfanglicher
Halbwertszeit von einem Jahr und eine spatere langsamere Abnahme der Konzentrationen. Die
kurzfristigen Messdaten zeigen den deutlichen Einfluss des Niederschlages, welcher zur steilen
Zunahme der Cs-137-Konzentration im Klarschlamm flihrt. Die absoluten Werte sind in Fukushima
deutlich niedriger im Vergleich zu Mitteleuropa nach dem Unfall in Tschernobyl. Die Begriindung
dafir seien die unterschiedlichen Arten der Schmutzwasserkanalisation. Wahrend in Europa eine
gemischte Kanalisation in den meisten Fallen Ublich ist, wird das Regenwasser und Abwasser in
Fukushima getrennt im Kanalsystem gesammelt.

I-131 wurde in kurzen Zeitintervallen mit relativ konstanten Konzentrationen wahrend der ganzen
Messzeitspanne detektiert. Ursachlich ist wahrscheinlich die erheblich hdéhere Konzentration
aufgrund der medizinischen Anwendungen mit [-131.

(Zannoni et al.,, 2019) Human and environmental factors affecting the activity of 1-131 and
Cs-137 in urban wastewater: A case study

Die Studie hatte die Aufgabe, die personen- und umweltbezogenen Faktoren zu bestimmen, die die
Aktivitat von [-131 aus der Nuklearmedizin und von Cs-137 aus dem Fallout im kommunalen
Abwasser beeinflussen. Es wurden insgesamt 624 Klarschlammproben aus 17 Klaranlagen in einem
groRen Gebiet in Norditalien (ca. 2.000 km?) zwischen den Jahren 2012 und 2017 gesammelt und
mit hochauflésender Gamma-Spektrometrie analysiert. Zusatzlich wurden auch die Konzentrationen
von Be-7, K-40, Co-60, Ga-67, In-111, 1-125, Cs-134, Ir-192, TI-201 ermittelt. Mit 56% ist I-131 das
am meisten detektierte Radionuklid, welches auch eine hohe Variabilitat zeigte. Die Haufigkeit des
Nachweises korrelierte signifikant mit der Bevdlkerungsdichte und war negativ korreliert mit der
spezifischen Aktivitat in Klarschlammproben, weil groRere Anlagen durch ein héheres Schlammalter
gekennzeichnet sind. Trotz des haufigen Vorkommens von [-131 war die Aktivitat in weniger als
0,5% der Falle arbeitssicherheitsrelevant. Das Cs-137 wurde in 35% der Proben identifiziert und die
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Aktivitat zeigte eine hohe Korrelation mit dem mittleren jahrlichen Niederschlag und der Aktivitat
naturlicher Radionuklide wie Be-7 und K-40.

Im Weiteren wurde ein hybrides geostatistisches Modell eingesetzt, um zu zeigen, inwiefern die
raumliche Variabilitat des aus den Klarschlammproben geschatzten raumlichen Musters der Cs-137-
Aktivitat (1,1 Bg/kg — 6,0 Ba/kg) mit der Bodenkontamination durch den Fallout von Tschernobyl
Ubereinstimmt. Die Autoren der Studie konnten nachweisen, dass die unterschiedlichen Trends der
spezifischen Cs-137-Aktivitat in den Klarschlammen auf den horizontalen Transport von Cs-137
hindeuten, wobei die folgenden geografischen und anderen Faktoren relevant sind: die Nahe zum
Fluss, jahrlicher Niederschlag, Aktivitatskonzentration im Oberboden in der untersuchten Region,
Ausschwemmung (Run-off) und die Lange der die jeweilige Klaranlage versorgenden
Abwasserkanale. Im Untersuchungszeitraum (2012-2017) wurde eine abnehmende spezifische
Aktivitat von Cs-137 in Proben aus dem ndrdlichen Sektor und leicht steigende spezifische Aktivitat
von Cs-137 in Proben aus dem sudlichen Sektor des Untersuchungsgebiets beobachtet. Die Studie
weist daher auf die Mdglichkeit hin, dass es zu einer groRen Verlagerung von Cs-137 kommt und
der zeitliche Trend in der Verbreitung von Cs-137 im Klarschlamm mit den geografischen Merkmalen
des Untersuchungsgebiets, dem Fallout des Kernkraftwerkunfalls von Tschernobyl und den friiheren
atmospharischen Kernwaffentests zusammenhangt.

5.3 Fukushima

(Kamei-Ishikawa et al., 2013) Fate of radiocesium in sewage treatment process released by the
nuclear accident at Fukushima

Die Autoren haben Messungen von Cs-134 und Cs-137 sowie von stabilem Céasium, Rubidium und
Kalium von Juli bis Dezember 2011 in der Klaranlage Tonan, 280 km nérdlich des verungliickten
Kernkraftwerkes Fukushima-Daiichi, durchgefuhrt. Dazu haben sie Proben von Abwasser am Zulauf
und vom geklarten Wasser am Ablauf der Klaranlage (vgl. Abbildung 3-1) sowie Proben von
Klarschlamm nach Entwéasserung und der Klarschlammasche nach der Verbrennung entnommen.
Die Proben wurden vor der Messung auf 105°C getrocknet. Die Messwerte die Konzentrationen von
Cs-134 und Cs-137 in Klarschlamm zeigen einen mit der Zeit absteigenden Trend, wobei die in der
Klarschlammasche zum Anfang deutlich héher liegen (um 1.200 Bg/kg in Klarschlammasche und
um 250 Bqg/kg in Klarschlamm). Das Verhaltnis Cs-134/ Cs-137 lag bei 0,82 — 0,90, zu ahnlichen
Ergebnissen kamen auch Messungen im Boden oder im Oberflachenwasser an anderen Orten von
Japan oder in Litauen. Der Wert unterscheidet sich von dem nach Tschernobyl ermittelten Verhaltnis
von 0,45 bis 0,5 und deutet auf den Ursprung des Fallouts nach dem Unfall in Fukushima. Die
Konzentrationen am Zu- und Ablauf lagen unter der Messgrenze, die Autoren empfehlen daher
generell groRere Probenvolumina bei der Entnahme am Zu- und Ablauf. Daher wurden die
Konzentrationen von stabilem Casium gemessen. Diese zeigten keine signifikanten monatlichen
Schwankungen, es konnte keine signifikante statistische Differenz (t-Test) am Zu- und Ablauf
festgestellt werden. Im Klarschlamm und der Klarschlammasche wurden die gleichen
Konzentrationsniveaus wie in den nach dem Unfall entnommenen Proben gemessen, also waren
auch Konzentrationen des stabilen Casiums am Zu- und Ablauf unverandert. Die Korrelation der
Messungen von stabilem Casium, Kalium und Rubidium ergab, dass sich insbesondere Casium und
Rubidium ahnlich verhalten und daher ist Rubidium ein gutes Analogon fur Casium im

7



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Oko-Institut eV, Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

Abwasserbehandlungsprozess. Des Weiteren wurde der Transfer von Casium im
Verbrennungsprozess untersucht.

Mit einer Massenbilanz von Casium konnten die Autoren zeigen, dass etwa 10% des in die
Klaranlage gelangten Casiums in den Klarschlamm Ubertragen wird und, dass das Casium im
Klarschlamm dann vollstandig in der Schlammasche wiedergefunden wird.

(Fischer & Yokoo, 2014) Preliminary comparison of radioisotope concentration in sewage
sludge after the Fukushima and Chernobyl accidents

Vergleich der Zeitreihen der Messungen von Konzentrationen von Radioisotopen (Cs-137 und I-131)
im Klarschlamm aus Mitteleuropa (Ingolstadt und Wien) nach dem Unfall in Tschernobyl mit den
Messdaten der Klaranlage der Stadt Fukushima. Fazit — siehe vorheriges Kapitel 5.2.

(Kozai et al., 2015) Radioactive fallout cesium in sewage sludge ash produced after the
Fukushima Daiichi nuclear accident

FUnf Proben von Klarschlammasche aus den Jahren 2011 und 2012 aus drei Klaranlagen wurden
hergestellt und untersucht. Der Klarschlamm in Japan wird grundsatzlich getrocknet und im
Nachhinein bei 800°C bis 850°C zur Klarschlammasche verbrannt, was zur Anreicherung von gdf.
vorhandener Radioaktivitat fihrt. Hoch aufkonzentriertes Casium wurde in Klarschlammaschen
vieler japanischer Klaranlagen identifiziert, wobei die Konzentration stark schwankte. Das Ziel der
Arbeit war es zu ermitteln, welche Behandlungsmethoden von Klarschlammasche zur Reduktion von
Casium und welche mineralischen Phasen zu einer besseren Ruckhaltung von Casium fuhren.

Die mineralischen Bestandteile von Klarschlammasche lassen sich annahrend in zwei Gruppen
unterteilen: eine HCI-I6sliche Phase, die hauptsachlich aus Phosphaten und Oxiden besteht, und
Silikate, einschlief3lich Quarz, Feldspat und Ton. Beide Phasen enthielten Cs-137. Bis zu 90% des
Cs-137 war in der HCI-I6slichen Phase enthalten. Unter den HCI-I6slichen Teilphasen waren die Fe-
haltigen Phasen, bei denen es sich wahrscheinlich um Eisenoxide handelte, hauptursachlich fur die
Cs-137 Rickhaltung. Die spezifischen Cs-137-Aktivitaten in allen HCI-Behandlungsrickstanden
lagen unterhalb der radioaktivitatsbezogenen Relevanzschwelle. Dieser Rilckstand bestand
hauptsachlich aus Silikaten. Die Auslaugungstests haben nachgewiesen, dass Cs-137 im
Rickstand sehr stabil in den Silikaten immobilisiert ist.

(Shiota et al., 2015) Cesium Speciation in Dust from Municipal Solid Waste and Sewage
Sludge Incineration by Synchrotron Radiation Micro-X-ray Analysis

Die Arbeit untersucht das Verhalten von Casium in der Asche nach der Verbrennung von Abfall und
Klarschlamm. Mittels der Mikro-Rontgenfluoreszenz (u-XRF) und Mikro-Réntgenabsorptions-
feinstruktur (u-XAFS) haben die Autoren die direkte Speziation von Spurenelementen an stabilem
Casium untersucht. Die Speziation von Asche aus Abfall und Klarschlamm unterscheidet sich
voneinander: Wahrend die Speziation von Casium in der Abfallasche dem CsClI ahnlich ist, ist die
Speziation von Casium in der Klarschlammasche dem Polluzit dhnlich. Dadurch wird auch die
Léslichkeit von Casium beeinflusst.
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(Tsushima, 2017) Behavior of radioactive materials and safety stock of contaminated sludge

Die Autoren ermittelten die Anreicherung von Radionukliden in Abwasserbehandlungsanlagen nach
dem Fallout aus dem Unfall im Kernkraftwerk Fukushima. Das Verhalten radioaktiver Stoffe wahrend
der Abwasserbehandlung wurde in vier Klaranlagen in den Regionen Tohoku und Kanto in Ostjapan
analysiert und der Mechanismus der Anreicherung radioaktiver Stoffe wahrend des
Schlammbehandlungsprozesses von Juli 2011 bis Marz 2013 untersucht. DarlGber hinaus wurden
numerische Simulationen durchgefilhrt, um eine sichere Handhabung des kontaminierten
Klarschlamms abzuleiten. Im Weiteren wurde ein Aufldsungsversuch mit kontaminierter
Verbrennungsasche und geschmolzener Schlacke aus Klarschlamm durchgefihrt, um die
Entsorgung von kontaminiertem Klarschlamm auf Deponien besser zu verstehen. Es zeigt sich, dass
sich grole Mengen radioaktiven Materials im Belebtschlammbecken ansammeln und dieser im
Laufe des Kondensationsprozesses im konzentrierten Schlamm eingeschlossen wird. Die
nummerische Simulation zeigte, dass die Exposition eines Arbeiters in der Nahe des kontaminierten
Schlamms unter 1 uSv/h liegt. Im Eluat war die Radioaktivitat in 9 von 12 Proben kaum nachweisbar,
in den Ubrigen Proben lag sie bei 0,2% bis 2,7%.

(Pratama, Yoneda, et al., 2018) Modeling and identifying the sources of radiocesium
contamination in separate sewerage systems

Die Studie hatte das Ziel, ein erweitertes Kompartimentmodell basierend auf dem MUD-Modell
(Gallego, 2006) in Trennsystemen aufzubauen, welches die Radionuklidmigration in der stadtischen
Umgebung und dem Abwassersystem der Region Fukushima abbildet. Zur Validierung des Modells
wurden Messungen der zeitabhangigen Konzentrationen (Tageswerte) von Casium im Klarschlamm
in Verbindung mit meteorologischen und demografischen Daten sowie Daten Uber die Aufnahme
von Casium mit der Nahrung genommen. Die Analyse der Zusammenhange der Daten ergab, dass
die Hauptverursacher der radiologischen Belastung in einem Trennsystem der Niederschlagsanteil
im Schmutzwassersystem und die Infiltration des Fremdwassers sowie die menschlichen
Ausscheidungen sind. Die Auswertung der Konzentrationen von Casium im entwasserten Schlamm
identifizierte zwei wesentliche Komponenten: eine fluktuierende Komponente, die stark mit der
Niederschlagshdhe korreliert, und eine Basiskomponente, die unabhangig von der
Niederschlagsmenge kontinuierlich in die Kanalisation gelangt. Die erste korreliert mit der
Niederschlagshéhe und bildet den Ausschwemmungsprozess (Run-off-Prozess) auf den
Oberflachen ab, die zweite entspricht den menschlichen Ausscheidungen durch die radiologische
Exposition. Das erweiterte Modell sollte diese zwei Komponenten widerspiegeln.

Das Model MUD von ((Gallego, 2006), siehe vorheriges Kapitel 5.2) wurde folgendermalien
erweitert: Das Teilmodell fir stadtische Gebiete um 5 Kompartimente, die die Oberflachen von
Boden, Baumen, Pflasterung, Dachern und Wanden beschreiben. Die trockene und nasse
Deposition auf diesen Oberflachen mit der Rickhaltung und dem mobilen Anteil stellt die
Anfangsbedingung dar. Weitere drei Kompartimente beschreiben die Vorgange in dem
Drainagesystem, der Kanalisation und die menschlichen Ausscheidungen. Das Teilmodell fur
Entwasserungssysteme und Klaranlagen beschreibt schematisch die Behandlungsstufen der
Klaranlage: Sedimentation, Bellftung und Belebungsbecken, sekundare Reinigung
(Nachklarbecken) und Schlammbehandlung. Entlang dieser Kompartimente erfolgt der Transfer von
Cs-134 und Cs-137.
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Mit dem erweiterten Modell wurde die Simulation der Verlagerung der Radiocasiumkontamination in
der Kanalisation von drei stadtischen Gebieten in der Prafektur Fukushima durchgefuhrt und die
Menge von radioaktivem Schlamm abgeschatzt, und zwar durch die Berechnung der Anzahl der
Monate, in denen eine Klaranlage Schlamme mit Radiocasium-Konzentrationen von mehr als
100 Bg/kg (Uber dem Freigabewert) produzierte. Die erste Validierung zeigte eine gute
Ubereinstimmung mit den gemessenen Daten. Die Simulationen ergaben, dass in den Klaranlagen
in Fukushima und den benachbarten Koriyama und Nihonmatsu insgesamt etwa 1.750.000 m?
radioaktiver Schlamm anfielen, was gut mit den tatsachlichen Daten Ubereinstimmt. Weitere
Validierungsphasen und Modell- bzw. Parameteranpassungen sind geplant.

(Pratama, Takahara, et al., 2018) Estimation of radiocesium dietary intake from time series
data of radiocesium concentrations in sewer sludge

Die Publikation ist eine Folgestudie von (Pratama, Yoneda, et al., 2018). Das Ziel war, die Ingestion
von Radionukliden durch die Bevolkerung ausgehend von der radiologischen Kontamination von
Klarschlamm zu ermitteln. Die Autoren der Studie entwickelten eine Methode zur Abschatzung der
Aufnahme von Radionukliden (Cs-134 und Cs-137), die auf den zeitabhangigen Konzentrationen
von Radiocasium im Klarschlamm basiert. Die Methode besteht aus drei Schritten: Trennung von
Nass- und Trockenwetterdaten, Massenbilanz der Klaranlage und Entwicklung eines reversen
biokinetischen Modells. In dem Modell werden die in Klarschlamm enthaltenen Radionuklide mit den
uber die Nahrung aufgenommenen Radionukliden in Zusammenhang gesetzt. Die Autoren testeten
die Methode mit Hilfe der zeitabhangigen Aktivitatskonzentrationen von Casium im Klarschlamm der
Klaranlage in der Stadt Fukushima.

Weil das Radiocasium sowohl durch die menschlichen Ausscheidungen als auch durch die
Niederschlage und Infiltration in die Kanalisation gelangen, wurden die Trocken- und
Nasswetterdaten getrennt analysiert, und zwar in:

— Daten, die vor dem vierten Tag nach dem letzten Regentag aufgenommen wurden, um die
Auswirkungen des Regens zu erfassen,;

— Daten, die am ersten Tag vor dem Niederschlag aufgenommen wurden und
— Daten, die zwischen den zwei genannten Kriterien liegen.

Die Arbeit stellt die Massenbilanz im Modell mit folgenden Komponenten der Abwasserbehandlung
dar: Sedimentation, aktivierter Schlamm, Nachklarbecken mit Ausgang von Schlamm zur Entwasserung
und Rucklaufschlamm sowie Chlorierung (vgl. Abbildung 3-1). Des Weiteren wird ein biokinetisches
Modell der Radionuklidaufnahme und des Transfers im menschlichen Kérper vorgestellt.

Um den Zufluss von Radiocasium in die Klaranlage zu berechnen, wurde eine umgekehrte
Berechnung durchgeflhrt, bei der die Gesamtmenge an Radiocasium im Schlamm als Input fur die
Bestimmung der Massenbilanz diente. Aus dem Zufluss des Radiocasiums in die Klaranlage wurde
die tagliche Menge des ausgeschiedenen Radiocasiums pro Person berechnet. Die Menge des
ausgeschiedenen Radiocasiums pro Person ist also der Radiocasiumzufluss in die Klaranlage geteilt
durch die Anzahl der angeschlossenen Einwohner.
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5.4 Eingang in internationale Richtlinien

Die Ergebnisse der friheren Untersuchungen zur Radioaktivitat im Klarschlamm in den Jahren nach
dem Tschernobyl-Unfall flossen in das Merkblatt (ATV-M267, 1995) ein. Das aktuelle nationale und
internationale Regelwerk sieht eher keinen Handlungsbedarf. Die wesentlichen Inhalte der
nationalen oder internationalen Richtlinien und Regelwerke sind im Kapitel 2.2.3 aufgefiihrt. Im
Folgenden werden die wichtigsten Punkte zusammengefasst.

Da die europaische Richtlinie (91/271/EWG, 2008) uber die Behandlung von kommunalem
Abwasser keine Restriktionen hinsichtlich der Radionuklide im Klarschlamm definiert, hat hier eine
Kontamination infolge des kerntechnischen Unfalls keine bedeutende Stellung, ebenso ist dies der
Fall bei der Richtlinie zur Verwendung von Klarschlamm in der Landwirtschaft (86/278/EWG).

Im Zusammenhang mit den nuklearen Unfallen werden im europaischen Regelwerk prioritar die
Hochstwerte an Radioaktivitat in Lebens- und Futtermitteln behandelt, dabei spielt die Radioaktivitat
im Klarschlamm keine Rolle. Die Durchfiihrungsverordnung (EU) 2020/1158 der Kommission
(Euratom2016/52, 2016) befasst sich mit den Einfuhrbedingungen fur Lebens- und Futtermittel mit
Ursprung in Drittlandern nach dem Unfall im Kernkraftwerk Tschernobyl.

Die ICRP ((ICRP, 2004) (ICRP, 2019)) fokussiert im Zusammenhang mit Klarschlamm auf die
Freisetzung aus dem medizinischen Bereich, die radiologische Belastung von Klarschlamm infolge
nuklearer Unfalle wird gegenwartig nicht widergespiegelt.

Wie die japanischen Richtlinien und Gesetze auf die Situation nach dem Unfall in Fukushima
reagierten, lies sich aufgrund der sprachlichen Barrieren nicht vertiefend ermitteln.

5.5 Schlussfolgerungen

Aus den Untersuchungen der radioaktiven Belastungen in Klaranlagen nach dem Unfall in
Tschernobyl und Fukushima kénnen fir die in diesem Forschungsbericht zu beantwortenden Fragen
folgende wesentliche Schlussfolgerungen abgeleitet werden:

e Die wissenschaftlichen Publikationen betrachten zumeist einzelne oder wenige Klaranlagen, da
sie vor allem auf die auf die Untersuchung des Verhaltens von Radionukliden in den Anlagen
ausgerichtet sind. Die hinsichtlich der Anzahl der Klaranlagen umfassendste Untersuchung im
Zusammenhang mit dem zugehdrigen Einzugsgebiet ist die von (Zannoni et al., 2019). Diese
Untersuchung deckt mit 17 Klaranlagen aus einem ca. 2000 km? groRen Gebiet eine Region in
Norditalien ab.

e In den zeitlich unmittelbar nach den Unfallen durchgefluihrten Untersuchungen wurden neben
Cs-137 und Cs-134 als kurzlebige Radionuklide Te-132, 1-132, Ru-103, Ru-106/Rh-106, Ba-140,
La-140 und Cs-136 (Imhoff 1988) bzw. Te-132, 1-131, 1-132, und Ru-103 (Steinhausler 1988)
detektiert. Diese Spaltprodukte sind in (ANoPI, 2022) als relevant fir derartige Ereignisse benannt
(siehe Kapitel 4.4). Die ebenfalls in (ANoPI, 2022) genannten kurzlebigen Gammastrahler Mo-99,
Zr-95, Ce-141, Ce-144, Sr-89 sind in den ausgewerteten Arbeiten nicht vorzufinden. Es kann mit
den hier ausgewerteten Arbeiten nicht bewertet werden, welche Ursachen dafiir relevant waren,
dass diese Nuklide in Studien bisher nicht berlcksichtigt wurden. Einer der Griinde dafiir kdnnte
der Uberraschungseffekt im Zuge des nuklearen Unfalls von erheblichem AusmaR und die
damalige Unerfahrenheit beim Umgang mit einem solchem Ereignis sein: Die kurzlebigen

75



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Oko-Institut eV, Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

Gammastrahler wurden einfach unmittelbar nach dem Unfall nicht gezielt erfasst. So haben die
Auswertungen die In jedem Fall muss bei Eintrdgen durch den Fallout von kerntechnischen
Unfallen oder anderen nuklearen Ereignissen das Messprogramm in der Lage sein, kurzlebige
Gammastrahler zeitnah zu analysieren.

Auch im Falle eines Fallouts von Radionukliden aus kerntechnischen Unfallen muss mit dem
Eintrag von nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden in das Abwasser gerechnet werden.
Insbesondere 1-131 sollte deshalb in solchen Fallen nicht nur auf den Fallout zurtickgeflihrt
werden.

Das Aktivitatsverhaltnis Cs-134/Cs-137 kann auch nach Abklingen der sehr kurzlebigen
Radionuklide als Indikator der Herkunft der Radioaktivitat im Klarschlamm dienen.

Der Eintrag langlebiger Radionuklide des Fallouts, die auf Bdéden abgelagert sind (wie z.B.
Cs-137) in Klaranlagen kann durch Niederschlage und den dariber eintretenden Zufluss
beeinflusst werden. Ein Indikator fir diesen Eintrag kénnte Be-7 sein (Zannoni et al., 2019).

Nach Ergebnissen von (Kamei-Ishikawa et al., 2013) gehen nur ca. 10% des in die Klaranlage
gelangenden Cs-137 in den Klarschlamm tber. 90% mussten folglich gelést mit dem gereinigten
Abwasser ausgetragen werden.
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6 Rechercheergebnisse zur Radioaktivitait im Abwasser und Klarschlamm aus
medizinischen Anwendungen

Die Recherche zum Verhalten von Radionukliden aus medizinischen Anwendungen umfasst
Forschungsarbeiten und Studien ab den 1980ern Jahren, insofern die Ergebnisse der alteren
Publikationen im Zusammenhang mit jungeren Untersuchungen stehen und dort zitiert werden und
deren Ergebnisse helfen, bestimmte Phanomene besser zu erkldren ((Prichard et al., 1981),
(Erlandsson et al., 1989)). Insgesamt reprasentieren die in diesem Kapitel aufgefihrten
Publikationen das Portfolio verschiedener Messkampagnen, Problemstellungen und
Lésungsvorschlage sowie Modellansatze, die den Kenntnisbereich voranbringen. Auch hier gibt es
keinen Anspruch auf Vollstandigkeit der Recherche. Die Vielfalt der tatsachlich eingesetzten
Radionuklide in den medizinischen Anwendungen ist sehr grof3, wie zum Beispiel das Kapitel 8.2
deutlich macht.

Die Publikationen sind aufgeteilt in Unterkapitel je nachdem, ob es sich um nationale (Kapitel 6.2)
oder internationale Untersuchungen (Kapitel 6.3) handelt. Im Weiteren werden die Arbeiten je nach
dem Fokus auf die messtechnischen Ermittlungen (Kapitel 6.3.2) oder Entwicklung neuer
Modellansatze (Kapitel 6.3.1) oder verwandte Themenbereiche mit Implikationen zu Radioaktivitat
im Abwasser und Klarschlamm (Kapitel 6.3.3) zugeordnet.

In den recherchierten Publikationen werden folgende Radionuklide bzw. deren chemische
Verbindungen erwahnt: Am meisten untersucht, auch weil in der Medizin am haufigsten angewendet,
sind 1-131 und Tc-99m, wobei 1-131 aufgrund seiner groReren Halbwertszeit und seiner Mobilitat im
Wasser auch in der Umwelt detektierbar ist und als ein Tracer zur Ermittlung des Radionuklid-
transfers in der Umwelt gesehen wird. Weitere haufig untersuchte Radionuklide sind In-111, Ga-67
und I-123. Einige Publikationen befassen sich mit Co-58, Cr-51 oder auch Cs-134 und Cs-137 sowie
Ru-106 (zum Teil im Zusammenhang mit kerntechnischen Unfallen). Daruber hinaus werden auch
kosmogene Radionuklide wie Be-7 messtechnisch erfasst, um Vergleiche zwischen den
unterschiedlichen Mustern der Radionuklidfreisetzungen ins Abwasser sowie
radionuklidbezogenem Verhalten innerhalb der Klaranlage herzustellen.

6.1 Zusammenfassende Darstellung der recherchierten Publikationen zu
Radionukliden aus medizinischen Anwendungen

Besonders hervorzuheben im gesamten Vergleich ist das Forschungsvorhaben TransAqua ((Fischer
et al., 2017), (Hormann & Fischer, 2017)), welches aufbauend auf den Erkenntnissen aus (Fischer
et al., 2009) systematisch ein Messprogramm zur Beprobung entlang der Behandlungsstufen der
Bremer Klaranlage sowie der zugehdrigen Probenaufbereitung und Analytik aufgestellt und mit den
Angaben der medizinischen Behandlungen in Zusammenhang gebracht hat. Damit konnte die
Partitionierung von Radioiod messtechnisch erfasst werden. Ebenso herausragend im
internationalen Vergleich ist das in TransAqua entwickelte Kompartimentmodell zur Betrachtung des
Radioiodtransfers vom Zulauf der Klaranlage Uber einzelne Behandlungsstufen bis hin zum Ablauf.
Dabei wurde die lod-Partitionierung bzw. der Ubergang der Aktivitat von geldsten zu suspendierten
partikularen und kolloidalen Stoffen sowie die Phasentrennung in den Absetzbecken der Klaranlage
und im Rulcklaufschlamm abgebildet. Das Modell wurde mit Hilfe von Messungen (Zeitreihen)
validiert und eine Sensitivitatsanalyse durchgefiihrt. Die Autoren konnten zeigen, dass wahrend
etwa 30% der in Schlammpartikeln enthaltenen Radioiodaktivitat im Zulauf an organische Molekule
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gebunden sind, es nach der biologischen Behandlung etwa 90% sind. Dies ist auf die Anreicherung
von 1-131 an organische Stoffe im Rucklaufschlamm und auf den Transfer von 1-131 aus den
anorganischen in die organischen Fraktionen zurtickzufiihren. Letzteres wird héchstwahrscheinlich
durch mikrobielle Aktivitaten vermittelt. Im Abfluss dominiert anorganisches und niedermolekulares
I-131; die Gesamtaktivitatskonzentration ist auf etwa 50 bis 75% reduziert. Weil das Modell die
Partitionierung und Anreicherung von lod in der partikularen und kolloiden organischen Phase im
Rucklaufschlamm bertcksichtigt, wird eine entsprechend langere mittlere Aufenthaltsdauer und
somit auch deutlicherer Verlust durch den radioaktiven Zerfall berechnet. Dieses Ergebnis entspricht
auch der messtechnisch ermittelten Realitat.

Eine umfassend angelegte Studie von (Sundell-Bergman et al., 2008), die im Rahmen einer Revision
der schwedischen Vorschriften fir die Entsorgung klinischer radioaktiver Abfalle durchgefihrt wurde,
sollte eine detailliertere Modellierung zum Radionuklidtransport in der Kanalisation und zur
realistischen Dosisbewertung entwickeln. Die bis dahin eingesetzten Berechnungsverfahren haben
zu einer deutlichen Uberschatzung der zu erwartenden Dosen gefiihrt. In die Studie wurden die
Radionuklide 1-123, 1-131, Tc-99m, In-111 und TI-201 miteinbezogen. Die Betrachtung umfasste funf
verschiedene Klaranlagen, die an die groRten Krankenhauser Schwedens angeschlossen sind. Es
wurde ein dynamisches Kompartimentmodell LUCIA entwickelt. Das Modell betrachtet die einzelnen
Stufen der Abwasserbehandlung (mit zwei Absetzbecken) und unterteilt diese in neun
Kompartimente. LUCIA ist insbesondere von Bedeutung, weil es die Unsicherheiten der relevanten
Parameter berlcksichtigt und mit einer probabilistischen Simulation nicht Einzelwerte, sondern die
Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Radionuklidkonzentrationen im Klarschlamm und die
Folgedosen ermittelt. Das ist bei der Schatzung der Dosis — in diesem Fall der wahrscheinlichen
Dosisintervalle — die optimale Vorgehensweise. Daruber hinaus wurde auch die Sensitivitatsanalyse
durchgefuhrt. Mit dem Modell konnte eine realistische Einschatzung der Aktivitdtskonzentrationen
im Klarschlamm und der externen effektiven Dosen erreicht werden. Weiterhin macht die Studie auf
die zentrale Rolle der Kd-Werte bzw. des elementbezogenen Sorptionsverhaltens aufmerksam,
dieser Parameter ist gemal Sensitivitdtsanalyse ausschlaggebend fir die Expositionswerte. So ist
zum Beispiel der Kd-Wert von In-111 mit groRen Schwankungen bzw. Unsicherheiten bei der
Ermittlung verbunden, was zu Dosisuberschatzungen flhren kann.

Die Arbeiten von (Barci-Funel et al., 1993) und (Barquero, Basurto, et al., 2008) sollten mit Hilfe
dazu entwickelter Modellanséatze in einem Vergleich zeigen, dass die Dosis von Beschéftigten einer
Klaranlage aufgrund der Vernachlassigung von Halbwertszeiten um bis zu zwei GréRenordnungen
Uberbewertet wird. So sollte der Modellansatz von (Barquero, Agulla, et al., 2008) die
Umweltauswirkungen von Verfahren der nuklearmedizinischen Diagnostik und mdgliche Dosen der
Beschaftigten in Abwasserbehandlungsanlagen abschatzen. Insbesondere war angestrebt, die
bisherigen groben Dosisabschatzungen der zustandigen spanischen Institutionen zu verbessern,
die ohne Berlcksichtigung des radioaktiven Zerfalls durchgefihrt werden. Auch sollte die
Notwendigkeit der Abklinglagerung untersuchet werden. Die Berechnungen wurden mit jahrlich
akkumulierten Aktivitaten fur Ga-67, 1-123, 1-131 In-111, Tc-99m und TI-201 durchgefiihrt und
akkumulierte Dosen (uSv/a) bestimmt. Dabei wurde die Dosis aufgrund des Aufenthaltes in der Nahe
des Schlammbehandlungsbeckens berechnet. Der wesentliche Dosisbeitrag kommt vom [-131 und
Ga-67 aufgrund der Halbwertszeit und der héheren Dosiskoeffizienten, den geringsten Beitrag
lieferte Tc-99m. Im Ergebnis zeigten die Autoren, dass keine Abklingbecken im Krankenhaus
erforderlich sind und dass die Vernachlassigung der Halbwertszeiten zu einer erheblichen
Dosisliberschatzung fuhrt. Eine parallel durchgefiihrte Studie von (Barquero, Basurto, et al., 2008)
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fokussierte auf die Untersuchungen der Aktivitdten im Abwasser infolge von Freisetzungen von [-131
zur Behandlung von Hyperthyreose oder Schilddrisenkrebs und auf die Dosisbestimmung der
Beschaftigten der Klaranlagen. Das dazu entwickelte Modell berlicksichtigte die Dynamik des
lodtransfers im menschlichen Kérper mit anschlieRender Freisetzung Gber Urin ins Abwassersystem
bei stationaren und ambulanten Patienten. Die Berechnung der Folgedosen flir die Angestellten der
Abwasserbehandlungsanlage erfolgte mit dem Modellansatz von (Barquero, Agulla, et al., 2008) und
schatzte Folgedosen flr die Angestellten der Abwasserbehandlungsanlage im Zusammenhang mit
Aktivitat im Abwasser je nach Typ der Patientenbehandlung.

Die Arbeit von (Chang et al., 2011) ist interessant, da sie ein sehr grofes Einzugsgebiet einer
sudkoreanischen Ballungsregion — der Stadt Daejeon — betrachtet: es sollte der Zusammenhang
zwischen dem Gesamtverbrauch der Radiopharmaka in vier Krankenhausern der Stadt und deren
Freisetzung in die vier Abwasserbehandlungssysteme, angeschlossen an eine Multiklaranlage (insg.
0,44 Mio. Tonnen Abwasser pro Tag), untersucht werden. Dabei orientierten sich die Autoren an der
Datenbasis von (Punt, Wood, et al., 2007) sowie an eigenen Messungen zum Verhalten von [-131
und Tc-99m im Abwasser und im Klarschlamm. Die Arbeit hat die Daten einzelner Patienten erfasst
und diese je nach Art der Behandlung, ob stationar oder ambulant, sowie nach Wohnort in Gruppen
aufgeteilt. Im Ergebnis wurden die Aktivitatskonzentrationen am Zu- und Ablauf, im entwasserten
Klarschlamm sowie im Faulschlamm nach dem anaeroben Faulungsprozess ermittelt. Die Autoren
haben ein Vorhersagemodell entwickelt, das eine einfache Input-Output-Annahme der Beziehung
zwischen den jeweiligen Patientenbehandlungen und der Konzentration des Urineintrages in jedes
Abwasserbehandlungssystem einfuihrt. Das Modell basiert auf den Untersuchungen und Annahmen
von (Punt, Wood, et al., 2007) zur prozentualen Verteilung der Radioiod-Freisetzungen zwischen
den einzelnen Komponenten des Abwassersystems. Diese vereinfachte Darstellung liefert im Fall
eines sehr groRen Abwassersystems — wenn Daten zuverlassig erhoben wurden -
zufriedenstellende Ergebnisse.

Im Folgenden werden die Inhalte bzw. Ergebnisse der auf messtechnischen Untersuchungen
ausgerichteten Arbeiten, wenn maoglich und sinnvoll, chronologisch zusammengefasst. Die altere
Arbeit von (Prichard et al., 1981) untersuchte die Verteilung von lod-131 zwischen dem getrockneten
Schlamm und dem behandelten Abwasser und konnte zeigen, dass der Austrag von |-131 im
getrockneten Schlamm 23% des gesamten Austrags betragen hat. Die schwedische Studie von
(Erlandsson et al., 1989) befasste sich mit der Uberwachung von kosmogenem Be-7 sowie Cr-51,
Cs-134 und Cs-137 aus der Medizin an Zulauf, Ablauf und im Schlamm der Klaranlage der Stadt
Lund. Sie stellte fest, dass die mittlere Verweilzeit des Abwassers in der Klaranlage 1 bis 2 Tage
und die des Klarschlamms 3 bis 4 Wochen betragt. Be-7, Cr-51, Cs-134 und Cs-137 verlassen die
Klaranlage mit dem Schlamm mit zwischen 37 und 56% der eingehenden Aktivitat. Fir Ru-106 und
I-131 lagen diese Werte zwischen 6 und 14%.

Stetar et al. (1993) haben in einer kommunalen Klaranlage die Wirksamkeit des Klarungsprozesses
untersucht, indem sie Riickhaltung von Co-58, Cs-134 und I-131 ermittelt haben und dabei als einige
der Ersten die Rolle der chemischen Verbindungen der hier als Radiotracer definierten Radionuklide
Co-58 und Cs-134 (als Chloride) und 1-131 (als Natriumiodid Nal) bericksichtigten. Das Abwasser
in der Klaranlage in einem ersten Schritt durch Sedimentation und einem zweiten mit Belebtschlamm
gereinigt. Die Arbeit konnte im Ergebnis die Fraktionierung in den suspendierten Feststoffen und im
Belebtschlamm sowie die radionuklidbezogene Gesamtabbauleistung aufzeigen. Am wenigsten
konnte 1-131 zurlckgehalten werden, was die spateren Untersuchungen auch bestéatigen. Die
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ermittelte Affinitdt der Radiotracer zur Fixierung im Belebtschlamm nahm im Verhaltnis Co-58 >
Cs-134 > |-131 zu.

Einen Zusammenhang zwischen den Messungen der Radioaktivitat im Klarschlamm und den
Radioiodbehandlungen (I-131 als lodid) von zwei Patienten im Krankenhauskomplex der University
of Michigan untersuchten Martin and Fenner (1997) und haben dazu Dosisberechnungen
durchgefiihrt. Die Autoren haben festgestellt, dass etwa 1,1% des verabreichten Radioiods im
Klarschlamm verbleibt und konnten dieses Ergebnis nur mit der These untermauern, dass [-131 die
Anlage passiert und verdinnt in das behandelte Abwasser am Ablauf abgegeben wird. Beim
Vergleich mit Messungen der Studie in der Oak Ridge Abwasserbehandlungsanlage von (Stetar et
al., 1993), zeigt sich, dass 3 bis 5% von 1-131 durch die Klaranlage in Oak Ridge entfernt wurden,
wahrend der Rest geldst im Abwasserstrom am Ablauf geblieben ist. Martin and Fenner (1997)
weisen darauf hin, dass die Effektivitdt der Reinigungsleistung vom Typ der
Abwasserbehandlungsanlage abhangt und zitieren mehrere Autoren wie weiter oben aufgefihrten
(Prichard et al.,, 1981), die zeigten, dass 23% des im Abwasser freigesetzten 1-131 im
Belebtschlammbecken entfernt wurden, wahrend Erlandsson et al. (1989) im Zusammenhang mit
[-131 festgestellt hat, dass die Behandlungsstufen der Sedimentation und biologisch-chemischer
Fallung einer Abwasserbehandlungsanlage nur 8% zurtickhalten konnten. In dem Zusammenhang
machen auch die Autoren Stetar et al. (1993) auf die lodadsorption durch organisches Material
aufmerksam, die ursachlich fir die langere Transportzeit zwischen Krankenhaus und Klaranlage im
Vergleich mit Abwassertransport ist. Fenner and Martin (1997) haben in deren Folgestudie
nachgewiesen, dass die unterschiedlichen chemischen lod-Verbindungen auch unterschiedliches
Transportverhalten bzw. auch Affinitdt gegenliber dem Klarschlamm aufweisen. Sie haben dabei
Natriumiodid Nal und Meta-lod-Benzylguanidin (MIBG) untersucht und etwa 17% der im
Krankenhaus verabreichten MIBG-Aktivitat und nur 1,1% der verabreichten Nal-Aktivitat im
Primarschlamm detektiert. Die grof3ere positive Ladung der MIBG-Form sei auf die Affinitat zur
Bindung an Klarschlamm zurtckzufihren. Die Autoren verglichen auch die radiologische Belastung
durch Verbringung von Klarschlamm in der Landwirtschaft mit einer 22-wdchigen
Schlammverbrennung im Winter. Radiologische Belastung durch Verbringung ist aufgrund der
kurzen Halbwertszeiten von 1-131 kaum vorhanden, wahrend die effektiven Aquivalentdosen nach
der Verbrennung auf bis zu 1,2 uSv (Personal der Anlage) bzw. 0,06 uSv (Bevolkerung) geschatzt
wurden, weil das organisch gebundene [-131 in die Atmosphare entweichen kann. Die Autoren
kommen ahnlich wie Publikation (Stetar et al., 1993) zum Schluss, dass die langere Transportzeit
von Radioiod durch die Kanalisation vom Krankenhaus zur Klaranlage viel langer ist als die von
normalem Abwasser. Die Begrindung dafir sei die lodabsorption im organischen Material in der
Kanalisation.

Die Arbeiten der britischen Environment Agency EA liefern zum einen interessante Ergebnisse im
Hinblick auf die Transferverteilung verschiedener Radionuklide wahrend der Passage durch die
Abwasserbehandlungsstufen (Punt, Millward, et al., 2007), zum anderen wurde im Zuge einer
Anhebung des Grenzwerts fir die Entlassungsgenehmigung fir 1-131 aus dem Royal Marsen
Hospital im Sidwesten Londons eine umfangreiche radiologischen Bewertung des Rohabwassers
wahrend der Abwasserreinigung und im Flusswasser und Sediment unterhalb des Ablaufs der
Klaranlage durchgefihrt. Es war jedoch nicht mdglich, das unterschiedliche Verhalten der
chemischen Formen von lod-131 (Nal und MIBG) dezidiert zu untersuchen. Die Autoren konnten
nachweisen, dass mehr als die Halfte des verabreichten [-131 durch Zerfall oder durch Verbindung
mit Feststoffen in der Kanalisation verloren geht, etwa zwei Prozent werden wahrscheinlich in den
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entwasserten Schlammkuchen und etwa ein Drittel in den Fluss nach der Abwasserbehandlung
eingeleitet (vgl. (Fenner & Martin, 1997)). Es wurde auch die Gammadosis in der Luft der Klaranlage
gemessen, diese war jedoch nicht von der Hintergrundbelastung zu unterscheiden. Die Autoren
haben die prozentuellen Anteile des verabreichten und in das Abwassersystem freigesetzten 1-131
Ubersichtlich in einem Diagramm dargestellt, welches eine gute Informationsgrundlage liefert und
auch in den Modellierungen anderer Autoren wie (Chang et al., 2011) eingesetzt wurde.

Rose et al. (2012) untersuchten das mit 1-131 radiologisch belastete Abwasser einer Abwasser-
behandlungsanlage in Stony Brook, USA, die an eine regionale Einrichtung zur Behandlung von
Schilddrisenkrebs angeschlossen ist. Sie haben die Abwasserhalbwertszeiten’ von Radioiod in der
Anlage auf 3 d geschatzt und haben gezeigt, dass die hydraulische Verweilzeit des Abwassers in
der Anlage vom Tages- und Wochenregime des anfallenden Abwassers abhangt und zwischen 24 h
und 36 h liegen kann. Sie machen auch darauf aufmerksam, dass die Rickfiihrung des Abwassers
in den Belebtschlamm zur Aufrechterhaltung der Bakterienpopulationen einer deutlich langeren
hydraulischen Verweilzeit in der Anlage beitragt, das 1-131 im Klarschlamm kann zwei Wochen lang
nach einer Patientenbehandlung gemessen werden. Die Autoren kommen zum Schluss, dass das
meiste 1-131, das in die Klaranlage gelangt, zwar zuriickgehalten wird aber l|angerfristig
schlussendlich im Abwasser und nicht im Klarschlamm verbleibt und in den Vorfluter freigesetzt wird.
So kdénne das medizinische Radioiod zu Untersuchungen der Abwasserreste in den
Oberflachengewassern genutzt werden.

Eine umfangreiche Ermittlung zum Verhalten von [-131, Tc-99m, In-111, Ga-67 und [-123 im
Abwasser am Zulauf und Ablauf sowie in Klarschlammen in sieben stadtischen Klaranlagen im
GrolRraum Barcelona haben Mulas et al. (2019) durchgefuhrt und auch mit der biochemischen
Abwasseranalytik in Zusammenhang gebracht. Sie konnten eine starke Variation der Messwerte am
Zulauf, Ablauf sowie im Klarschlamm je nach Abwasserbehandlungsanlage nachweisen. Die
héchsten Aktivitatskonzentrationen ergaben sich fur 1-131 und Tc-99m. Das Ergebnis machte
deutlich, dass die massive Reduktion der physikochemischen Parameter wie COD oder BODs
wahrend der Abwasserbehandlung einen minimalen Einfluss auf die Riickhaltung von Radionukliden
hat, die entscheidende Rolle spielen Halbwertszeit und Sorption sowie die rickhaltende Wirkung
einzelner Behandlungsstufen. Im Vergleich seien die Betriebsbedingungen mit niedrigerem
Klarschlammalter (2-7 Tage) ein Schlusselfaktor flir die Verringerung des physikalischen Zerfalls
wahrend der Klarschlammbearbeitungsstufen und fiihren zu héheren Konzentrationen im festen
Endprodukt. Die Autoren machen deutlich, dass die Klaranlage als Rickhaltesystem wirkt und haben
auch die radionuklidbezogenen Transferwege entlang der Abwasserbehandlung untersucht. So
konnten sie zeigen, dass |-131 im entwasserten Klarschlamm haufiger nachweisbar ist als im
deutlich alteren Faulschlamm. [-131; Tc-99m und In-111 kdnnen wahrend der Abwasserbehandlung
teilweise entfernt werden, neben I-131 kann In-111 ggf. auch zur Bewertung der Konzentrationen im
aquatischen Okosystem genutzt werden. Dank dem Vergleich mehrerer Abwasserbehandlungs-
anlagen konnte gezeigt werden, dass je nach GroéfRe der Anlage eine unterschiedliche Anzahl
Proben zur lod-Detektion erforderlich ist, je grofer die Anlage, desto weniger Proben sind
notwendig.

7 Mittlere Abwasser-Halbwertszeit ist die Zeit, welche vergeht, bis die Halfte einer Abwasserkomponente aus
einer Klaranlage entfernt wird.
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McGowan et al. (2014) haben eine Probenahmekampagne am Ablauf von drei Klaranlagen der
Krankenhauser in Oxford, Sutton und Guildford bewertet und mit den gemessen Dosisleistungen der
Patienten in den Krankenhausern und der folglich ausgeschiedenen Aktivitat in Zusammenhang
gebracht. Sie stellten fest, dass bis zu 20% der eingeleiteten Aktivitat am Ablauf der Klaranlagen zu
finden war und schlussfolgerten, dass dies deutlich unter dem Wert von 80% der damals
verwendeten mathematischen Modelle der Environment Agency of United Kingdom lag. Sie
empfehlen daher (auch mit Verweis auf (Punt, Wood, et al., 2007)), den Verteilungsanteil von |-131
im Abwasser am Ablauf bei Modellberechnungen auf 20% zu reduzieren. Ahnlich wie andere
Autoren (z. B. (Fenner & Martin, 1997)) vermuten sie, dass die Aktivitat von 1-131 insbesondere
durch Ablagerung in Kanalrohren, im Klarschlamm und durch den radioaktiven Zerfall zurlickgeht.
McGowan et al. (2014) weisen auch auf unterschiedliche Rickhaltungsgrade der lodverbindungen
je nach dem Abwassersystem und der Abwasserbehandlungsanlage hin und empfehlen, immer eine
standortbezogene Untersuchung unter Berlcksichtigung der angewendeten chemischen
lodverbindung durchzufihren.

Die Arbeit von (Martinez et al., 2019) wird hier aufgefihrt, weil die Autoren den Stand der Technik
und die Trends auf dem Gebiet des Vorkommens und der Bestimmung von medizinischen
Radionukliden bei der Beprobung zusammengefasst haben. Im Fokus standen [-131 und Tc-99m.
Die Autoren haben die Auswertungen in Form einer Matrix Ubersichtsartig dargestellt, diese ist bei
der ausfuhrlichen Beschreibung der Arbeit im Kapitel 6.3.2 (s. Tabelle 6-2) aufgefihrt.

Mosos et al. (2020) haben die Entwicklung der Aktivitdtskonzentration des aus dem Krankenhaus
stammenden 1-131 am Zulauf und in den einzelnen Behandlungsstufen der Klaranlage in Bogota,
Kolumbien, untersucht. Die Autoren haben dazu Proben aus dem Zulauf bzw. dem Rohabwasser
am Feinrechen, dem Fett- und Sandabscheider, aus dem gereinigten Abwasser (Ablauf) sowie dem
getrockneten Faulschlamm entnommen und die Aktivitaten gemessen und eine Massenbilanz
durchgefuhrt. Sie kamen zum Schluss, dass I-131 zwar eine groRere Affinitat zu organischen Stoffen
aufweist und sich im Klarschlamm anreichert (hdchste Aktivitdtskonzentrationen der Teilstrome), der
Faulungsprozess sei aber flr das Abklingen lang genug und der Einsatz als Dunger mit keinem
wesentlichen Bestrahlungsrisiko verbunden. Im Vergleich mit den anderen hier genannten Autoren
sehen jedoch Mosos et al. (2020) die radiologische Belastung der Umwelt durch das im behandelten
Abwasser beinhaltete 1-131 viel kritischer und empfehlen die Installation von Lagertanks zum
Abklingen, um der radiologischen Belastung der Gewasser vorzubeugen.

Am Ende des Kapitels 6.3.2 werden vollstandigkeitshalber Arbeiten aufgefiihrt, die sich mit der
moglichen Exposition von den in der Abwasserentsorgung tatigen Personen aufgrund der
Freisetzung aus Krankenhausern befassen. Weil hier die Aktivitat im Klarschlamm jedoch nicht im
Vordergrund steht, werden diese Arbeiten nur zum Teil in der vertiefenden Auswertung
berucksichtigt.

6.2 Nationale Forschung
(Fischer et al., 2009) Medical radioisotopes in the environment - following the pathway from

patient to river sediment

Fischer et al. (2009) haben in einer Kurzstudie gezeigt, wie der Transfer medizinischer Radionuklide
Uber die Abwasserbehandlungskette erfolgt. Wahrend des Untersuchungszeitraums wurden 15
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Patienten mit einer durchschnittlichen Restaktivitdt von 159 MBq pro Patienten aus dem
Krankenhaus entlassen. Es wurden Proben aus dem Zufluss, Abfluss und Primarschlamm der
zugehdrigen Klaranlage Uber zwei Wochen gesammelt und mittels Gammaspektroskopie
untersucht, 1-131, Tc-99m sowie in seltenen Fallen auch Sm-153 und 1-123 wurden detektiert. Die
Werte von I-131 (Krebstherapie) und Tc-99m (Radiodiagnostik) stimmten gut mit den Langzeitdaten
derselben Klaranlage Uberein. Dartber hinaus wurde eine Korrelation zwischen der kosmogenen
Be-7-Aktivitdt und den Niederschlagen festgestellt. Um festzustellen, in welchem Ausmal} eine
Kontamination aus der Klaranlage maéglich ist, wurden Oberflachensedimente bei Ebbe an beiden
Ufern des Flusses — flussaufwarts und flussabwarts — der Klaranlage beprobt. Folgendes Verhalten
wurde am Zulauf und Ablauf und im Klarschlamm beobachtet:

e Die Messwerte von I-131 zeigen ein wellenformiges Muster, dieses wird mit den Schwankungen
der Aktivitat begriindet, die mit den Patienten das Krankenhaus verlasst. Eine Korrelation
zwischen den Daten der aus dem stadtischen Krankenhaus freigesetzten Aktivitat und dem
zeitlichen Muster der Konzentration am Zulauf konnte allerdings nicht gefunden werden. Dieses
Phanomen erklaren die Autoren mit dem unterschiedlichen lodstoffwechsel bei Patienten mit der
Radioiodtherapie = und  zitieren dazu (SSK, 2004): Patienten mit gutartigen
Schilddrisenerkrankungen weisen eine deutlich hohere lodaufnahme und biologische
Halbwertszeit auf als Patienten, die sich nach einer Schilddrisenkrebsoperation einer
Eliminierungstherapie unterziehen.

e Die Konzentrationen von Tc-99m nahmen am Zulauf an Wochenenden stark ab, weil keine
nukleare Diagnostik durchgefiihrt wird. Die Konzentrationen am Ablauf waren um mehr als eine
GroRenordnung niedriger, was auf den radioaktiven Zerfall und auf die Ausfallung in Schlamm
zuruckzufuihren ist. Die Autoren bestimmten das Verhaltnis der spezifischen Aktivitaten als Folge
des radioaktiven Zerfalls und des Eliminationsfaktors von 50% nach (SSK, 1988) wahrend einer
Verweilzeit von 24 h zu1 : 0,031.

e Primarklarschlamm: [-131 und Tc-99m zeigen ein dhnliches zeitliches Muster wie am Zulauf der
Klaranlage, auch der starke Ruckgang von Tc-99m an den Wochenenden ist sichtbar. Das
durchschnittliche Verhaltnis Tc-99m/ I-131 steigt vom Zufluss zum Schlamm an, was dem hdheren
Eliminationsfaktor fur Tc-99m von 0,5 (SSK, 1988) entspricht. Zwei weitere Radionuklide zeigen
im Primarklarschlamm folgendes Verhalten: die Werte der Aktivitdtskonzentrationen von Sm-153
nehmen kontinuierlich mit einer berechneten anlagebezogenen Halbwertszeit von 1,32 d ab.
Diese Halbwertszeit ist etwas kirzer als der radioaktive Zerfall von 1,93 d. Dieses Verhalten
widerspiegelt laut Autoren die effektive Halbwertszeit der verabreichten Aktivitat im Korper des
Patienten. Die Daten wurden somit konstante Abwassertransportparameter belegen. Die relativ
konstanten Werte des kosmogenen Be-7 steigen plotzlich stark an und unterliegen einer Streuung
an und korrelieren mit einer Verzdgerung von etwa zwei Tagen (die Summe aus der Verweilzeit
des Abwassers und der Zeitverzégerung durch die Zusammenfihrung der Zufluss Proben) mit
den Niederschlagsdaten.

e Faulschlamm: die Langzeitdaten von I-131 ab dem Jahr 2000 korrespondieren mit den aktuellen
Daten und folgen einem ahnlichen Muster wie die Daten am Ablauf. Die Aktivitatskonzentrationen
von Tc-99m liegen um eine oder mehrere GréRenordnungen niedriger gegentber dem
Primarschlamm, was durch das hohere Faulschlammalter erklarbar ist.
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e Im Sediment war nur I-131 detektierbar, die Aktivitatskonzentrationen nehmen monoton mit dem
Abstrom des Flusses ab und stimmen mit der Klaranlage als Hauptquelle von 1-131 Gberein.

Die durchgefiihrten Messungen lieferten eine groRe Menge an Daten und waren zumeist auch in
guter Ubereinstimmung mit der Literatur ((SSK, 1988), (SSK, 2004)). Das betraf vor allem
Langzeitgleichgewichte oder gemittelte Daten. Die Interpretation der Kurzzeitdaten ist schwieriger,
weil die Schwankungen der gemessenen Aktivitdtswerte von vielen Parametern abhangen. Die
Autoren empfehlen eine Studie, welche detailliertere Patientendaten (Behandlung von gutartigen
Befunden oder von Krebs), Transportzeiten im Abwassersystem sowie Verweilzeiten in den
verschiedenen Kompartimenten der Klaranlage berucksichtigen wirde. Die Methode erfasst im
Ergebnis gut den Radionuklidtransfer vom Patienten Uber den gesamten Prozess der
Abwasserbehandlung bis hin zu den Gewassern, die das behandelte Abwasser am Ablauf der
Klaranlage aufnehmen.

6.2.1 Projekt TransAqua und Publikationen

Im Arbeitspaket 1.4 des Projektes TransAqua (Fischer et al., 2017) sollten fir ausgewahlte
Radionuklide experimentelle Untersuchungen zu deren Partitionierung in Klaranlagen durchgefuhrt
und entsprechende Modelle entwickelt werden. Es war das Ziel, das Verhalten von 1-131 und Cs-137
aus kerntechnischen Unfallen zu ermitteln, indem diese Radionuklide als Tracer genutzt werden, um
Stoffflussprozesse innerhalb und auRerhalb einer Klaranlage zu untersuchen. Daruber hinaus war
Gegenstand der Untersuchungen der Eintrag und die Verteilung von Radionukliden aus der
nuklearmedizinischen Diagnostik (I-131 und Tc-99m) innerhalb der Kanalisation und der Klaranlage.
Weil das Cs-137 im Ablauf der Vorklarung nicht mehr nachgewiesen werden konnte und das Tc-99m
aufgrund der kurzen Halbwertszeit und des seltenen Einsatzes im Einzugsgebiet des untersuchten
Klarwerks Bremen-Seehausen (Betreiber hanseWasser Bremen) kaum nachweisbar war,
fokussierten die Untersuchungen auf I-131, und zwar unter der Beriucksichtigung der chemischen
Form des an die Patienten verabreichen Radioiodids. Das Modell wurde so strukturiert, dass es auf
andere Radionuklide erweitert werden kann.

[-131 eignet sich dazu besonders gut, weil es aufgrund seines Einsatzes in der Strahlentherapie von
Schilddrisenerkrankungen haufig in unterschiedlichen Konzentrationen in der Kanalisation und der
Klaranlage vorkommt. Das Modell bildet den Ubergang der Aktivitat von geldsten zu suspendierten
partikularen und kolloidalen Stoffen sowie die Phasentrennung in Absetzbecken ab und wurde mit
Hilfe von Messungen (Zeitreihen) validiert, und zwar der Aktivitatskonzentration von Zu- und Abfluss.
Daruber hinaus wurde die Parametrisierung mit experimentellen Daten an Schlusselstellen der
Anlage umgesetzt. Die Parametrisierung des Modells erlaubt eine Anpassung der Parameter an
eine andere Anlage, ebenso ist eine Simulation anderer Radionuklide moglich. Das Modell kann
auch zur Extrapolation des Radioiodtransports auf die 6ffentliche Kanalisation angewendet werden.

Messkampagne

In dem Forschungsvorhaben wurde im Voraus der Aspekt der element- und verbindungsbezogenen
Affinitdt (Sorption) gegenuber dem Feststoff und der Organik in die Untersuchungsplanung
einbezogen. So reagiert z. B. lodid mit organischen Substanzen, insbesondere Huminsauren wobei
die Reaktionen durch mikrobielle Aktivitdt enzymatisch katalysiert werden. Weil in einem Klarwerk
die Konzentrationen an Bakterien sehr hoch sind, insbesondere im Belebtschlamm, wird Radioiodid
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im Abwasserkanal und der Kldranlage zum Teil in organisches, partikelgebundenes lod
umgewandelt. Diese Eigenschaft war sowohl flir die Probenentnahme und Messanalytik sowie flr
den Modellaufbau und die Parametrisierung malgebend. Das Modell wurde unter dem
Softwarepaket Matlab/Simulink entwickelt und auf Zeitreihenmessungen im Rahmen des Projektes
angewendet. Um die Dynamik der chemischen Verbindung von radioaktivem lod im Abwasser zu
erfassen, wurde eine qualitative Sensitivitatsanalyse durchgefihrt und der Einfluss der
Kalibrationsparameter analysiert.

Die Probenentnahme erfolgte am Zu- und Ablauf sowie an Orten, wo Ricklaufschlamm anfallt, wobei
die spezifische Struktur des Klarwerks berticksichtigt wurde (vgl. Abbildung 6-1): Vorklarbecken, das
zum einem in die Kaskadenanlage mit drei Absetzbecken und Nachklarbecken mit Ablauf sowie zum
anderem in die parallele Kompaktanlage mit anaerobem Becken und Nachklarbecken mit Ablauf
mundet. Die Probenahme berticksichtigte die Partitionierung des Radioiods und die Beschaffenheit
des Abwassers, indem die Separation der festen Phase mit Hilfe eines Flockungsmittels
durchgefihrt wurde und das so entstandene Substrat durch Dekantieren und Zentrifugieren getrennt
wurde. Mit diesem Verfahren konnte die Fraktionierung des lods in Kolloide und héhermolekulare
organische Substanzen (mit Aluminiumchlorohydrat extractable iodine, AEI), in kleinere organische
Molekile (residual lodine, RI) sowie anorganische Feststoffe (bentonite extractable iodine, BEI)
erreicht und diese Fraktionen getrennt betrachtet werden. Die Messung der Proben erfolgte mit
hochauflésender Gammaspektroskopie. Proben mit Schwebstoffen wurden wahrend der Messzeit
geruhrt, um eine homogene Aktivitatsverteilung aufrecht zu halten.

Die Auswertung der Verteilung der einzelnen Fraktionen zeigte, dass sich die Fraktionierung stark
wahrend des Ablaufs der biologischen Klarung éanderte:

e Am Ablauf der Vorklarung dominierte deutlich das an die Anorganik gebundene Radioiod mit
Mittelwert von 70% (BEI), die an Schwebstoffe und Kolloide gebundene Fraktion lag bei 8% (AEl)
und das an kleinere organische Molekille gebundene Radioiod war mit grof3en Unsicherheiten im
Durchschnitt mit 20% vertreten (RI).

e Am Ablauf der Kaskade dominierte deutlich das an die Schwebstoffe und Kolloide gebundene
Radioiod mit einem Aktivitatsanteil von etwa 85% (AEl), wahrend der anorganisch gebundene
Anteil zwischen 8% und 18% schwankte (BEI) und das an kleinere organische Molekiile
gebundene Radioiod zwischen 2% und 8% lag. Im Ruicklaufschlamm sah die Fraktionierung
ahnlich aus: an Schwebstoffe und Kolloide gebundenes Radioiod mit Aktivitatsanteil von etwa
85% (AEI), der anorganisch gebundene Anteil zwischen 8 und 11% (BEI) und das an kleinere
organische Molekile gebundene Radioiod (RI) war mit 5% vertreten.

e Am Ablauf und im Ricklaufschlamm der Kompaktanlage sah die Situation ahnlich wie bei der
Kaskade aus: AEI lag bei 80% bis 58%, BEI zwischen 8% und 12% und RI schwankte zwischen
5% und 11%.

e Am Ablauf der Nachklarung der Kaskade und der Kompaktanlage zeigte sich ein deutlich anderes
Muster der Fraktionierung, weil der grofdte Teil der Schwebstoffe zurlickgehalten wurde. Hier
lagen die Werte von AEI in beiden Fallen mit gréRerer Unsicherheit zwischen 5% und 20%, von
BEI zwischen 30% und 50%. Die RI-Fraktion lag bei 50% bis 60% im Fall der Kaskade und bei
Uber 45% im Fall der Kompaktanlage.
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Die Werte der Aktivitatskonzentrationen im Ricklaufschlamm der Kaskade lagen im Schnitt bei
1,5 Bg/l und im Rucklaufschlamm der Kompaktanlage bei 3,80 Bg/I.

Modellentwicklung

Das Modell wurde im Simulink-Paket der Software MATLAB aufgebaut. Die einzelnen
Kompartimente des Modells wurden mit Hilfe der Messdaten und der Angaben des
Klarwerkbetreibers hanseWasser Bremen zu Flissen und Volumina parametrisiert. Zur Verifikation
wurde eine Messkampagne durchgeflihrt, wobei Uber einen Zeitraum von 18 Tagen jeweils eine
24-Stunden-Mischprobe am Zulauf und am Ablauf des Klarwerks entnommen und direkt gemessen
wurden. Die Aktivitatskonzentrationen am Zulauf wurden als Eingangsdaten in die Modellierung
Ubernommen. Die Struktur der einzelnen Kompartimente spiegelt die einzelnen Behandlungsstufen
des Klarwerks (Abbildung 6-1 wider). In jedem Kompartiment wird die zeitabhangige Aktivitat Gber
eine mittlere Verweildauer (Verhaltnis zwischen dem Wasserfluss und dem Volumen des
Kompartiments) beschrieben und dabei der Zerfall des Radionuklids bertcksichtigt. In jedem
Kompartment wurden der Transfer des Radioiods zwischen der geldsten Aktivitat (im BEI und RI)
und der extrahierbaren Aktivitat (AEI) getrennt bilanziert und miteinander verknipft. Die Beziehung
zwischen der geldsten und der extrahierbaren Aktivitdt wird mit Hilfe des freien Parameters k
ausgedrickt, welcher als Reaktionskonstante 1. Ordnung fungiert. Der Parameter wird so
eingestellt, dass das Modell die gemessenen Aktivtaten in den extrahierbaren Fraktionen AEl am
Ablauf der Kaskade und der Kompaktanlage reproduziert. In den Kompartimenten ohne biologische
Aktivitat ist k gleich Null. Die Nachklarbecken mit der Sedimentation wurden in drei Kompartimente
mit unterschiedlichen Verweildauern entsprechend dem Bewegungsmuster der Schichtstrémung bei
dem Sedimentationsvorgang unterteilt: jedes Sedimentationsbecken besteht somit aus einer
Flockenschicht mit zwei Verweildauern flir Wasser (Kompartiment 1) und Schwebstoffe
(Kompartiment 2) und einer dartber liegenden Schicht mit einer Verweildauer fur beide Fraktionen
(Kompartiment 3). Die Berechnung der Verweildauern bericksichtigt die Teilflisse und -volumina
sowie die Schwebstoffkonzentrationen am Zu- und Rucklauf der Sedimentationsbecken. Dabei
wurde die Hauptannahme des Modellansatzes formuliert, dass durch den Sedimentationsprozess
der Aktivitatsfluss in der AEl-extrahierbaren Fraktion des Ruckflussschlamms um einen Faktor o
erhoht wird und somit der Aktivitatsfluss am Ablauf vermindert wird. Die restlichen Flisse ergeben
sich dann aus der Bilanz der [Ubrigen Teilstoffflisse des Nachklarbeckens. Die
Aktivitatsflussbilanzen erlauben eine Abschatzung des Faktors o aus den gemessenen
Aktivitatsfraktionen (RI, AEIl). Alle Teilflisse fungieren als Eingangsgrolen des jeweiligen
Kompartiments.

Durch die Berucksichtigung der Anreicherung von lod in der partikuldren und kolloidalen organischen
Phase im Rucklaufschlamm berechnet das Modell eine langere mittlere Aufenthaltsdauer und somit
auch den starkeren Verlust durch den radioaktiven Zerfall, was der Realitdt entspricht. Die
Sensitivitatsanalyse und Berechnungen zeigten eine qualitativ hohe Ubereinstimmung zwischen den
modellierten und gemessenen Aktivitdten am Ablauf Uber eine Zeitspanne von Uber 500 Stunden.
Die Simulationen haben die Einschrankung, dass die messtechnische Uberwachung der Bereiche
wie Ricklaufschlamm oder kleinere Zeitskalen nur eingeschrankt durchfiihrbar sind (z. B. Messzeit
der Proben von 24 Stunden).
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Abbildung 6-1:  Blockdiagramm des Klarwerks Bremen-Seehausen
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Quelle: (Fischer et al., 2017)

Die Ergebnisse aus dem Projekt TransAqua zum Verhalten von lod wahrend der
Abwasserbehandlung und der Modellentwicklung wurden in (Hormann & Fischer, 2018) und
(Hormann & Fischer, 2017) zusammengefasst und das Kompartimentmodell beschrieben.

6.3 Internationale Forschung
6.3.1 Modellierung des Radionuklidtransfers in der Kldranlage und Dosisabschatzung

(Sundell-Bergman et al., 2008)A new approach to assessment and management of the impact
from medical liquid radioactive waste.

Mit der Abschatzung der effektiven Dosis der Bevoélkerung aufgrund der Freisetzung von
Radionukliden aus den Krankenhausern setzte sich die Arbeit (Sundell-Bergman et al., 2008)
auseinander, welche die radiologische Belastung der Bevdlkerung und der Beschéftigten in funf
Abwasserbehandlungsanlagen untersuchte, die die groten Krankenhduser Schwedens bedienen.
Die Studie wurde im Rahmen eines Revisionsverfahrens der schwedischen Vorschriften fir die
Entsorgung klinischer radioaktiver Abfalle durchgefiihrt. Im ersten Schritt sollte eine Screening-
Studie gemal der generischen Methodik zur Expositionsabschatzung der (IAEA, 2001) unter sehr
konservativen Annahmen zeigen, ob das Screening-Kriterium von 10 uSv/a unterschritten wird. Eine
detailliertere Modellierung ist nur dann erforderlich, wenn die ermittelten Strahlendosen das
Kriterium nicht erfiillen. Die Betrachtung umfasste flnf verschiedene Klaranlagen, die an die gréften
Krankenhduser Schwedens angeschlossen sind. Weil in einigen Fallen 10 uSv/a Uberschritten
wurden, wurde ein dynamisches Kompartimentmodell LUCIA zum Radionuklidtransport in der
Kanalisation und zur realistischen Dosisbewertung entwickelt und eingesetzt (Avila et al., 2007). Die
Untersuchungen umfassten 1-123, 1-131, T¢c-99m, In-111 und TI-201.
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Das Modell betrachtet die einzelnen Stufen der Abwasserbehandlung (mit zwei Absetzbecken) und
unterteilt diese in neun Kompartimente:

1. primares Absetzbecken/Sandfang (Wasserphase — Radionuklide in geléster Form und
adsorbiert am Schwebstoff),

2. primares Absetzbecken/Sandfang (ausgeféllter Schlamm — Radionuklide im angefallenen
Schlamm),

3. Becken fir die biologische Behandlung/Belebungsbecken (Wasserphase - Radionuklide in
geldster Form und adsorbiert am Schwebstoff),

4. sekundares Absetzbecken (Wasserphase - Radionuklide in geléster Form und adsorbiert am
Schwebstoff),

5. sekundares Absetzbecken (ausgefallter Schlamm — Radionuklide im angefallenen Schlamm)

6. Nachklarbecken (Wasserphase - Radionuklide in geléster Form und adsorbiert am
Schwebstoff),

7. Schlammverdickung,
8. Faulbehalter,
9. Zentrifuge und Schlammspeicher.

Das Modell basiert auf der Massenbilanz innerhalb einzelner Kompartimente, die Parameter werden
entweder auf Basis bekannter Werte eingefuhrt (wie Beckenvolumina oder gemessener
Wasserdurchfluss) oder im Fall der Parameter mit Schwankungsbereichen wie Konversionsfaktoren
oder Konzentrationswerten als probabilistische Funktionen definiert. Die einzigen
radionuklidbezogenen Parameter sind die Verteilungskoeffizienten Kdr1 und Kdrz, die die Verteilung
der Radionuklide in der Wasserphase und im Schlamm im primaren Sedimentationsbecken und im
Becken fir die biologische Behandlung beschreiben. Dabei wurden Kd-Werte organischer Béden
angewendet und auch als probabilistische Funktionen definiert.

Das Modell geht von stationaren Zustanden fiir das Abwasser, die Feststoffe und das organische
Material in den einzelnen Kompartimenten aus. Das bedeutet, dass Werte in allen Kompartimenten
Uber die Zeit konstant gehalten werden. Wenn also die Stoffflisse einer Art in einem Kompartiment
theoretisch zu- oder abnehmen sollten, dann nehmen die Stoffflisse im Modell, die dieses
Kompartiment verlassen, proportional zu, so dass die Konzentrationen in den Kompartimenten
konstant bleiben. Dies steht im Einklang mit der Funktionsweise von Klaranlagen im normalen
Betrieb. Unter besonderen Bedingungen wie Unwetter mit extremem Starkregen kann es
vorkommen, dass es nicht moglich ist, z. B. die Pegel in den Becken konstant zu halten. Daher kann
das Modell nicht direkt und ohne Anderungen auf solche Situationen angewendet, sondern muss an
solche Ereignisse adaptiert werden. Dazu gehort auch die Tatsache, dass die
Radionuklidfreisetzungen aus den Krankenhausern nicht kontinuierlich stattfinden, sondern pulsartig
innerhalb weniger Tage in regelmafligen Abstdnden der Patientenbehandlungen erfolgen. Far
solche Falle kdnnen Simulationen durchgefihrt werden, die x-tadgige Freisetzungsimpulse z. B. zu
Beginn jeden Monats unterstellen.

Weiterhin wurde angenommen, dass die Radionuklide und andere Stoffe, wie Wasser, feste Partikel
und organisches Material, die in ein Kompartiment eindringen, sich sofort vollstdndig im
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Kompartiment vermischen und dass die Transferrate der Radionuklide von einem Kompartiment in
ein anderes proportional zum Inventar der Radionuklide im ,Donor“-Kompartiment ist (Kinetik 1.
Ordnung). Im Hinblick auf die Radionuklidverluste aus der Anlage wird unterstellt, dass diese nur
Uber das abgeleitete Wasser und den Schlamm auftreten. Die Verluste Gber den Luftpfad im Fall
von flichtigen Radionukliden wie I-131 werden konservativ vernachlassigt.

Mit dem Modell LUCIA wurden zunachst Werte der Konzentration im Faulschlamm (Bg/kg
Trockengewicht) aus probabilistischen Simulationen geschatzt und in  Form der
Wahrscheinlichkeitsverteilung (Median, Mittelwert, Standardabweichung und 5% sowie 95%-
Perzentil) wiedergegeben. Diese flossen in die Berechnung (probabilistische Simulation) der
effektiven Dosen der Angestellten der Klaranlagen (Ergebnis ebenso in Form der
Wahrscheinlichkeitsverteilung) ein. Die mit dem Modell LUCIA durchgeflihrte realistische Schatzung
der Aktivitdtskonzentrationen im Klarschlamm und der darauf basierenden externen effektiven
Dosen lag um eine oder mehrere Grofienordnungen unter den in der Screening-Studie ermittelten
Werten. Fir 1-123, 1-131, Tc-99m, und TI-201 waren die Mittel- und Medianwerte unter dem
Screening-Kriterium von 10 pSv/a. Fir alle diese Radionuklide, mit Ausnahme von 1-131, lag auch
das 95. Perzentil der Verteilung unterhalb dieser Freigrenze. Im Fall von I-131 liegt das 95. Perzentil
nur knapp Uber 10 pSv/a. Die Ergebnisse fir In-111 liegen deutlich Gber dem Screening-Kriterium
und in einigen Fallen Uber dem Dosisgrenzwert von 100 pSv/a, und zwar auch nach der
nachtraglichen Verifizierung des Kd-Wertes.

(Barquero, Agulla, et al., 2008) Liquid discharges from the use of radionuclides in medicine
(diagnosis)

Die Studie (Barquero, Agulla, et al., 2008) hatte das Ziel, die Umweltauswirkungen von Verfahren
der nuklearmedizinischen Diagnostik abzuschatzen und mdgliche Dosen der Beschéftigten in
Abwasserbehandlungsanlagen zu bestimmen. Dabei sollte der Grenzwert flr die klinischen Abfélle
von 100 pSv/a eingehalten werden. Zum Zweck der Diagnose werden bildgebende Verfahren
angewendet und den Patienten Radionuklide verabreicht, um die Aufnahme des
Radiopharmazeutikums im Koérper als Bild darzustellen. Die Aktivitat, die nicht in ihren Organen
verbleibt, wird Uber das Harnsystem des Patienten in die Kanalisation ausgeschieden. Die Arbeit
sollte die bisherigen groben Dosisabschatzungen ohne Bericksichtigung des radioaktiven Zerfalls
verbessern® und einen Vergleich durchfihren sowie die Notwendigkeit der Abklinglagerung
untersuchen. Ein Gleichungssystem wurde aufgestellt, welches die momentane und akkumulierte
Aktivitat (Uber einen Tag, eine Woche und ein Jahr) abschatzt, die unmittelbar nach jeder Miktion
eines Patienten in das Abwassersystem freigesetzt wird. Dabei wurde die jedem Patienten
verabreichte radionuklidbezogene Aktivitat sowie eine Verweilzeit von zwei Stunden im Korper
bertcksichtigt. Die Anzahl der Patienten und die Werte der verabreichten Aktivitaten richteten sich
nach Angaben der Arbeitsgruppe des Forums fiir Strahlenschutz in der Krankenhauspraxis (SEFM)8
an typischen Werten in spanischen Krankenhausern aus. Die sich ergebenden effektiven Dosen

8 Dosisabschatzungen der nationalen Arbeitsgruppe des Spanish national scientific societies of radiation
protection and medical physics und der Arbeitsgruppe ,Abwasser* des Forums fiir Strahlenschutz in der
Krankenhauspraxis (Grupo de efluentes del Foro de Proteccio’n Radiolo’gica en el medio hospitalario
(SEFM)) - Chapel, M., Ferrer, N., Ramos, L.M., Sanchez, M., 2002.
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eines Angestellten der Abwasserbehandlungsanlage wurde mit Hilfe der Software MICROSHIELD®
berechnet. Dabei wurde angenommen, dass ein Arbeiter 1.500 Stunden pro Jahr in einer Entfernung
von 2 m vom Schlammbehandlungsbecken verbleibt, in dem sich die Ableitungen akkumuliert
haben. Die Berechnungen wurden mit jahrlichen akkumulierten Aktivitdten fur Ga-67 (0,033 GBq),
I-123 (0,743 GBq), 1-131 (2,2 GBq), In-111 (0,169 GBq), Tc-99m (1,847 GBq) und TI-201 (0,033
GBq) durchgefuhrt und akkumulierte Dosen (uSv/a) bestimmt. Die grofite freigesetzte Aktivitat ist
aufgrund der langeren Halbwertszeit auf 1-131 und auf Tc-99m zurlckzuflihren, weil es das am
haufigsten verwendete Radionuklid in einer nuklearmedizinischen Anwendung war. Die berechneten
Aktivtaten waren 28- bis 354-mal kleiner im Vergleich mit den SEFM-Schatzungen aufgrund des
nicht berlcksichtigten radioaktiven Zerfalls. Der wesentliche Dosisbeitrag kommt von 1-131
(23,2 uSv/a) und Ga-67 (4,4 uSv/a) aufgrund der Halbwertszeit und der hdheren
Dosisfaktorenwerte, der geringste Beitrag war vom Tc-99m (0,001 pSv/a). Die ermittelten Dosen
liegen unter dem Grenzwert von 100 uSv/a. Die von SEFM ermittelten Dosen erreichten Werte bis
zu 644 pSv/a fur 1-131. Im Ergebnis kommen die Autoren zum Schluss, dass kein System von
Abklingbecken im Krankenhaus erforderlich ist und dass die Vernachlassigung der Halbwertszeiten
zu einer erheblichen Dosisuberschatzung fuhrt.

(Barquero, Basurto, et al., 2008) Liquid discharges from patients undergoing 131l treatments

Die zu (Barquero, Agulla, et al., 2008) parallel durchgefuhrten Untersuchungen von (Barquero,
Basurto, et al., 2008) fokussieren auf die Untersuchungen der Aktivitdten im Abwasser infolge von
Freisetzungen von 1-131 zur Behandlung von Hyperthyreose oder Schilddrisenkrebsbehandlung
und auf die Fragenstellung, welche Dosen sich fir Beschéaftigte der Klaranlagen daraus ergeben
konnten. Es wurden zwei Optionen in einem entwickelten Modellansatz untersucht: direkte
Ableitungen (ambulante Behandlungen oder Schilddrisenkrebsbehandlung) und Ableitungen nach
Lagerung in den Abklingbecken (Schilddriusenkrebsbehandlung). Die verabreichten Aktivitaten
lagen zwischen 296 MBq und 555 MBq (Mittelwert 414 MBq) im Fall von Hyperthyreose-
Behandlungen, im Fall von Schilddrisenkrebsbehandlungen lagen die Aktivititen zwischen
2,96 GBq und 5,55 GBq (Mittelwert 4,14 GBq). Der Untersuchung lagen retrospektive Daten von
244 Hyperthyreose-Behandlungen zugrunde, die im Zeitraum zwischen 1993 und 2000 im Klinikum
der Jimenenz Diaz Stiftung'® mit einem Mittelwert von drei Behandlungen pro Woche durchgefihrt
wurden sowie die im Jahr 2005 im Universitatsklinikum Valladolid behandelten 23 Félle von
Schilddrisenkrebs (zwei Behandlungen pro Woche). Das Modell berticksichtigte die Dynamik des
lodtransfers im menschlichen Korper mit anschlieBender Freisetzung Uber Urin in das
Abwassersystem bei den stationaren Patienten (mit 3-Monate-Abklingen) und bei den ambulanten
Patienten (ohne Abklingen). Dabei wurde die Anzahl der Patienten und der Behandlungen pro
Woche berilcksichtigt und zeitabhangig berechnet. Auch hier zeigte ein Vergleich mit Berechnungen
anderer Autoren, dass viele Publikationen den Zerfall der Radionuklide nicht bertcksichtigen und
die Dosis um bis zu zwei Gré3enordnungen tUberbewerten. Die in das Abwassersystem freigesetzte
Aktivitat lag im Fall von Hyperthyreosepatienten (ambulant) bei 1,27 GBq und im Fall von Schild-
drisenkrebsbehandlungen bei 15,62 GBq (ambulant) und bei 0,007 GBq (stationar, 3 Monate

9 Computer programme for analysing shielding and estimate exposure from gamma radiation.
https://www.radiationsoftware.com/microshield.

10 Universitatsklinikum Valladolid (HCUV) und Jimenenz Diaz Stiftung (FJD)
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Abklingzeit). Die Berechnung der Folgedosen fiir die Angestellten der Abwasserbehandlungsanlage
erfolgte mit dem gleichen Modellansatz und Annahmen wie in (Barquero, Agulla, et al., 2008). Die
Publikation flihrt den im Modell berechneten Dosisfaktor von 1,05 x 10% mSv/Bq fur I-131 auf. Damit
errechnen sich jahrliche Dosen von 13,38 pSv/a bei einem Aktivitdtseintrag ins Abwasser von
1,274 GBq infolge der Hyperthyreose-Behandlungen (ambulante Patienten) und von 164 uSv/a bei
einem Aktivitatseintrag ins Abwasser von 15,62 GBq infolge der Schilddrisenkrebs-Behandlungen
(244 ambulante Patienten). Die Dosis infolge der Schilddriisenkrebs-Behandlungen bei stationarer
Aufnahme der Patienten und Abklingzeit von drei Monaten belauft sich auf nur 0,07 uSv/a (bezogen
auf die Aktivitateinleitung ins Abwasser von 0,007 GBq).

(Chang et al., 2011) Medically used radionuclides (131l, 99mTc) in the urban sewage system:
the case of the Daejeon metropolitan city, Korea

Chang et al. (2011) hat unter der Bericksichtigung der Datenbasis von (Punt, Wood, et al., 2007)
sowie eigener Messungen das Verhalten von 1-131 und Tc-99m im Abwasser und im Klarschlamm
untersucht. Um die Beziehung zwischen dem Gesamtverbrauch der Radiopharmaka im
Krankenhaus und der Freisetzung der Radionuklide in das stadtische System wurde Daejeon, die
funftgroRte Stadt im Zentrum von Sudkorea mit vier dortigen Krankenhdusern ausgewahit. Die
Abwasserbehandlungsanlage der Stadt Daejeon besteht aus vier Abwasserbehandlungssystemen.
Zwei Systeme behandeln 0,14 Mio. m® Abwasser pro Tag aus zwei Einzugsgebieten und zwei
behandeln 0,3 Mio. m® Abwasser pro Tag aus drei Einzugsgebieten.

Wahrend des Untersuchungszeitraums wurden die Menge des taglichen Verbrauchs von 1-131 und
Tc-99m in jedem der vier Krankenhduser und die Aufenthaltsdaten jedes Patienten (ambulant und
stationar) erhoben. Die Patienten wurden in zwei Gruppen A und B je nach Wohnort eingeteilt, so
dass die Zuordnung zu dem jeweiligen Abwasserbehandlungssystem mdglich war. Die Zeit und der
Umfang der medizinischen Behandlung mit I-131 und Tc-99m je Krankenhaus wurden kategorisiert
und auf Grundlage der Wohnorte der einzelnen Therapiepatienten Uber einen Zeitraum von etwa
einem Monat zusammengefasst. Insgesamt wurden Ausscheidungen von 94 Patienten (47
stationare und 47 ambulante) ausgewertet. Den Patienten der Gruppe A wurden insgesamt
114,7 GBq (stationar) und 16,7 GBq (ambulant) und den Patienten der Gruppe B insgesamt 74 GBq
(stationdr) und 17,6 GBq (ambulant) verabreicht''. Der tagliche Eintrag von 1-131 und die
Gesamtmenge des Abwassers in den vier Abwasserbehandlungssystemen wurde anhand der
Wohnadresse des Patienten und der taglichen Betriebsaufzeichnungen der Klaranlage berechnet
und zusammengefasst. Aus jedem Abwassersystem wurden Proben aus dem zugeflhrten
Abwasser (Zulauf), dem entwasserten und dem ausgefaulten Schlamm und dem aufbereiteten
Abwasser (Ablauf) innerhalb eines Monats genommen. Die Messungen der Aktivitdten wurden
zeitnah nach der Probenentnahme mit Hilfe der Gamma-Spektrometrie durchgefiihrt. Das mobile
Tc-99m wurde trotz der kurzen Halbwertszeit am Zufluss und im entwasserten Schlamm unmittelbar
detektiert. Im Fall von 1-131 haben sich die Konzentrationen am Zu- und Ablauf nur geringfligig
verandert. Hohe spezifische Aktivitaten wurden im entwasserten Klarschlamm 12 Stunden nach
Abwassereinleitung (Uber 2.000 Bg/kg) gemessen. Die spezifische Aktivitat im Faulschlamm war
nach dem anaeroben Faulungsprozess (zur Methanproduktion) und der Entwasserung (insgesamt

" Keine Angabe zu Tc-99m weil dieses Radionuklid fiir das Abwasser und den Klarschlamm aufgrund der
Zerfallszeiten keine Bedeutung hat.
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Dauer von 25-30 Tage) zehnmal kleiner. Diese Reduktion entspricht dem radioaktiven Zerfall Uber
ca. 3 — 4 Halbwertszeiten von 1-131. Die Aktivitatskonzentrationen von Tc-99m am Zulauf variierten
deutlich aufgrund der unregelmafigen Freisetzungen aus dem Krankenhaus, der kurzen
Halbwertszeit sowie der hohen Mobilitdt. Das meiste Tc-99m zerfiel noch wahrend der
Abwasserbehandlung. Die Aktivitdtskonzentration von I-131 im entwasserten Schlamm lag zwischen
1.951 Bq/ kg und 2.410 Bag/kg (Mittelwert 2.186 Bq/ kg) und im Faulschlamm zwischen 203 Bq/ kg
und 231 Bag/kg (Mittelwert 217 Bg/kg). Die Aktivitatskonzentration von 1-131 im behandelten
Abwasser am Ablauf der ersten Abwasserbehandlungsstufe lag zwischen 0,737 Bg/l und 0,876 Bq/l
(Mittelwert 0,087 Bgq/l) und am Ablauf der zweiten Abwasserbehandlungsstufe zwischen 0,406 Bg/I
und 1,49 Baq/l (Mittelwert 0,924 Bq/l).

Die Autoren haben weiterhin ein einfaches Vorhersagemodell entwickelt, welches eine einfache
Input-Output-Annahme der Beziehung zwischen der Gesamtmenge der Behandlung pro Patienten
und der Konzentration des Urineintrages in jedes Abwasserbehandlungssystem einflhrt. Das Modell
basiert auf den Untersuchungen und Annahmen von (Punt, Wood, et al., 2007) zur prozentualen
Verteilung der lod-Freisetzungen zwischen den einzelnen Komponenten des Abwassersystems (vgl.
Abbildung 6-1) und den Vorhersagewerten der (ICRP, 1997), welche die Aktivitat (in Bq) im
ausgeschiedenen Urin aus der aufgenommenen Aktivitat (in Bq) durch die Verabreichung innerhalb
der ersten zehn Tage nach der Behandlung abschatzt. DarUber hinaus wurde Folgendes
angenommen: die verabreichten Radiopharmaka werden von den Patienten am nachsten Tag nach
der Behandlung ausgeschieden; bei stationdren Patienten ist die Wirkung aufgrund des
Abwassermanagements im Vergleich zu ambulanten Patienten vernachlassigbar, die Distanz
zwischen dem Abwasserzulauf und dem Wohnort des Patienten sowie dem Krankenhaus ist gleich.
Das Verhaltnis der mit Hilfe des Modells geschatzten durchschnittlichen 1-131-Aktivitat und der
durchschnittlichen gemessenen I-131-Aktivitat lag im Untersuchungszeitraum bei 0,62 (Modell) und
bei 0,82 (gemessen). Das Modell unterschatzt folglich die Ausscheidung der Patienten um etwa 20%
bis 30%.

6.3.2 Messungen der Freisetzungen von Radiopharmaka in das Abwassersystem und
Dosisabschatzung

(Prichard et al., 1981) lodine-131 levels in sludge and treated municipal wastewaters near a
large medical complex

Prichard et al. (1981) identifizierte lod-131 in den Gammaspektren von getrockneten Schlamm- und
in konzentrierten Proben am Ablauf aus einer Klaranlage, die an das Gebiet um das Texas Medical
Center angeschlossen ist. Die Verteilung von lod-131 zwischen dem getrockneten Schlamm und
dem behandelten Abwasser blieb wahrend des Probenahmezeitraums relativ konstant. Der
Zusammenhang zwischen der Einleitung aus der nuklearmedizinischen Anwendung und den
lodkonzentrationen in Schlamm und Abwasser konnte insbesondere aufgrund der unzureichenden
klinischen Datenbasis nicht bewertet werden. Die Verteilung von I-131 zwischen dem Schlamm und
dem behandelten Abwasser wurde durch die gleichzeitige Entnahme von Proben des getrockneten
Schlamms und der lonenaustauschharzkonzentrate des Ablaufs der Anlage untersucht. Die
Aktivitaten von 1-131 pro Gramm getrockneten Schlamms und Liter Abwasser wurden dann mit dem
Gesamtausstoll an Schlamm sowie Schlamm und Wasser fur den jeweiligen Tag multipliziert. Eine
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Uber 11 Tage auf diese Art und Weise durchgeflihrte Auswertung zeigte, dass der Austrag von |-131
im getrockneten Schlamm 1/4,3 bzw. 23% des gesamten Austrags ausmachte.

(Erlandsson et al., 1989) Calculation of radionuclide ground deposition by means of
measurements on sewage sludge

Erlandsson et al. (1989) befasste sich mit der Untersuchung der Konzentrationen mehrerer
Radionuklide im Abwasser am Zulauf, Ablauf und im Schlamm der Klaranlage der Stadt Lund in
Sudschweden. Die mittlere Verweilzeit des Wassers in der Klaranlage betragt 1 bis 2 Tage, die des
Klarschlamms 3 bis 4 Wochen. Die Messungen zeigten, dass bei Be-7, Cr-51, Cs-134 und Cs-137
zwischen 37% und 56 % der eingehenden Aktivitat die Anlage mit dem Schlamm verlassen. Fur
Ru-106 und 1-131 lagen diese Werte zwischen 6% und 14%. Die Ablagerung von Be-7 wurde in
Lund gemessen und das Verhaltnis zwischen der Ablagerung am Boden (Bg/m?) und der
spezifischen Aktivitat im Schlamm (Bg/kg Trockengewicht) wurde untersucht und als relativ konstant
bei ~(0,8 +0,2) kg/m? befunden. Bei Messungen an Klarschlamm lag die Nachweisgrenze fiir die
Ablagerung von Be-7 auf dem Boden bei etwa 16 Bg/m?. Da bei einer mittleren jahrlichen Deposition
von etwa 1,0 bis 6,5 kBq m* auf der Erdoberflache (Kaste et al., 2002) das im Boden akkumulierte
Inventar von Be-7 bei etwa 210 Bg/m? bis 1370 Bg/m? liegt, ist die Nachweisgrenze von 16 Bg/m?
hinreichend klein, um Be-7 als Indikator zu verwenden.

(Stetar et al., 1993) The Removal of Radioactive Cobalt, Cesium, and lodine in a Conventional
Municipal Wastewater Treatment Plant

Stetar et al. (1993) untersuchten die Ruckhaltung von Co-58, Cs-134 und I-131 in einer kommunalen
Klaranlage, indem sie Co-58 und Cs-134 (als Chloride) und 1-131 (als Natriumiodid Nal) als
Radiotracer nutzten. Die Tracer wurden zunachst im Rohabwasser aquilibriert und als Impuls in das
Klarsystem eingeleitet. Die Studie wurde in einer grof3technischen Anlage durchgefihrt, die als eine
erste Behandlungsstufe eine Sedimentation und als zweite Stufen eine Behandlung mit
Belebtschlamm enthalt. Um die Effizienz der beiden Behandlungsstufen und die
Gesamtabbauleistung zu bestimmen, wurden Abwasser- und Klarschlammproben enthommen und
analysiert. In ausgewahlten Proben wurde die Verteilung der Radiotracer zwischen den festen und
flissigen Phasen des Abwassers und des Klarschlamms wahrend des Behandlungsprozesses
bestimmt. Im zugefihrten Abwasser waren etwa 10% des Co-58, 7% des Cs-134 und 3% des 1-131
mit suspendierten Feststoffen verbunden. Die erste Stufe fuhrte zu einer teilweisen Abscheidung der
eingetragenen Schwebstofffraktion mit Entfernungsgraden von 8,1% fir Co-58 und 3,0% fur Cs-134
sowie von 2% fur 1-131. Etwa 80% der Radiotracer im Schlamm der Erstbehandlung waren an die
Festphase gebunden. Die Affinitat der Radiotracer in der Festphase des Belebtschlamms nahm in
der Reihenfolge Co-58 > Cs-134 > |-131 zu. Fir Co-58 und Cs-134 wurde eine Abbauleistung bei
der Zweitbehandlung von 25% bzw. 9,4% festgestellt. Die Abbauleistung der Zweitbehandlung far
[-131 wurde auf 2-3% geschatzt. Die Gesamtabbauleistung belief sich fur Co-58 auf 31%, Cs-134
auf 12% und far 1-131 auf 3-5%. Die restlichen Fraktionen der Radiotracer verblieben in der I16slichen
Phase des Abwassers und wurden abgeleitet.

(Martin & Fenner, 1997) Radioactivity in municipal sewage and sludge

Martin and Fenner (1997) fihrten mit Halbleiterdetektoren aus hochreinem Germanium (HPGe)
Messungen der Radioaktivitat im Klarschlamm der Klaranlage von Ann Arbor, Michigan nach
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Radioiodbehandlungen (I-131 als lodid) von zwei Patienten im Krankenhauskomplex der University
of Michigan durch. Sie berechneten anschlieend die potenziellen Dosen aufgrund der Freisetzung
von 1-131 bei der Verbrennung von Klarschlamm. Weil in den USA ein Retentionssystem zum
Abklingen von Radionukliden nach der Behandlung in einem Krankenhaus nicht tblich ist, kann eine
deutlich hdhere Aktivitat in das Abwassersystem als z.B. in Deutschland gelangen. Im ersten Schritt
fuhrten die Autoren Screening-Messungen des Klarschlamms und des Abwassers am Ablauf der
Klaranlage durch, wahrend Patienten mit Schilddrisenbestrahlung im Krankenhaus waren. Die
Aktivitatskonzentrationen von 1-131 im Klarschlamm nach den Radioiodtherapien waren gut
messbar, wahrend zunachst kein 1-131 am Ablauf der Klaranlage identifiziert wurde. Im zweiten
Schritt wurden detaillierte Messungen des Primarschlamms aus der Klaranlage durchgefuhrt, und
zwar nachdem zwei Patienten gleichzeitig Radioiodtherapien mit insgesamt 400 mCi (14,8 GBq)
Natriumiodid und 48 Stunden spater zwei zusatzliche Therapien mit 5,6 GBq und 3 GBq verabreicht
worden waren. Ziel war es die Dynamik der Freisetzungen in das Abwasser zu beschreiben, indem
die Korrelation zwischen den nach den Therapien freigesetzten Mengen von [-131 und den
Radioaktivitatswerten in der Klaranlage untersucht wurde. Die Zeit zwischen der Verabreichung vom
Radioiod an die Patienten und ihrer Entlassung lag bei zwei bis drei Tagen, so dass der Eintrag von
I-131 in die Kanalisation von kurzer Dauer war. Die effektive Halbwertszeit des Abwassers fur 1-131
in der Klaranlage wurde auf 1,6 Tage geschatzt. Die Messungen zeigten, dass von den 23,4 GBq
des verabreichten 1-131 etwa 0,25 GBq, also 1,1% im Primarschlamm verbleiben. Die Autoren
konnten nicht erklaren, wo die restliche Radioaktivitat verbleiben wirde und vermuten, dass sie die
Anlage passiert und in verdinnten Konzentrationen in das Anlagenablaufwasser abgegeben wird.
Kleinere Mengen kdnnten in die Luft abgegeben und einige in anderen Teilen der Anlage adsorbiert
werden. Weiterhin haben die Autoren festgestellt, dass die Transportzeit von 1-131 zwischen dem
Krankenhaus und der Klaranlage viel langer ist als die eines Abwassers, was aus deren Sicht auf
die Absorption von lod durch organisches Material in den Abwasserleitungen zurickzufihren ist. Die
Verweilzeit von 1-131 in der Kanalisation war ebenfalls langer. Die Daten Uber die Konzentration von
[-131 im Klarschlamm wurden als Quellterm fir die Bestimmung der Emissionen aus der
Verbrennungsanlage eingesetzt.

(Fenner & Martin, 1997) Behavior of Na131l and meta(131l) lodobenzylguanidine (MIBG) in
municipal sewerage

Fenner and Martin (1997) untersuchten in einer Folgestudie von (Martin & Fenner, 1997) das
Verhalten von 1-131 aus den Radioiodtherapien des Universitatskrankenhauses Ann Arbor im
Primarschlamm der stadtischen Klaranlage, wobei sie das Verhalten der zwei verschiedenen
eingesetzten chemischen Verbindungen Natriumiodid Nal und Meta-lod-Benzylguanidin (MIBG)
berlcksichtigten. Das Uberordnete Ziel der Studie war es, das Verhalten der Ableitungen in der
Umwelt sowie die Strahlenbelastung der Arbeiter und der Offentlichkeit bei der Verbrennung von
Schldammen zu ermitteln. Die Untersuchungen von Klarschlamm zeigten, dass etwa 17% der im
Krankenhaus verabreichten MIBG-Aktivitat und nur 1,1% des Nal im Priméarschlamm detektiert
wurde. Bei der Verbringung von Klarschlamm in der Landwirtschaft stellt die kurze Halbwertszeit von
I-131 kein Problem flr die radiologische Belastung dar; bei der Verbrennung in den Wintermonaten
kann jedoch das organisch gebundene 1-131 in die Atmosphare entweichen. Die Dosiswerte
wahrend der Schlammverbrennung flir den maximal exponierten Arbeiter wurden auf 1,7 pSv
geschatzt, wobei davon 0,48 uSv auf einen 2-d-Storfall zurtickzufliihren waren. Die effektiven
Aquivalentdosen fiir einen typischerweise exponierten Arbeiter und eine Person der Bevélkerung
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betrugen 1,2 uSv bzw. 0,06 uSv (im Fall einer 22-wéchigen Verbrennung mit Freisetzung des
gesamten Radioiods im Schlamm). Die Autoren stellten fest, dass die Transportzeit von Radioiod
zur Klaranlage viel langer ist als die von normalem Abwasser und erklaren dieses Phanomen mit
der lodabsorption im organischen Material in der Kanalisation. Auch die Verweildauer von Radioiod
in der Kanalisation scheint langer zu sein als erwartet. Den Nachweis, ob andere radioaktive Stoffe
auf die gleiche Weise aufgehalten werden, konnten die Autoren nicht bringen. Das Ergebnis der
Studie zeigt aber, dass die chemische Form von lod bestimmend ist.

(Punt, Millward, et al., 2007) Radionuclide partitioning to sewage sludge - A laboratory
investigation und

(Punt, Wood, et al., 2007) Radionuclide discharges to sewer — A field investigation (Science
Reports Nb. SC020150 — Part SR1 and SR2)

Die Arbeiten (Punt, Millward, et al., 2007) und (Punt, Wood, et al., 2007) im Auftrag der britischen
EA zur Partitionierung von Radionukliden in Klarschlamm und zu Ableitungen von Radionukliden in
die Kanalisation hatten die Aufgabe die radiologischen Auswirkungen der genehmigten Ableitungen
von radioaktiven Abwassern in die Kanalisation zu untersuchen. Sie befassten sich zum einem mit
dem Feststoff-Lésungs-Verhalten ausgewahlter Radionuklide - (Br, Ca, Co, Cu, Fe, Ga, |, In, La,
Mn, Ni, P, Re (als Analogon fir Tc), S, Sr, Th, U, V, and Y) (Punt, Millward, et al., 2007); zum anderen
wurden die Ableitungen der Jod-131-Aktivitatskonzentrationen aus einem Krankenhaus untersucht,
und zwar seine Verteilung wahrend der Passage aus dem Rohabwasser via der einzelnen
Abwasserbehandlungsstufen bis hin zum Klarschlamm (Punt, Wood, et al., 2007). Die Studie (Punt,
Wood, et al., 2007) erfasste auch die I-131-Restfreisetzungen ins Flusswasser mit Rickhaltung im
Sediment.

Punt, Wood, et al. (2007) nutzten spezielle Laboreinrichtungen und Abwasser aus einer
Wohnsiedlung. Dabei wurden die Verteilungsprozesse bewertet, die wahrend des Transports durch
die Kanalisation auftreten kdnnen und Transfer- bzw. Ruckhaltefaktoren abgeleitet:

e der Tracertransfer auf primare Feststoffe wahrend der primaren Ablagerung (der Ruckhaltefaktor
der primaren Ablagerung, PSRF), die mittleren PSRF-Werte wurden Gber zwei- und flnfstlindige
Bezugszeitrdume gemittelt;

o die Ubertragung von Tracer auf Feststoffe wahrend der sekunddren (Belebtschlamm-)
Behandlung (der Belebtschlamm-Retentionsfaktor, ASRF); Die mittleren ASRF-Werte wurden
Uber drei separate porose Gefalle gemittelt und die Proben drei, sechs und zehn Tage nach
Beginn des Versuchs enthommen.

e der Gesamtschlammrickhaltefaktor (SRF), der in einer typischen Klaranlage erreicht werden
kdnnte, dieser wurde als Kombination der PSRF and ASRF-Werte abgeleitet: SRF = PSRF +
ASRF x (PSRF x ASRF).

Die ermittelten Werte der PSRF und ASRF sowie die daraus abgeleiteten SRF sind der Tabelle 6-1
zu entnehmen.
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Tabelle 6-1: Vergleich einzelner Retentionsfaktoren
Element Retentionsfaktoren (SRF)
Aus dem vorlaufigen PSRF ASRF Abgeleitete SRF aus
Experiment* PSRF und ASRF

Br 0.00 0.31 0.00 0.01
Ca 0.04 0.04 0.34 0.4
Co 0.17 0.20 0.90 0.9
Cu 0.79 0.52 0.96 1.0
Fe 0.63 0.67 0.77 0.9
Ga 0.71 0.46 0.98 1.0

[ 0.00 0.29 0.74 0.8

In 0.61 0.60 0.82 0.9
La 0.36 0.44 0.38 0.7
Mn 0.50 0.43 0.95 1.0
Ni 0.10 0.01 0.86 0.9

P 0.49 0.38 0.64 0.8
Re(Tc) 0.06 0.00 0.00 0.01
S 0.02 0.10 0.00 0.01
Sr 0.04 0.18 0.32 04
Th 0.39 0.26 0.80 0.9
u 0.00 0.01 0.00 0.01

\% 0.27 0.46 0.80 0.9

Y 0.84 0.78 1.00 1.0

*Das vorlaufige Verteilungsexperiment bewertete die potenzielle Aufnahme von Tracern in Feststoffe Uber einen Zeitraum von vier
Stunden, wenn das Abwasser gemischt wurde, jedoch nicht unter bellfteten Bedingungen, wie sie im Abwasserkanal vorkommen.

Quelle: (Punt, Millward, et al., 2007):

Der Bericht (Punt, Wood, et al., 2007) fasst Ergebnisse der radiologischen Bewertung zusammen,
welche im Zuge erhohter Ableitungen von |-131 aus dem Royal Marsden Hospital im Londons
Sidwesten von der Umweltbehdrde (Environment Agency of United Kingdom) veranlasst wurde.
Neuroblastom, Thyreotoxikose und Schilddrisenkrebsbehandlung werden dort mit Nal und MIBG
behandelt. Die erste Einschatzung ergab, dass die Dosis Uber 0,3 mSv pro Jahr flr die Personen
liegen kdnnte, die den Beverley Brook und seine Ufer nutzen. Somit waren die Gewasser, in die das
behandelte Wasser aus der Klaranlage Hogsmill eingeleitet wird (Hogsmill River und Beverley
Brook), potenziell ursachlich fur die Exposition der Bevdlkerung. Das Regelwerk schreibt vor, dass
eine detaillierte Prifung mit standortspezifischen Daten im Fall einer Dosis uber 0,02 mSv
erforderlich ist. Im Rahmen der Studie wurden die Aktivititskonzentrationen von 1-131 im
Rohabwasser, wahrend der Abwasserreinigung, am Ablauf und im Schlammkuchen sowie im
Flusswasser und im Sediment in der Umgebung der Klaranlage Hogsmill untersucht. Ausgehend
von einer Gesamtverabreichung von 15,1 GBq lod-131 an drei Patienten an drei aufeinander
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folgenden Tagen im Februar 2006 wurden bei der Probenahme Aktivitdtskonzentrationen von lod-
131 gemessen in:

e Rohabwasser von durchschnittlich 26 Bq/l, wobei ein Héchstwert von 50 Bg/l erreicht wurde;
¢ behandeltem Abwasser von durchschnittlich 11 Bg/l und in allen Proben weniger als 20 Bq/l;
e im Primarschlamm bis zu 76 Bq/l, im Belebtschlamm bis zu 130 Bg/l und im

e entwassertem Schlammkuchen bis zu 1.800 Bg/kg (Trockensubstanz);

e Flusswasser bis zu 20 Bg/l und Flusssediment bis zu 67 Bq/kg (Trockensubstanz);

e Gezeitensediment, wo der Beverley-Bach in die Themsemindung mindet, bis zu 570 Bg/kg
(Trockensubstanz).

Weil es nicht méglich war die verabreichten chemischen Verbindungen von MIBG und Nal als
getrennte Impulse durch die Klaranlage zu verfolgen, wurden in der Arbeit keine Aussagen uber ein
moglicherweise unterschiedliches Verhalten der Nal und MIBG chemischen Formen von lod-131
gemacht.

Die Erhebung der Gammadosis in der Luft ergab, dass die externe Exposition an den meisten
Punkten, um das Klarwerk Hogsmill und entlang des Beverley Brooks nicht von der
Hintergrundbelastung zu unterscheiden war und bei etwa 19 nSv/h lag. In der Klaranlage wurden in
der Nahe des Klarschlammkuchens leicht erhdhte Dosisleistungen in der Luft gemessen (bis zu
31 nSv/h), die in etwa 10 nSv/h Uber dem Hintergrundwert lagen. Im Fall von konservativ
unterstellten Expositionszeiten von 1.000 Stunden pro Jahr ware die externe Exposition minimal und
mit 0,01 mSv pro Jahr Uber dem Hintergrundwert liegen. Die Studie geht weiterhin davon aus, dass
die externe Exposition Uber Gezeitensedimenten erhoht sein dirfte, aber nicht mehr als ein paar
Prozent des jahrlichen Dosisgrenzwertes betrage. Von der gesamten Aktivitat, die den Patienten im
Krankenhaus verabreicht wird, wird der groRte Teil ausgeschieden und gelangt ins
Abwassersystem. Die Untersuchungen zeigten, dass mehr als die Halfte durch Zerfall oder durch
Verbindung mit Feststoffen in der Kanalisation verloren geht, etwa zwei Prozent werden
wahrscheinlich in den entwasserten Schlammkuchen im Werk Hogsmill und etwa ein Drittel nach
der Behandlung in den Hogsmill River und den Beverley Brook eingeleitet (vgl. Abbildung 6-2).
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Abbildung 6-2: Prozentuelle Anteile des verabreichten und in das Abwassersystem
freigesetzten 1-131
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(Rose et al., 2012) Medically-derived 131l in municipal sewage effluent

Rose et al. (2012) untersuchten das mit I-131 belastete Abwasser der Stony Brook Water Pollution
Control Plant (WPCP), die an eine regionale Schilddrisenkrebsbehandlungseinrichtung in Stony
Brook, NY, USA, angeschlossen ist. Die im Abwasser gemessenen Konzentrationen reichten von
1,8 + 0,3 Bg/l bis zu 227 + 2 Bqg/l. Die Zeitreihenmessungen nach bekannten stationaren
Behandlungen haben gezeigt, dass die mittlere Abwasserhalbwertszeit von [-131 in der Anlage 3 d
betragt. Die hydraulische Verweilzeit des Abwassers in der Stony Brook WPCP liegt je nach dem
Tages- und Wochenregime des anfallenden Abwassers zwischen 24 h und 36 h. Durch die
Rickfuhrung des Abwassers in den Belebtschlamm zur Aufrechterhaltung der fur die
Abwasserreinigung erforderlichen Bakterienpopulationen verbleibt das lod in dieser Anlage weit
langer als seine hydraulische Verweilzeit. Gemals Untersuchungen werden flnf
Abwasserhalbwertszeiten (15 d) benétigt, um den grofiten Teil des lods zu entfernen. Eine vorherige
Untersuchung der Hauptautorin (Rose, 2003) kam zum Schluss, dass I-131 im Klarschlamm zwei
Wochen lang nach einer Patientenbehandlung gemessen werden kann. Zur Bestimmung der
Abwasserhalbwertszeit nutzten die Autoren die Beziehung A=In 2/T\.131 fUr eine Kinetik 1. Ordnung.
Aus den in der Studie gewonnenen Daten der Zeitreihen im Anschluss an eine stationare
Behandlung wurde Ti.131 von 0,75 d bis 3,47 d ermittelt. Ti.131 reprasentiert die Entfernung von 1-131
aus der Anlage am Ablauf, Verluste im Klarschlamm sowie durch radioaktiven Zerfall. Die so
experimentell ermittelte Rate entspricht dem theoretischen Verhalten eines nicht reaktiven, gelésten
Abwasserbestandteils und legt nahe, dass der grofite Teil des in die Anlage gelangten 1-131 in den
Vorfluter freigesetzt wird. Dem entsprechend wurden nach einer Reihe von stationaren
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Behandlungen Konzentrationen bis zu 227 Bg/l im Vorfluter gemessen. Die Versuchsergebnisse
zeigten, dass das meiste 1-131, das in die Klaranlage von Stony Brook gelangt, im Abwasser
verbleibt. Somit kénnen Patientenbehandlungen zu einer Kkontinuierlichen Belastung von
Oberflachengewasser mit 1-131 fuhren. Die Autoren schlagen vor, medizinisches Radioiod zu
Untersuchungen der Abwasserreste in den Oberflachengewassern zu nutzen.

(Mulas et al., 2019) Medically-derived radionuclides levels in seven heterogeneous urban
wastewater treatment plants: The role of operating conditions and catchment area

Mulas et al. (2019) haben Abwasser am Zulauf und Ablauf sowie Klarschlamme in sieben
stadtischen Klaranlagen im GroRraum Barcelona (BMA) untersucht und die Konzentrationen von
[-131, Tc-99m, In-111, Ga-67 und [-123 mittels Gammaspektroskopie gemessen sowie
physikochemische Analysen des Abwassers durchgefuhrt (pH, COD, BODs, abfiltrierbare Stoffe
total, Ammonium-Stickstoff, Gesamt-Kjeldahl-Stickstoff, Phosphor gesamt). Das durchschnittliche
Alter der Klarschlamme wurde unter Bertcksichtigung der Stufen der Schlammbehandlung und der
hydraulischen Verweilzeiten des Abwassers bestimmt und je nach der Grolie der Anlage bewertet.
Die Messungen zeigten eine starke Variation zwischen den  verschiedenen
Abwasserbehandlungsanlagen an Zulauf, Ablauf sowie im Klarschlamm, wobei die hdchsten
Aktivitatskonzentrationen die Radionuklide 1-131 und Tc-99m aufwiesen. Bezogen auf die Stufen der
Schlammbehandlung sahen die Ergebnisse folgendermalien aus:

e Primarschlamm: [-131 wurde in allen untersuchten Klaranlagen im Primarschlamm
nachgewiesen, wobei die zwei grofiten Klaranlagen auch die héchsten spezifischen Aktivitaten
von [-131 aufwiesen. Im Fall von Tc-99m wurde eine grof3e Variabilitat festgestellt, wobei die
maximalen Werte von 9530 + 340 Bqg/kg Trockenmasse in der groften Klaranlage gefunden
wurden. Dieser Wert sei mit dem Wert der friheren Studie von (Fischer et al., 2009), wo
6040 Bg/kg Trockenmasse gemessen wurden, vergleichbar. Die spezifischen Aktivitdten im
Primarschlamm lagen in den anderen Anlagen der vorliegenden Studie zwischen 154 Bg/kg und
3350 Bg/kg Trockenmasse. Wenn die Ergebnisse fiir dieselbe Anlage verglichen wurden, waren
die spezifischen Aktivitaten in Bezug auf Ga-67 In-111 und 1-123 deutlich niedriger als fur 1-131
und Tc-99m.

e Belebtschlamm: 1-131 wurde in allen untersuchten Klaranlagen identifiziert, weil ein Teil von 1-131
durch Mikroorganismen an den Belebtschlammpartikeln gebunden wird (wie in (Hormann &
Fischer, 2017) geschlussfolgert). Zu ahnlichem Schluss kommen Studien ((Fischer et al., 2009))
und ((Punt, Wood, et al., 2007)). Der Belebtschlamm spielt die zentrale Rolle bei der teilweisen
Entfernung von 1-131. Tc-99 wurde in vier von den sieben untersuchten Anlagen gemessen, die
héchsten Werte der spezifischen Aktivitaten in der groten Anlage (Maximum von 5450 + 280 Bq kg
' Trockenmasse). Dies war eine GréRenordnung hoher als in den anderen Klaranlagen der Studie
(Mulas et al., 2019) sowie auch im Vergleich mit (252 Bq kg™ Trockenmasse; (Fischer et al.,
2009)). In der gleichen Anzahl von Klaranlagen wurde In-111 gefunden, jedoch mit deutlich
niedrigeren Aktivitatswerten. I-123 und Ga-67 wurden zweimal in der grof3ten Anlage detektiert.

e Entwasserter Schlamm: Die hochsten Konzentrationen von 1-131, Tc-99m, In-111, Ga-67 und I-
123 wurden in der groRten Klaranlage gemessen. In den kleineren Anlagen reduzierten sich die
Aktivitdtskonzentrationen deutlich im Vergleich mit dem Primarschlamm im Fall von Tc-99m, In-
111 und Ga-67.
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Die massive Reduktion der physikochemischen Parameter wie COD oder BODs entlang der
Abwasserbehandlungsstufen hat einen minimalen Einfluss auf die Rickhaltung von Radionukliden,
da hier Faktoren wie Halbwertszeit und Sorption sowie die riickhaltende Wirkung einzelner
Behandlungsstufen wirksamer sind. Die Bewertung der Ergebnisse muss also im Zusammenhang
mit der Grolke der Klaranlage, den hydraulischen Verweilzeiten, dem Klarschlammalter, den
Verabreichungsverhaltnissen von Radiopharmaka und der Ausgestaltung der Behandlungsstufen
mit der Klarschlammflihrung sowie Eigenschaften des Abwassereinzugsgebietes einhergehen.
Generell kann gesagt werden, dass die gemessenen Konzentrationen und Nachweishaufigkeiten
mit den Verabreichungsverhaltnissen von Radiopharmaka und dem Muster der verabreichten
Aktivitaten fur jedes Radionuklid tbereinstimmen.

Die Gesamtanalyse der Ergebnisse zeigt, dass eine grof3e Anlage (behandelte Abwasservolumina
von 320.000 m® am Tag) aus dem kommunalen Abwassersystem des GroRraums Barcelona hohere
Werte und Nachweishaufigkeiten von medizinisch genutzten Radionukliden aufweist. Als
wesentliche quantifizierbare Faktoren aufgrund der Halbwertszeiten der untersuchten Radionuklide
zwischen 6 Stunden und 8 Tagen wurden die hydraulische Halbwertszeit und das Klarschlammalter
(1 bis 49 Tage) identifiziert. Besonders auffallig ist, dass die Betriebsbedingungen mit niedrigerem
Klarschlammalter (2-7 Tage) ein  Schlisselfaktor fur  zeitliche  AbklUrzung der
Klarschlammbearbeitungsstufen sind und hdéhere Konzentrationen im endgdltigen festen
Endprodukt aufweisen. Die hydraulischen Verweilzeiten des zuflieRenden Abwassers und das
Schlammalter in den Klaranlagen sind im Allgemeinen lang genug, um den Zerfall der untersuchten
kurzlebigen nuklearmedizinischen Radionuklide wirken zu lassen, so dass die Klaranlagen als
Ruckhaltesysteme fungieren und die Radioaktivitdtswerte sich sowohl im Abwasser als auch im
Endschlamm verringern. Die GroRe der Anlage ist entscheidend fur die Intensitat der
Probenentnahme. Im Fall von grof3en Klaranlagen reichen z. B. wenige Klarschlammproben, um
eine erste Einschatzung des Verhaltensmusters von I-131 zu erhalten. Bei kleineren Klaranlagen ist
es erforderlich, intensivere Probenahmen und weitergehende Bewertungsszenarien durchzufiihren.
GrolRe Mengen von Regenwasser flihren aufgrund der Zunahme von Schwebstoffen zur Reduktion
der Radionuklidkonzentrationen sowie zu erhohter Konzentrationsvariabilitat im Klarschlamm. Dem
sollte eine Probenahmekampagne angepasst werden. Die Untersuchungen, die spezifisch fur die
jeweilige Behandlungsstufe von Klarschlamm durchgeflhrt wurden, haben eine Bewertung der
Transferwege der verschiedenen untersuchten medizinischen Radionuklide in den
Klarschlammstufen mdglich gemacht. 1-131 im entwasserten Klarschlamm ist z. B. haufiger
nachweisbar als in deutlich alterem Faulschlamm, der Uber Wochen hinweg ausgefault wurde.
Generell ist davon auszugehen, dass I-131, Tc-99m und In-111 wahrend der Abwasserbehandlung
nur teilweise entfernt werden und ihr Vorhandensein am Ablauf fur den Nachweis bzw. Bewertung
der Konzentrationen im aquatischen Okosystem dienen kann.

(McGowan et al., 2014) lodine-131 monitoring in sewage plant outflow

McGowan et al. (2014) befassten sich mit der Bewertung der Probenahmekampagne am Ablauf der
Klaranlagen der Krankenhauser in Oxford, Sutton und Guildford, die 1-131 im Rahmen der
Radiotherapie einsetzen. Dazu wurden zu einem die Dosisleistungen der in den Krankenhdusern
befindlichen Patienten gemessen und daraus die Ganzkoérperretention und folglich die
ausgeschiedene Aktivitat berechnet. Zum anderen wurden die Adressen der ambulanten Patienten
erfasst, um Rlckschlisse auf die Belastung der jeweiligen Klaranlage durch Ausscheidungen zu
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ziehen. Im Ergebnis zeigte sich, dass bis zu 20% der eingeleiteten Aktivitdt am Ablauf der
Klaranlagen detektiert wurde. Das war deutlich unter dem Wert der damals verwendeten
mathematischen Modelle der Environment Agency of United Kingdom'? (80%), die aus Sicht von
McGowan et al. (2014) die Freisetzungen aus den Klaranlagen Uberbewerteten. Ausgehend aus den
Messungen und der Analyse der Messwerte schlagen die Autoren daher vor, den Verteilungsanteil
von |-131 im Abwasser bei Modellberechnungen auf 20% zu reduzieren. Das wirde aus deren Sicht
eine realistischere Einschatzung der Aktivitat im Ablaufkanal der Klaranlage und der vom Fluss
abhangigen Expositionspfade ermdglichen. Die verbleibenden 80% kdnnen durch Ablagerung in
Kanalrohren, im Klarschlamm und durch den radioaktiven Zerfall erklart werden. Aufgrund der
kurzen Halbwertszeit von [-131 seien die Dosen Uber den Schlammpfad mit Verbringung in die
Landwirtschaft fiir die Modellberechnungen unbedeutend. Die Anderung des Verteilungsanteils hat
somit wenig Einfluss auf diesen Pfad. In lhrer Arbeit verglichen die Autoren weiterhin die
Untersuchungen verschiedener Autoren zur Rickhaltung von 1-131 im Klarschlamm, und zwar in
Abhangigkeit von der verabreichten chemischen Verbindung, Nal oder MIBG, und zitieren an der
ersten Stelle (Fenner & Martin, 1997). Demnach zeigt Nal eine deutlich geringere Affinitat zur
Ruickhaltung im Klarschlamm als MIBG, weil Nal grof3enteils in der wassrigen Phase verbleibt,
wahrend MIBG an die Organik gebunden wird. Die Autoren weisen in dem Zusammenhang auch
auf die Arbeit (Punt, Wood, et al., 2007) hin, welche die Anreicherung von lod im Primar- und
Aktivierungsschlamm untersuchte und dort eine starke Anreicherung im Vergleich mit Abwasser an
Zulauf und Ablauf feststellte. Punt, Wood, et al. (2007) schlagen daher eine 80%ige Rickhaltung fur
die Modellierung vor, wobei hier eine grolte Bandbreite der Messwerte festgestellt worden sei. Dem
gegenulber schlagt die Public Health England eine 20%ige Ruckhaltung vor. Aufgrund der grof3en
Unterschiede der Ergebnisse im Hinblick auf die Rilckhaltung der lodverbindungen ware es
empfehlenswert, immer standortbezogene Untersuchungen unter Berucksichtigung der ange-
wendeten chemischen lodverbindung durchzufuhren.

(Martinez et al., 2019) Occurrence of and radioanalytical methods used to determine medical
radionuclides in environmental and biological samples. A review

Martinez et al. (2019) hatten das Ziel, den Stand der Technik und die Trends auf dem Gebiet des
Vorkommens und der Bestimmung von medizinischen Radionukliden in der Umwelt- und der
biologischen Beprobung (ab 2007 bis 2019) im Vergleich darzustellen. Dabei wurde auch die
Ruckhaltung von medizinischen Radionukliden im Klarschlamm sowie deren Verteilung entlang der
Abwasserbehandlung in einer Klaranlage ausgewertet. Der Fokus dieser Arbeiten lag auf
Untersuchungen zu 1-131 und Tc-99m. In Tabelle 6-2 ist der Uberblick Uber die Publikationen und
die untersuchten Werte der Aktivitatskonzentrationen fir I-131 und Tc-99m zusammengestellt.

12 |nitial radiological assessment tool 2: part 2 methods and input; Link:
https://www.gov.uk/government/publications/initial-radiological-assessment-methodology
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Tabelle 6-2: Riickhaltung von medizinischen Radionukliden im Klarschlamm:

vergleichende Auswertung von Daten

Sample Sample pretreatment Detector MDA Activity concentration Ref.
Q‘JrﬂTC 1311
WWTP sludge Addition of cellulose powder HPGe nr 138-6040 Ba/Kg,,,”  11.8-574 Bq/Kgu," Fischer et al. (2009)
0.19-252 Bg/Kg,,,”  0.14-201 Bg/Kgg,,”
- HPGe 26 Bg/kg < MDA 203-231 Bg/kg” Chang et al. (2011)
< MDA 1961-2410 Bg/kg"
Dry at 50°C for 20 h and ground to fine HPGe n.r. 8.1-45 Bq/KZyn Veliscek Carolan et al.
powder (2011)
Homogenisation and dry at 100°C for 1 h HPGe 0.1 Bg/kg 74.8-1238 Bg/kgaw Jiménez et al. (2011a)
Dry at 130°C, crushed and siefted HPGe 67 Bq/kgq. 58-883 Ba/kgy,, Camacho et al. (2012)
- LEGe 10-500 Bg/kg 4., 27 - 148,000 Bg/kgy,,~ Rose and Swanson (2013)
r. HPGe 0.02-0.3 Bq/KZuw" 12.3 Ba/kgun” Cosenza et al. (2015)
0.06-0.3 Bg/Kgyn' nr.
0.07-0.35 Ba/kg,,.," 150 Bg/kg,,.,"
Formaldehyde addition™"" HPGe 0.2 Bg/L 119.6 Bg/L* 0.54.2 Bg/L* Martinez et al. (2018)
2.6 Bg/L* 4.2-28.7 Bg/L*
3.4 Bg/L" 2.1-7 Bg/L”
Dry at 100°C, crushed in a ball mill and 1,1 Bg/kg" n.d. 176.5-213.9 Ba/kgaw"
siefted in a 250 pm sieve®
2-step iodine extraction procedure: HPGe 0.030-0.1 Bq/L n.d. AEI = BEI Hormann and Fischer
1 organic fraction (Marinelli) (2017)
2 inorganic fraction 0.002-0.015 Bg/L
3 residual iodine fraction (PMMA dish)
2-step iodine extraction procedure: HPGe n.r. n.d. 80% AEI and 10% BEI* Martinez et al. (2019)
1 organic fraction 60% AEI and 20% BEI”
2 inorganic fraction
3 residual iodine fraction
Dehydrate® HPGe 13 Bq/kggw "H'T° 1549530 Ba/kggw < MDA - 700 Bg/ Mulas et al. (2019)
4 Bg/kgg,, 1 < MDA - 5000 Bg/  kgg”
154 Ba/kgay, *°™Tc” Kguw” 60-1000 Bq/kgaw"
98 Bq/kgaw "™ Tc"
Dehydration and homogenization HPGe LI 202-1908 Bg/kg Zannoni et al. (2019)

Legende: a — Primarschlamm, b — ausgefaulter Schlamm, ¢ — entwasserter Schlamm, d — Mischschlamm aus Uberschuss- und
Primarschlamm, f — recyclierter Schlamm, g - Sekundarschlamm

Quelle: (Martinez et al., 2019)

(Mosos et al., 2020) Determination of (131)I activity concentration and rate in main inflows
and outflows of Salitre wastewater treatment plant (WWTP), Bogota

Mosos et al. (2020) untersuchten die Entwicklung der Aktivitatskonzentration von [-131 am Zulauf
und in den einzelnen Behandlungsstufen der Klaranlage von Salitre in Bogota, Kolumbien, welche
aus den medizinischen Einrichtungen zur Diagnose und Behandlung von Schilddriisenkrebs
stammen. Die Autoren haben dazu Proben aus dem Zulauf bzw. dem Rohabwasser am Feinrechen,
dem Fett- und Sandabscheider, aus dem gereinigten Abwasser (Ablauf) sowie dem getrockneten
Faulschlamm entnommen und die Aktivitdten gemessen. Die Probenahme erfolgte tiber mehrere
Wochen zu verschiedenen Tageszeiten, um die Zeiten der hochsten Aktivitdten am Zulauf zu
identifizieren. Die Aktivitatskonzentrationen am Zulauf (Rohabwasser) stiegen ab Montag im Laufe
der Woche deutlich an, wahrend die tagliche Aktivitdtskonzentration am Morgen am hdchsten war
und dann Uber den Rest des Tages kontinuierlich abnahm. Die Aktivitatskonzentrationen von I-131
am Zulauf lagen Uber dem Referenzwert fur Trinkwasser und sehr nahe am Grenzwert fir die
Einleitung in Gewasser in Kolumbien. Im Anschluss wurde eine Massenbilanz erstellt, um die
Aktivitatskonzentration und -rate am Zu- und Ablauf zu bestimmen. Der Massenbilanz wurde die
Annahme eines rein konvektiven Transports (,Kolbenstréomung®) zugrunde gelegt: Die Aktivitat am
Zulauf ist gleich der Summe der Aktivitaten der jeweiligen Teilstrome am Feinrechen, dem Fett- und
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Sandabscheider, dem gereinigten Abwasser sowie dem getrockneten Faulschlamm. Dabei wurden
die Verweilzeiten, der Zerfall und die Durchflussrate des Wassers in den Teilstromen berticksichtigt.
Die Massenbilanz zeigte, dass die Aktivitdtskonzentrationen in den Ausscheidungen in vielen Fallen
vergleichsweise hoher sind als in anderen Verdéffentlichungen angegeben. Insgesamt schlussfolgern
die Autoren, dass |-131 zwar eine gréfRere Affinitdt zu organischen Stoffen aufweist und sich im
Klarschlamm anreichert (hdchste Aktivitatskonzentrationen der Teilstrdme), der Faulungsprozess
aber wiederum lang genug ist, um das Radionuklid [-131 abklingen zu lassen. Der Einsatz von
Klarschlamm in organischen Dilngern ist somit ohne nennenswertes externes Bestrahlungsrisiko
moglich. Weil aber das Radioiod etwa 15 km flussabwarts von der Klaranlage zu finden war,
schlagen die Autoren eine Studie zur Untersuchung nahegelegener Anbaukulturen vor. Die
Aktivitatsrate im Zu- und Abstrom des Abwassers betrug etwa 15% der genehmigten Aktivitat und
im Klarschlamm etwa 0,5% des |-131 im Rohabwasser am Zulauf. Die Probenahmeergebnisse fir
die Massenbilanzen wurden durch die Schwankungen der Wasserdurchflussraten und die
kontinuierliche Entnahme und Ruckfuhrung von Wasser in der Klaranlage beeinflusst. Daher wurde
ein Korrekturfaktor in die Berechnung eingeflihrt.

Die Autoren kommen zum Schluss, dass es wichtig ist, Lagertanks in den Einrichtungen mit
nuklearmedizinischen Abteilungen zu installieren und die Wirksamkeit des Managements von
Patientenausscheidungen sowie den Landesrichtwert fir ambulante Behandlungen zu bewerten.
Darlber hinaus kdnnte die anhaltende Verwendung von Radioiod eine dauerhafte radiologische
Belastung der Gewasser wahrend des Jahres bedeuten.

6.3.3 Weitere Arbeiten

Stofftransfer und chemisch-biologische Prozesse in Klaranlagen

Der Stofftransfer und die chemisch-biologischen Prozesse in Klaranlagen sind losgeldst von
Radionukliden Gegenstand von Modellierungen zur technischen Auslegung von Klaranlagen sowie
zur Prozesssteuerung. Solche Modellierung ist von Bedeutung fur den Themenbereich dieses
Forschungsvorhabens, weil die konventionellen Modellansatze koppelbar mit dem
Radionuklidtransfer sein kénnen. Eine Ubersicht Uber die Modellierung von einzelnen
Behandlungsstufen einer Klaranlage, die fur eine Bewertung der biologischen und physikalischen
Prozesse notwendig sind, enthalt z. B. folgende Arbeit:

(Nemcik et al., 2022) Wastewater Treatment Modeling Methods Review

Die Grundstruktur der vorgestellten Modelle in dieser Studie besteht aus einem hydraulischen
Modell, das die Massenbilanzen beschreibt und einem Reaktormodell fur die Modellierung der
chemisch-biologischen Prozesse (Activated Sludge Modell ASM) mit der Aeration und dem
Sauerstofftransfer. Die mathematische Form der Modelle beruht auf Bilanzbetrachtungen und
einfachen linearen Differenzialgleichungen, deren Parameter fallspezifisch festzulegen bzw. zu
ermitteln sind. Hervorzuheben ist auch das miterwahnte Modul der Eidgenéssischen Anstalt fir
Wasserversorgung, Abwasserreinigung und Gewasserschutz (EAWAG) zur biologischen
Entfernung von Phosphor (Modul ASM3). Die Arbeit weist auch auf die Optionen der Anwendungen
von Kunstlicher Intelligenz in diesem Bereich hin (Methoden der neuronalen Netze).
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Modelle zur Radionuklidumverteilung in technischen Prozessen
Fir den Radionuklidtransfer in technischen Anlagen wurden in
(Gellermann, 2009) Phenomenological model of TENORM formation in industrial processes

Modellansatze beschrieben und auf natirliche Radionuklide angewandt. Basierend auf
Bilanzmodellen des Massen- und Aktivitatstransfers in einem technischen Prozess kdnnen aus
Messwerten Transferfaktoren (Partitionierungsfaktoren) z.B. von ,gel6st” zu ,gebunden® fir einzelne
Radionuklide ermittelt werden. Diese Transferfaktoren kénnen dann zur Prozessmodellierung
genutzt werden. Obwohl die Arbeit auf nattrliche Radionuklide in industriellen Anlagen ausgerichtet
ist, sind die dort beschriebenen Ansatze grundsatzlich auf Prozesse in Klaranlagen und die
Beschreibung von Radionuklidumverteilungen anwendbar.

Freisetzung aus Krankenhausern

Folgende Arbeiten kénnen Hinweise auf mdgliche Dosen im Zusammenhang mit der Freisetzung
aus Krankenhausern liefern, aber die Aktivitat im Klarschlamm steht hier nicht im Vordergrund.

(Andrés et al., 2011) 131l activity in urine to the sewer system due to thyroidal treatments

Die Publikation (Andrés et al., 2011) befasst sich mit der Abschatzung der effektiven Dosis der
Beschaftigten in der Abwasserentsorgung infolge von lod, welches zur Behandlung von differen-
ziertem Schilddrisenkrebs (stationar) und von Hyperthyreose (ambulant) in einem Krankenhaus in
Spanien eingesetzt wird. Die Autoren haben 79 Falle von differenziertem Schilddrisenkrebs und
187 Falle von Hyperthyreose ausgewertet. Der Urin der behandelten Patienten wird in
Sammelbehaltern zum Abklingen gesammelt, dort wurden taglich Messungen der Aktivitat in 1 m
Hohe durchgeflihrt, die Werte lagen immer zwischen 2 GBqg und 15 GBq. Ohne die Sammelbehalter
wurde sich eine effektive Dosis von bis zu 157 uSv flr die Beschaftigten in der Abwasserentsorgung
ergeben, das Abklingen ist daher generell unverzichtbar, um eine Dosis unter 10 uSv zu erreichen.

(Elashmawy, 2022) Design, commissioning and operation of programmable drainage system
for PET-CT: an optimized approach to protect personnel and environment in nuclear medicine
facilities

Elashmawy (2022) prasentiert Arbeiten zu dem Thema in denjenigen Landern, in denen fir die
Abwasserbehandlung und Planung von Entwasserungssystemen in nuklearmedizinischen
Einrichtungen keine spezifischen sicherheitstechnischen Anforderungen der Aufsichtsbehdrden
vorgegeben sind. Der Autor beschreibt die Planung, die Inbetriebnahme und den Betrieb eines
programmierbaren Entwasserungssystems mit einer PET-CT-Anlage zum Sammeln und Ableiten
von mit dem radioaktiven Isotop F-18 kontaminierten Abwassern. Die Produktion und die Ableitung
flissiger radioaktiver Abfalle in Form von Ausscheidungen von Patienten, die sich im Krankenhaus
einer nuklearmedizinischen Diagnostik unterziehen, wurden untersucht. Die momentane und
akkumulierte Aktivitat, die aus dem Krankenhaus in das Abwassersystem abgeleitet wird, wurde
unter Berucksichtigung des Radionuklidzerfalls geschéatzt.

(Barbosa et al., 2022) Discharges of Nuclear Medicine Radioisotopes: The Impact of an
Abatement System
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Die Publikation (Barbosa et al., 2022) fokussiert auf die Problematik des Abklingsystems in
Krankenhdusern in Kolumbien, wo die Grenzwerte fur flissige radioaktive Ableitungen in die
Kanalisation niedriger sind als in anderen Landern. Die Aufsichtsbehdrde legte Aktivitaten fir 1-131
von maximal 1x10” Bq a”' und 19 Bq I" fest. Um diese Anforderung zu erfiillen, sind langere Abkling-
zeiten des Abwassers bis zu 360 Tagen erforderlich. Das flihrt zu erheblichen Veranderungen der
physikalisch-chemischen Parameter des Abwassers. Die Studie bewertet die Dekontaminations-
und Abklingwirkung des RiUlckhaltesystems anhand von Wasserqualitatsparametern und der
Aktivitdtsmenge in den Abwassern.

6.4 Schlussfolgerungen

Fir die in diesem Forschungsbericht zu beantwortenden Fragen ergeben sich aus den
Untersuchungsergebnissen nuklearmedizinischer Radionuklide in Klaranlagen folgende wesentliche
Schlussfolgerungen:

e Die wissenschaftlichen Arbeiten zu nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden in Klaranlagen
beziehen sich zumeist auf einzelne oder wenige Klaranlagen.

e Die wissenschaftlichen Arbeiten zu nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden in Klaranlagen
betrachten vorzugsweise das weit verbreitet vorkommenden und gut messbare Radioiod (I-131).
Von den weiteren Radionukliden nuklearmedizinischen Ursprungs, die mehrfach untersucht
wurden, dominiert das Tc-99m, dartber hinaus Ga-67, 1-123, In-111 und TI-201 ((Sundell-
Bergman et al., 2008), (Barci-Funel et al., 1993), (Barquero, Basurto, et al., 2008)). Au3erdem
wurden Co-58, Cr-51 und Sm-153 untersucht und detektiert. Das Spektrum der Radionuklide im
Abwasser und Klarschlamm ist daher deutlich breiter als in der AVV-IMIS (AVV-IMIS, 2006)
berlcksichtigt, wo von den zuvor genannten Radionukliden nur 1-131 von der Berichtspflicht
erfasst wird (siehe Kapitel 7.2).

e Da nuklearmedizinisch genutzte Radionuklide meist kurzlebig sind, hangt die spezifische Aktivitat
im Klarschlamm von der Verweilzeit des Schlamms in den Anlagen ab. Bei (gro3en) Klaranlagen,
bei denen der Rohschlamm zum Abbau organischer Verbindungen in Faultiirmen verrottet wird,
kdénnen kurzlebige Radionuklide bereits weitgehend abgeklungen sein (Zannoni et al., 2019). Wird
der Rohschlamm nur (z.B. mit Filterpressen) entwassert, dann ist anfallender Klarschlamm
Junger® und spiegelt besser die prozessbezogene Verteilung von kurzlebigen Radionuklid
zwischen der im Abwasser gelosten und der an Partikel gebundenen Fraktion wider. Die
Reprasentanz von Klarschlammproben hangt daher von den Prozessablaufen der jeweiligen
Anlage und dem Prozessschritt ab, der durch eine Probe erfasst wird.

e Die Exposition durch die in das Abwasser eingeleiteten nuklearmedizinische Radionuklide ist
gering und kann in der Regel (gemessen an der de-minimis-Dosis) vernachlassigt werden. Hohere
Dosiswerte ergeben sich zumeist aus der Nutzung stark konservativer Modellannahmen.

e Obwohl quantitative Angaben zum Verhalten von Radionukliden in Klaranlagen Unsicherheiten
bezlglich einer allgemeinen Reprasentanz aufweisen kénnen, werden folgende Angaben als
brauchbare Orientierung gesehen:

— Ca. 1 % der applizierten 1-131-Aktivitat geht in den Klarschlamm (Martin & Fenner, 1997).
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— Der Austrag von 1-131 aus einer Klaranlage verlauft zu ca. 10% bis 20% Uber den Klarschlamm

(Rohschlamm). Der grofite Teil der eingetragenen |-131-Aktivitdt wird mit dem gereinigten
Abwasser in die Gewasser eingeleitet.

¢ Insbesondere beim |-131 hat die chemische Form der Applikation (MIBG oder Nal) Auswirkungen
auf das Verhalten im Abwasserreinigungsprozess.
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7 Auswertung von IMIS-Daten

7.1 Zur Rolle der IMIS-Daten

Wie die Auswertung der nationalen und internationalen Fachliteratur zeigte, fokussierten sich die
wissenschaftlichen Arbeiten stark auf das Verhalten von Radionukliden in Klaranlagen und die
daraus ggf. resultierenden Expositionen von Arbeitern oder sonstigen Einzelpersonen der
Bevolkerung. Eine vertiefende Auswertung von nationalen Monitoringdaten von Abwasser und
Klarschlamm, die Uber allgemeine nationale Berichtspflichten hinausgehen, wurde in der
Literaturrecherche nicht festgestellt. Von daher wird die im Weiteren beschriebene Auswertung von
Daten des bundesweiten integrierten Mess- und Informationssystems zur Uberwachung der
Radioaktivitat in der Umwelt (IMIS) als ein ergdnzender Forschungsansatz gesehen.

Im Rahmen des IMIS-Programms werden Messungen an Abwasser und Klarschlamm durchgefuhrt
und die zugehdrigen Daten werden in der IMIS-Datenbank gespeichert. Die Grundlagen fur das
IMIS-Programm sind in der AVV-IMIS (AVV-IMIS, 2006) aufgeflhrt. Nach AVV-IMIS ist die
Uberwachung von Abwasser und Klarschlamm Aufgabe der Bundeslander und wird in
Landermessstellen durchgefihrt. Leitstelle fur die Umweltmedien ,Trinkwasser, Grundwasser,
Abwasser, Klarschlamm, Abfalle und Abwasser aus kerntechnischen Anlagen® ist das BfS.

7.2 Im Rahmen des IMIS-Programms bestimmte Radionuklide

Vom BfS wurden ausgewahlte Datensatze der IMIS-Datenbank fir Abwasser und Klarschlamm fir
den Zeitraum Januar 2016 — Dezember 2022 zur Auswertung zur Verfigung gestellt. Diese
Datensatze umfassen

e 25.273 Eintrage fur Abwasser (Umw-ID: A11),
e 28.193 Eintrage fur Klarschlamm (Umw-ID: A13)

die von den Mess- und Leitstellen als plausibel bewertet wurden. Die Datensatze enthalten
Ergebnisse aus drei unterschiedlichen Messregimen:

¢ Normal-/Routinebetrieb (im Weiteren abgekurzt ,Normal®)
o Storfall-/Intensivbetrieb (im Weiteren abgekurzt ,Storfall®)
e Landesmessprogramm -U- (im Weiteren abgekurzt ,Land®)

die (beim Datensatz Abwasser) noch mit Angaben zu diversen Messprogrammen erganzt werden.
Im Datensatz Abwasser sind in der Rubrik ,Messregime“ 19 Datensatze ,Ubung Storfall“ enthalten,
die in der weiteren Auswertung nicht bericksichtigt werden.

Da nur Datensatze selektiert wurden, die aus Messungen zum Aufgabenbereich des §162 StrISchG
gehoéren, umfassen die Daten zum Begriff "Storfall/Intensivbetrieb" keine Stérfallmessungen nach
der Richtlinie zur Emissions- und Immissionstiberwachung kerntechnischer Anlagen (REI), sondern
nur IMIS-Messungen aus dem Intensivmessprogrammen. Die Abkurzung “Storfall” wird im Weiteren
trotzdem benutzt, da sie die Begriffssetzung der Datenbank abkuirzt und eindeutig zuordnet.
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Die AVV-IMIS enthalt im Anhang Il eine Liste von 72 Radionukliden/Parametern, die ggf. in einem
Ereignisfall radiologisch relevant sein kdnnen, sowie diejenigen, die auch im Normalbetrieb nachge-
wiesen werden. Fir die Radionuklide der Liste sind entsprechende Analysenverfahren vorzuhalten
bzw. die mess- und softwaretechnischen Voraussetzungen (z. B. Nukliddaten-Dateien) zu schaffen.

In der Nuklidliste der AVV-IMIS (AVV-IMIS, 2006) sind funf Edelgasnuklide (Kr-85 und vier Xe-
Isotope-), zwei I-Isotope (I-133, 1-135) mit dem Zusatz ,Nur Luftbereich® erlautert. Fir
Untersuchungen an Klarschlamm und Abwasser verbleibt ein Satz von 67 Radio-
nukliden/Parametern, fir den nach AVV-IMIS Methoden zur Bestimmung vorzuhalten sind.

Die von den Messstellen im Normal-/Routinebetrieb und im Storfall-/Intensivbetrieb im Mindesten
verpflichtend zu berichtenden Radionuklide sind:

e H-3 (nurim Wasser), Be-7, K-40, Co-60, Sr-90, Ru-103, I-131, Cs-134, Cs-137 und Ce-144 sowie
die Alphastrahler U-234, U-235 und U-238, Pu-238, Pu-239/240 und Am-241 im Normal-
/Routinebetrieb.

e Im Intensivbetrieb entfallt Be-7, zusatzlich ist Sr-89 zu bestimmen.

Die vom BfS zur Verfugung gestellten Datensatze der IMIS-Datenbank enthalten deutlich mehr
Parameter:

e beim Abwasser 95 Parameter / Radionuklide,

e beim Klarschlamm 87 Parameter / Radionuklide.

Nur im Datensatz Abwasser deklariert sind:

e Cm-244, G-Beta, H-3, Hf-181, Nb-97, Sr-91, Sr-92, U-232, Y-92, Y-93, Zr-97.
Nur im Datensatz Klarschlamm deklariert sind:

e Ra-224, Ra-228, Re-186.

Eine Zusammenstellung aller in den hier ausgewerteten Datensatzen aufgeflihrten 102
Radionuklide/Parameter enthalt Anhang I. Von diesen Radionukliden wurden die in Tabelle 7-1
zusammengestellten 46 ausschlief3lich im Storfall-/Intensivbetrieb analysiert. Bei allen Messungen
dieser Radionuklide wurden nur Ergebnisse unter der Erkennungsgrenze erhalten.

Ein Abgleich der Radionuklide, die im IMIS-Programm ausgewiesen sind mit den Radionukliden, die
in der Nuklearmedizin und Forschung verwendet werden, ergibt, dass von den im Anhang I
aufgefiihrten Radionukliden aus nuklearmedizinischer Nutzung mit Halbwertszeiten von mehr als 5
Stunden (ohne Edelgase) die folgenden Radionuklide bisher nicht in der Liste der AVV-IMIS erfasst
sind:

e Ac-225, As-211, Cu-64, Cu-67, Er-169, Ga-67, Ge-68, Ho-166, 1-123, I-124, 1-125, Ir-192, Lu-177,
K-42, Na-24, P-32, Pd-103, Ra-223, Re-186, Re-188, Sc-47, Sr-82, Th-227.

Von den nach Kapitel 4.3 in der Forschung verwendeten Radionukliden sind auf3erdem nicht im
IMIS-Programm erfasst:
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e C-14, (P-32), P-33, S-35

Tabelle 7-1: In der Datenbank IMIS aufgefiihrte Radionuklide, die bei der Uberwachung
von Klarschlamm und Abwasser nur im Messregime Storfall-
/intensivbetrieb bestimmt wurden (ausgewerteter Zeitraum 2016 — 2022)

Anzahl Datensitze Anzahl Datensitze
Abwasser Klarschlamm Abwasser Klarschlamm
Ag-110m 12 8 Nb-95 9 8
Ag-111 7 6 Nb-97 3 0
Ba-133 3 Nd-147 10 6
Ba-140 9 5 Np-239 7 6
Cd-109 3 3 Pm-151 10 6
Ce-139 3 Sb-125 12 8
Ce-141 9 8 Sb-127 10 6
Ce-143 7 6 Sb-129 10 6
Co-57 12 Se-75 7
Cs-136 10 6 Sn-113 3 3
Eu-152 10 6 Sr-85 3 6
Eu-154 10 6 Sr-91 3 0
Eu-155 10 6 Sr-92 3 0
Fe-59 12 8 Te-123m 12
Hf-181 3 0 Te-129 7 3
Hg-203 3 6 Te-129m 10 6
1-132 7 3 Te-131m 10 6
1-133 3 0 Y-88 3 6
1-135 3 0 Y-92 3 0
La-140 12 8 Y-93 3 0
La-141 3 0 Zn-65 12 8
Mo-99 10 6 Zr-95 12
Na-22 8 8 Zr-97 3 0

Quelle: Autoren

Weitere Radionuklide bzw. Parameter, die nur 1- bis 10-mal im Normal-/Routinebetrieb, teilweise
aber ofter im Messregime Storfall/Intensivbetrieb ausgewiesen wurden, sind:

e Im Abwasser: Ba-133, Ce-139, Cm-244, Cr-51, G-Beta, Pa-234m, Pu-236, Sr-89, Th-228,

Th-231, Th-232, U-232.

e Im Klarschlamm: Co-57, Pu-236, Se-75, Te-123m, Cr-51, Zr-95.

Diese Datensatze werden als wenig aussagekraftig fir eine statistische Auswertung angesehen.
Einige aus diesen Datensatzen trotzdem abzuleitende Erkenntnisse werden im Kapitel 7.9.4

beschrieben.

Eine Zusammenstellung der Radionuklide bzw. Parameter, fir die hinreichend umfangreiche
Datensatze fur eine vertiefende Auswertung vorliegen, enthalt Tabelle 7-2. Danach stehen aus dem
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Untersuchungsteil Abwasser 24.926 (24.945 - 19 Datensatze ,Ubung®) zu Verfligung, von denen ca.
93% aus dem Messregime ,Normal“ stammen, 4,2% aus dem Messregime ,Storfall“ und 2,3% aus
dem Messregime ,Land®. Im Datensatz Klarschlamm ist der Anteil der Daten aus dem Messregime
,Normal“ noch héher und liegt bei 95,0%. Nur 3,3% der Datensatze gehdéren zum Messregime
,Storfall“ und der Rest von 2,7% zum ,Land".

Zehn oder mehr Datensatze gibt es fir 39 Radionuklide im Messprogramm Abwasser und 41
Radionuklide im Messprogramm Klarschlamm. Von diesen Datensatzen enthalten im
Messprogramm Abwasser die Radionuklide bzw. Parameter

e Am-241, Ce-144, Cm-242, Cm-24344, Co-58, Co-60, Cs-134, G-Alpha, Kr-85, Mn-54, Pu-
239, Ru-103, Ru-106, Sb-124, Te-132, TI-201, TI-202,

im Messprogramm Klarschlamm die Radionuklide

e Am-241, Ce-144, Cm-242, Cm-24344, Co-58, Kr-85, Mn-54, Pu-239, Ru-103, Ru-106, Sb-
124, Te-132, TI-201, TI-202

keine Messwerte Uber der Erkennungsgrenze. Fiur die Bewertung des Messprogramms und der
Messverfahren sind allerdings die Angaben zu den Nachweisgrenzen dieser Radionuklide
verwertbar.

Tabelle 7-2: Fir die vertiefende Auswertung geeignete Radionuklide mit Anzahl der
zugehorigen Datensatze in den drei unterschiedlichen Messregimen
Abwasser Klarschlamm
Normal Storfall Land Gesamt Normal Storfall Land Gesamt

Ac-228 44 4 0 48 378 3 0 381
Am-241 89 18 0 107 84 14 0 98
Be-7 540 22 0 564 1800 52 0 1852
Bi-212 28 1 0 29 315 0 0 315
Bi-214 94 1 0 95 375 0 0 375
Ce-144 2483 110 61 2656 2482 94 50 2626
Cm-242 28 1 0 29 28 0 0 28
Cm- 28 1 0 29 28 0 0 28
Co-58 14 13 0 27 14 9 0 23
Co-60 2690 118 61 2871 2649 102 50 2801
Cs-134 2688 118 61 2869 2650 102 50 2802
Cs-137 2690 118 61 2871 2650 102 50 2802
G-Alpha 88 0 0 88 12 0 0 12
H-3 98 2 0 100 (kein)
-131 2496 118 59 2675 2453 102 46 2601
In-111 174 8 41 223 209 10 40 259
K-40 2690 118 61 2871 2650 102 50 2802
Kr-85 10 0 17 27 10 0 12 22
Lu-177 67 1 0 69 254 8 0 262
Mn-54 14 13 0 27 14 9 0 23
Pa-234m <10 18 0 0 18
Pb-210 40 3 0 45 188 6 0 194
Pb-212 81 4 0 85 381 3 0 384
Pb-214 84 1 0 85 598 0 0 598
Pu-238 464 4 0 468 415 0 0 415
Pu-239 35 0 0 35 33 0 0 33
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Abwasser Klarschlamm
Normal Storfall Land Gesamt Normal Storfall Land Gesamt

Pu- 429 4 0 433 382 0 0 382
Ra-226 93 7 0 100 139 6 0 145
Ru-103 2485 110 61 2658 2482 94 50 2626
Ru-106 60 11 0 71 65 8 0 73
Sb-124 14 13 0 27 14 9 0 23
Sr-90 473 5 0 478 419 0 0 419
Tc-99m 32 10 0 42 40 7 0 47
Te-132 53 10 0 63 66 6 0 72
Th-228 <10 48 0 0 48
Th-232 <10 10 3 0 13
TI-201 177 8 34 219 170 10 36 216
TI-202 198 5 49 252 181 10 40 231
TI-208 55 1 0 56 262 0 0 262
U-234 480 12 0 492 432 8 0 440
U-235 489 28 0 517 559 21 0 580
U-238 481 12 0 493 545 8 0 553
Summe 23304 1056 566 24945 26502 908 502 27907

Quelle: Autoren

7.3 Angaben zum Datensatz

Fir eine Prifung der projektrelevanten Inhalte der IMIS-Datenbank wurde eine Abfrage in IMIS fir
den Zeitraum der Probenahmen vom 01.01.2016 bis 01.01.2023 (Jahre 2016 bis 2022) von den in
Tabelle 7-4 genannten Parametern durchgefuhrt. Wie schon im Kapitel 7.2 beschrieben, wurden
53.466 Datensatze extrahiert, von denen aus dem Datensatz A11 (Abwasser) 19 Satze, die vom
Messregime ,Ubung“ stammen, nicht weiter berlicksichtigt werden (siehe Tabelle 7-3).

Die abgefragten Parameter zu den Proben umfassen Angaben zur Probenart und die
Probenahmezeiten. Spezifische Angaben, wie die Proben den Klarwerksprozessen zuzuordnen
sind, wurden nicht abgefragt. Bezlglich des Abwassers wird von einer Beprobung des gereinigten
Abwassers vor Einleitung in die Vorflut (oder ggf. in Schénungsteiche) ausgegangen. Beim
Klarschlamm wird angenommen, dass vorzugsweise entwasserter Uberschussschlamm ggf.
gemischt mit Rohschlamm (Primarschlamm) beprobt wurde. Im Faulschlamm sind die kurzlebigen
Radionuklide aufgrund langerer Verweilzeit in den Faulbehaltern abgeklungen und daher nicht mehr
aufweisbar.

Angaben zur Anzahl der Datensatze der drei erfassten Umweltbereiche sowie der insgesamt in den
Datensatzen erfasste Zeitbereich (abgefragt als Min — Max der Parameter ,Probenahme Beginn®,
,Probenahme Ende®, ,Messbeginn der Proben®) sind in Tabelle 7-3 zusammengestellt. Die aus
diesen Datensatzen abgeleiteten Ergebnisse werden im Weiteren dargestellt und im Kapitel 9 fur
die Weiterentwicklung der Messprogramme herangezogen.
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Tabelle 7-3: Ubersicht iiber die aus IMIS extrahierten Datensitze
Umwelt- Umwelt- Anzahl Probenahme Probenahme Messbeginn
ID Bereich Datensétze Beginn Ende
A11 Abwasser 25273 Von 01.01.2016 13.01.2016 12.01.2016
(davon 19

ausgesondert) | bis 29.12.2022 29.03.2023 06.06.2023

A13 Klarschlamm 28193 Von 04.01.2016 05.01.2016 04.01.2016
bis 21.12.2022 07.12.2022 09.05.2023

Quelle: Autoren

Tabelle 7-4: Abfragedaten der IMIS-Recherche
Parameter (Kiirzel) Bedeutung Erlauterung
externe PID Schisselnummer im IMIS-
System
HP-Nr Schisselnummer im IMIS-
System
NP-Nr Schisselnummer im IMIS-
System
Umw-ID Kirzel zum Umweltbereich Ausgewanhlt: A11, A13

Umweltbereich

Zu Umw-ID gehdriger
Umweltbereich

A11 - Abwasser aus Klaranlagenablauf
A13 - Kldrschlamm

Datenbasis

Verweist auf Rechtsbezug

§ 162 StrISchG

Netzbetreiber

Verantwortlichkeit fir das
Messnetz

Bundeslander (+ je 1 x ZdB)

Ort-ID Schlisselnummer fiir Orte

E-Gem-ID Schlisselnr. Fir Gemeinden

E-Gemeinde Name der Gemeinde

Ortszusatz Ergénzung zu E-Gemeinde wenn erforderlich

MST/Labor-ID

Laborbezeichnung

Messstellen der Lander

Anlage-Beschr

In Datensatzen keine Eintrage

Probenart

Kirzel fur Probenart

A11: E(inzel-), M(isch-), S(Sammelprobe)
A13: E(inzel-)

Probenahme Beginn

Datum und Uhrzeit

Probenahme Ende

Datum und Uhrzeit

Nicht in jedem Datensatz angegeben

Messbeginn Datum und Uhrzeit
MMT-ID Kdirzel fir Messmethode/- Erlauterungen im Textteil

technik
Messgrofle Radionuklid bzw. Parameter In der Regel: Chem. Symbol-Massezahl
<EG Kleiner Erkennungsgrenze Nur Angabe des ,<“-Zeichens, keine Werte
Messwert Messwert
NWG zur Messung Nachweisgrenze zur Messung | Nicht fir alle Messungen angegeben
Mafeinheit Mafeinheit A11: Bqg/l;

A13: Bg/kg(TM) oder Bg/kg(FM)

rel. Messunsicherheit Fur alle Messwerte angegeben

Messunsicherh.(%)
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Parameter (Kiirzel) Bedeutung Erlauterung

MW/NWG Verhaltnis Messwert zu Angabe in %; nicht fir alle Messungen
Nachweisgrenze angegeben.

Messregime Angabe zum Messregime Erlauterungen im Kapitel 2.6

Messprogramm-Land Erganzende Angaben zu In dieser Arbeit nicht weiter ausgewertet.
spezifischen Messprogrammen

Status Bewertung zum Status der Im extrahierten Datensatz nur Messungen
Messung aufgenommen, die von Leitstellen* als

.plausibel“ bewertet wurden.

Tags Erganzende Angaben zu In dieser Arbeit nicht weiter ausgewertet.
Probe bzw. Messung

Test Erganzende Angaben In dieser Arbeit nicht weiter ausgewertet.

*Gem. AVV-IMIS / Punkt 10.5 (AVV-IMIS, 2006) werden alle Daten und Dokumente im Normal- und Stérfall-/Intensivbetrieb
grundsatzlich erst nach ihrer Plausibilitatspriifung durch die Leitstellen mit einem Hinweis auf den Plausibilitatsstatus an Dritte
weitergegeben.

Quelle: Autoren

7.4 Auswertung der Gesamtdaten Abwasser

Eine Ubersicht (iber alle an den Proben der Jahre 2016 bis 2022 im Abwasser bestimmten
Radionuklide bzw. radioaktivitdtsbezogenen Parameter (Gesamt-Alpha, Gesamt-Beta) enthalt
Tabelle 10-1 Anhang |.

Insgesamt werden im Datensatz Abwasser 95 gemessene Parameter ausgewiesen, von denen zwei
(G-Alpha, G-Beta) Summenparameter fur die Alpha- bzw. Betastrahler sind und einige Parameter
auch mehr als ein Radionuklid umfassen (Cm-24344 = Cm-243, Cm-244; Pu-23940 = Pu-239,
Pu-240).

Im Zusammenhang mit der Auswertung der Daten werden im Weiteren folgende Begriffe verwendet:

e Als ,deklariert® werden Radionuklide (Parameter) bezeichnet, fir die Messung durchgefiihrt
wurde, deren Ergebnis in die IMIS-Datenbank aufgenommen wurde. Das Ergebnis kann auch ,<
Erkennungsgrenze® lauten.

e Als ,gemessen” werden Radionuklide (Parameter) bezeichnet, fir die ein Messergebnis Uber der
Erkennungsgrenze erhalten wurde, das in die IMIS-Datenbank eingetragen wurde.

e Als ,Messung“ werden im hier zu betrachtenden Kontext die Auswertungen von (in der Regel)
Spektren Informationen zur Ermittlung eines Radionuklids (Messgrofie) bezeichnet.

e Als ,Messwert* werden Messergebnisse bezeichnet, die Uber der Erkennungsgrenze liegen.

Seit der Umstellung auf IMIS-3 im Jahr 2019 werden die Messwerte in Anlehnung an die Vorgaben
der DIN ISO 11929 in die IMIS-Datenbank eingegeben. Ergebnisse oberhalb der Erkennungsgrenze
(EKG) werden deshalb mit Angabe des Messwertes, der Nachweisgrenze und der Messunsicherheit
in die IMIS-Datenbank aufgenommen. Unterhalb der Erkennungsgrenze erfolgt die Kennzeichnung
mit einem ,<“-Zeichen sowie die Angabe der Nachweisgrenze. Ist der Messwert oberhalb der
Nachweisgrenze, wird nur die relative Messunsicherheit in % aufgefuhrt.

Die in Tabelle 10-1 Anhang | aufgeflhrten Mittelwerte der Nachweisgrenzen geben eine allgemeine
Orientierung Uber die Messempfindlichkeit. Einige extreme Werte der Nachweisgrenzen (siehe
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Tabelle 7-5) verzerren die Mittelwerte erheblich und wurden daher bei der Auswertung weggelassen.
Die Werte der Tabelle 7-5 sind aber (wahrscheinlich) keine Datenfehler, sondern beruhen auf
Zerfallskorrekturen kurzlebiger Radionuklide bei (im Vergleich mit der Halbwertszeit) langen Zeiten
zwischen Beginn der Probenahme und Beginn der Messung.

Da die Erkennungsgrenze mit ca. 0,5 der Nachweisgrenze veranschlagt werden kann, sollten
Messwerte, die wesentlich kleiner sind, nicht vorkommen. Ein Test des Datensatzes, bei dem die
Messwerte herausgefiltert wurden, die kleiner 0,4 der Nachweisgrenze sind, enthalt Tabelle 7-6. Alle
dort aufgefiihrten Messwerte wurden im Messprogramm Normal-/Routinebetrieb ermittelt.

Der im Verhaltnis zur NWG geringste Messwert wurde im Datensatz der MST/Labor-ID 5030; PN
12.04.2016 festgestellt und ist offensichtlich auf eine fehlerhaft angegebene Nachweisgrenze fir
U-238 von 2,99 Bqg/l zurickzuflihren. Die aufgeflihrten relativen Messunsicherheiten werfen aber
Fragen auf, da sie fur Messwerte deutlich unterhalb der Nachweisgrenze zu gering ausfallen. Die
Plausibilitat dieser Daten ist zu hinterfragen, wobei aus den Datensatzen (mit Ausnahme der bereits
als fehlerhaft benannten Nachweisgrenze U-238 von 2,99 Bg/l) nicht erkennbar ist, ob die
Messwerte oder die Nachweisgrenzen unplausibel sind.

Tabelle 7-5: AusreiBerwerte der Nachweisgrenzen bei Abwasseranalysen
Messregime Externe PID Beginn Radionuklid NWG in Bq/l
Probenahme
Storfall/Intensiv ZDB000000061943Y 10.10.2019 15:00 Nb-97 2,78E+07
Storfall/Intensiv ZDB000000061942Y | 09.10.2019 17:30 Nb-97 1,75E+13
Storfall/Intensiv ZDB000000061943Y 10.10.2019 15:00 Te-129 1,16E+13
Storfall/Intensiv ZDB000000061942Y | 09.10.2019 17:30 Te-129 1,06E+19
Storfall/Intensiv ZDB000000061942Y | 09.10.2019 17:30 1-132 1,53E+07
Storfall/Intensiv ZDB000000061942Y 09.10.2019 17:30 La-141 1,59E+06
Storfall/Intensiv ZDB000000061942Y | 09.10.2019 17:30 Sr-92 1,76E+06
Landesmessprogramm 000008053456X 01.01.2016 12:00 In-111 4,44E+09
Landesmessprogramm 000008053456X 01.01.2016 12:00 TI-201 4,82E+09

Quelle: Autoren
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Tabelle 7-6: Liste der Messwerte < 0,4 NWG bei Abwasseranalysen
WD e MR S | e | MWE | Unsichon | WG
Bq/l Bqg/l (%)

9030 14.02.2022 A1 Pu-238 0,00133 | 0,00432 50 0,31
9030 29.05.2019 A1 Pu-23940 | 0,00048 | 0,00134 45 0,36
12020 13.01.2021 AP Pu-23940 | 0,000316 | 0,000799 54 0,40
11010 26.06.2017 BS Sr-90 0,0022 0,0096 12 0,23
10010 29.06.2018 BS Sr-90 0,021 0,193 21 0,11
12010 18.12.2019 AU U-234 0,00041 | 0,00103 50 0,40
12020 02.11.2021 AU U-234 0,000245 | 0,000619 4,05 0,40
16010 14.02.2017 A1 U-235 0,000324 | 0,00086 58 0,38
9030 19.02.2019 A1 U-235 0,000515 | 0,00154 47 0,33
5030 12.04.2016 A1 U-238 0,00865 2,99 8 0,0029

Quelle: Autoren

Sowohl Transurane als auch Spaltprodukte wurden in vielen Messungen deklariert, wobei fast immer
Werte unter der Nachweisgrenze ausgewiesen wurden.

Mehr als 100 Messungen (die meisten davon im Messprogramm Normal-/Routinebetrieb) ohne
einen Messwert gibt es von

e Am-241, Ce-144, Co-60, Cs-134, Ru-103, TI-201, TI-202

Wie bereits in Kapitel 7.2 beschrieben, wurden zahlreiche Radionuklide nur im Messprogramm
»otorfall-/Intensivbetrieb“ ausgewiesen, wobei in keinem Fall Werte Uber der Erkennungsgrenze
gefunden wurden. In den Messprogrammen ,Normal-/Routinebetrieb® und ,Land“ wurden die
folgenden Radionuklide mindestens 10-mal, aber weniger als 100-mal ausgewiesen, ohne dass es
Messwerte Uber der Erkennungsgrenze gab:

e Cm-242, Cm-243/44, Co-58, G-Alpha, Kr-85, Mn-54, Pu-239, Ru-106, Sb-124, Te-132.
Die Radionuklide
e Ba-133, Ce-139, Cm-244, Pa-234m Pu-236, Sr-89, Th-231, Th-232, U-232

wurden maximal 8-mal in den Analysedaten ausgewiesen, stets ohne eigentlichen Messwert. Das
bedeutet, dass 70 von den 95 Parametern stets, d. h. in allen drei Messregimen, ohne Messwert
analysiert wurden und nur 25 Parameter Messwerte Uber der Erkennungsgrenze aufwiesen.

Radionuklide, fir die mehr als 100 Eintrage in der IMIS-Datenbank vorliegen, von denen im Normal-
/Routinebetrieb mehr als 10% der Messwerte Uber der Erkennungsgrenze aufweisen, sind

e H-3, I-131, K-40, Ra-226, Sr-90, U-234, U-235, U-238.
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Mehr als 10 Eintrdge in der IMIS-Datenbank mit mehr als 10% der Messwerte Uber der
Erkennungsgrenze im Normal-Routinebetrieb haben

e Ac-228, Bi-212, Bi-214, Cr-51, Lu-177, Pb-212, Pb-214, Tc-99m, TI-208.

Fir diese letztgenannten Radionuklide kann davon ausgegangen werden, dass die Messverfahren
grundsatzlich geeignet sind, die im Abwasser vorhandenen Radionuklide tatsachlich zu erfassen.

Fir Cr-51, G-Beta und Th-228 gibt es ein oder zwei Eintrage aus dem Normal-/Routineprogramm,
fur die jeweils auch Messwerte Gber der Erkennungsgrenze angegeben werden. Fir In-111, Pb-210,
Bi-212 und Ac-228 sind ebenfalls einzelne Messwerte (maximal 5) Uber der Erkennungsgrenze
angegeben, wobei diesen Werten mehr als 20 Messungen zugrunde liegen.

Gerade bei den trotz zahlreicher Messungen nur selten echt bestimmten Radionukliden stellt sich
die Frage, welchen Einfluss die Nachweisgrenze auf die Wahrscheinlichkeit einer Detektion hat. Um
diese Frage uberblicksartig zu prifen, wurde der Zusammenhang zwischen dem Anteil der
Messwerte an der Gesamtzahl der Messungen und dem Verhaltnis des Mittelwertes der Messwerte
MW(Messwerte) zum Mittelwert der Nachweisgrenzen MW(NWG) ermittelt. In Abbildung 7-1 sind
diese Verhaltnisse fir alle Radionuklide mit mehr als 20 Eintragen in der IMIS-Datenbank, die auch
Messwerte Uber der Erkennungsgrenze einschliel3en, dargestellt. Fir das Messregime ,Storfall* ist
die Zahl der Datensatze allerdings gering und die Streuung der Verhaltniswerte daher hoch. Das
Messregime ,Land” flgt sich allerdings gut in die Ergebnisse des Messregimes ,Normal* ein.

Man erkennt, dass vielfach die (mittleren) Messwerte im Bereich der Nachweisgrenzen liegen. Fir
folgende Radionuklide ergeben sich im Datensatz “Normal-Routinebetrieb” mittlere Messwerte, die
zwischen der Halfte und dem Doppelten der mittleren Nachweisgrenze liegen (in Klammern jeweils
die Verhaltniswerte):

o Cs-137 (1,01), Ac-228 (1,23), Bi-212 (0,54), Bi-214 (0,77), Cr-51 (0,53), Pb-212 (1,18), Tc-99m
(0,67), TI-208 (0,83), H-3 (0,68), K-40 (1,00), Ra-226 (0,66), Sr-90 (0,52), U-234 (1,05), U-238
(0,55).

Die Radionuklide I-131, In-111, Pu-238, Pb-210, Pu-23940, Be-7, deren mittlere Messwerte weniger
als 20% der mittleren Nachweisgrenzen betragen, wurden (mit Ausnahme von |-131) nur sehr selten
(weniger als 5%) der Messungen mit echten Messwerten ausgewiesen.

Dieses Ergebnis weist darauf hin, dass aus Effizienzgriinden kurze Messzeiten genutzt werden. Die
Messanleitung zur Gamma-Spektrometrie von Abwasserproben (Fusban et al., 2000) gibt vor, dass
die Messzeit der Aufgabenstellung anzupassen ist. Nach Mdglichkeit soll die Messzeit so gewahlt
werden, “dass der kleinste gesuchte Peak eine Nettopeakflache von 100 Impulsen erhalt, so dass
der zahlstatistische Fehler dieses Peaks 10 bis 15% betragt”.

Da an dieser Stelle die Mittelwerte der Nachweisgrenzen auch aus den Daten errechnet wurden, bei
denen kein Messwert erhalten wurde, sind weitergehende Aussagen nur aus der Auswertung
einzelner Datensatze abzuleiten.
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Abbildung 7-1: Zusammenhang zwischen Anteil der Messwerte an der Gesamtzahl der
Messungen in den drei unterschiedlichen Messprogrammen und dem Verhalt-
nis des Mittelwertes der Messwerte zum Mittelwert der Nachweisgrenzen
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Quelle: Autoren

7.5 Auswertung der Gesamtdaten Klarschlamm

Eine Ubersicht Uber alle an den Proben der Jahre 2016 bis 2022 im Klarschlamm bestimmten
Radionuklide bzw. radioaktivitdtsbezogenen Parameter (Gesamt-Alpha, Gesamt-Beta) enthalt
Tabelle 10-6 Anhang |.

Bei der Zusammenstellung der Werte wurde ein extremer Ausreifer von 8,55E+12 Bq/kg(TM) fur
die Nachweisgrenze von Be-7 (Datensatz ,Saarland, #0000007406, 10041100; Saarbricken,
Probenahmebeginn 14.10.2020 09:30) nicht bertcksichtigt.

Insgesamt werden 88 gemessene Parameter ausgewiesen, von denen einige auch mehr als ein
Radionuklid umfassen (Cm-24344 = Cm-243, Cm-244; Pu-23940 = Pu-239, Pu-240).

Nur im Storfall-/Intensivbetrieb gemessen wurden

e Ag-110m, Ag-111, Ba-133, Ba-140, Cd-109, Ce-139, Ce-141, Ce-143, Cs-136, Eu-152, Eu-154,
Eu-155, Fe-59, Hg-203, I-132, La-140, Mo-99, Na-22, Nb-95, Nd-147, Np-239, Pm-151, Sb-125,
Sb-127, Sb-129, Sn-113, Sr-85, Te-129, Te-129m, Te-131m, Y-88, Zn-65.

Von allen diesen Radionukliden liegen im hier betrachteten Zeitraum maximal 8 Eintrage in der IMIS-
Datenbank vor und alle diese Eintrage weisen Messergebnisse unter der Erkennungsgrenze aus.

Mehr als 100 Eintrage ohne einen Messwert gibt es nur von

e Am-241, Ce-144, Ru-103, TI-201, TI-202.
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Diese Radionuklide wurden in allen drei Messregimen analysiert, wobei der Storfall-/Intensivbetrieb
nur ca. 4% bis 5% der Messungen im Normal-/Routinebetrieb ausmachte.

Mehr als 10, aber weniger als 100 Eintrage ohne einen Messwert tUber der Erkennungsgrenze gibt
es von

e Am-241*, Cm-242, Cm-24344, Co-58*, Kr-85, Mn-54*, Pu-239, Ru-106*, Sb-124*, Te-132*,
wobei die mit ,*“ gekennzeichneten Radionuklide auch im Storfall-/Intensivbetrieb analysiert wurden.

33 weitere Radionuklide wurden weniger als 10-mal in den Analysedaten ausgewiesen, stets ohne
eigentlichen Messwert. Mit Ausnahme einer Messung von Pu-236 im Routinebetrieb wurden alle
dieser Radionuklide nur im Storfall-/Intensivregime bestimmt.

Insgesamt belauft sich die Zahl der Parameter, flr die kein Messwert ausgewiesen wurde auf 47.
Von 37 Parametern wurde mindestens ein Messergebnis erhalten.

Mehr als 100 Eintrdge mit mindestens 60% Messwerten im Messregime ,Normal“ Uber der
Erkennungsgrenze gibt es fir

e Ac-228, Be-7, Bi-212, Bi-214, Cs-137, 1-131, K-40, Lu-177, Pb-210, Pb-212, Pb-214, Ra-226,
Sr-90, TI-208, U-234, U-235, U-238.

Die Radionuklide
e G-Alpha, Lu-177m, Pa-234m, Ra-228, Tc-99m, Th-228, Th-232

werden nur 10- bis 49-mal im Datensatz ,Normal-/Routinebetrieb“ ausgewiesen, davon aber
praktisch immer mit einem Messwert Gber der Erkennungsgrenze.

Fir alle diese Parameter kann davon ausgegangen werden, dass die Messverfahren geeignet sind,
die im Klarschlamm vorhandenen Radionuklide tatsachlich zu erfassen.

Der Zusammenhang zwischen Anteil der Messwerte Uber der Erkennungsgrenze an der Gesamtzahl
der Messungen und dem Verhaltnis des Mittelwertes der Messwerte zum Mittelwert der
Nachweisgrenzen (NWG) wurde auch hier ausgewertet. Das Ergebnis dieser Auswertung fir alle
Radionuklide mit mindestens 10 Eintragen in der Datenbank zeigt Abbildung 7-2. Im Unterschied
zum Abwasser liegen beim Klarschlamm die realen spezifischen Aktivitaten deutlich Gber den
Nachweisgrenzen, so dass fast immer auch ein Messwert erhalten wird. Nur bei

e Cs-134, Co-60, Pu-238, Pu-23940, In-111

liegen die mittleren Nachweisgrenzen im Normal-/Routinebetrieb deutlich héher als die Mittelwerte
der Messwerte und es gab nur in wenigen Fallen positive Messergebnisse (bei Cs-134 und Co-60
zeigten nur 0,04% der Datensatze Messwerte, deren Werte ca. 13% der mittleren Nachweisgrenzen
ausmachten).
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Abbildung 7-2: Zusammenhang zwischen Anteil der Messwerte liber der Erkennungs-
grenze an der Gesamtzahl der Messungen in den drei Messprogrammen
und dem Verhaltnis des Mittelwertes der Messwerte zum Mittelwert der
Nachweisgrenze (NWG)
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Quelle: Autoren

7.6 Radionuklidspezifische Messwerte und Nachweisgrenzen bei Abwasser

7.6.1 Messverfahren

Um die in der Praxis der Uberwachungsmessungen realisierten Verfahren und deren Bezug zu den
tatsachlichen Radionuklidkonzentrationen im Abwasser bewerten zu konnen, wurden die aus der
IMIS-Datenbank herausgezogenen Datensatze (siehe Kapitel 7.1) hinsichtlich der Messverfahren,
der Messwerte und der Nachweisgrenzen genauer analysiert.

Die von den Messstellen verwendeten Messverfahren beruhen auf den vom BMUV als
.Loseblattsammlung“ veroéffentlichten Messanleitungen ((AKU, 2020), ausgearbeitet vom AKU des
Fachverbandes flur Strahlenschutz e.V.), wobei ggf. auch direkt auf Messanleitungen des AKU
zurlckgegriffen werden kann.

Die Verfahren wurden primar entwickelt, um Ableitungen von Radionukliden aus (kerntechnischen)
Anlagen zu Uberwachen. Fir die Messprogramme nach AVV-IMIS sind die in Tabelle 7-7
zusammengestellten Messanleitungen zu verwenden.
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Tabelle 7-7: Zusammenstellung der Messanleitungen fiur Radionuklide im Abwasser
im Rahmen der IMIS-Messprogramme RMP (Routinemessprogramm) und
IMP (Storfall-/Intensivmessprogramm)

Messanleitung Stand | RMP | IMP IMIS- Kennung
(iij-mm)

MMT-ID MMT MessgroRe
H-y-SPEKT-AWASS-01 2000-10 X X G1 Gammaspekrometrie (+)
H-Sr-89/Sr-90-AWASS-01 1992-09 X BS Sr-90-Bestimmung Sr-90
H-Sr-89/Sr-90-AWASS-02 1994-12 X BX Sr-Schnellbestimmung Sr-90
H-a-SPEKT-AWASS-01 1992-09 X A1 Alphaspektrometrie )
H-a-SPEKT-AWASS-03 1992-09 X A2 Gesamt-Alpha G-Alpha
H-a-SPEKT-AWASS-04 1994-12 X (Pu)
H-U/Pu/Am-AWASS-01 2000-10 X X AP; AU Pu-Bestimmung;

U-Bestimmung

Ohne Angabe G2, Gl, $4, E1,

E4, BH

(+) Alle Gammastrahler, soweit ausgewiesen.
(*) Am-241, Cm-242, Cm-24344, Cm-244, Pu-236, Pu-238, Pu-239, Pu-23940, U-232, U-234, U-235, U-238

Quelle: Autoren

Angaben zu den in der Praxis genutzten Messanleitungen mit Messverfahren (gem. IMIS-Kennung)
sind in Tabelle 7-7, Tabelle 7-8 und Tabelle 7-9 zusammengestellt. Nicht mit aufgenommen sind
Tritium (H-3), das ausschlief3lich mittels Betamessung (IMIS-Kennung BH) bestimmt wird sowie die
Parameter G-Alpha (IMIS-Kennung A2) und G-Beta (IMIS-Kennung B2, nur einmal bestimmt). Die
bei weitem Uberwiegende Zahl der ausgewiesenen Radionuklide wurde mittels Gamma-
Spektrometrie (IMIS-Kennung G1) bestimmt. Bei Radionukliden, die mit unterschiedlichen Verfahren
bestimmt wurden, kann die Nachweisgrenze sehr unterschiedlich ausfallen, was bei der statistischen
Auswertung von Messdaten zu Verzerrungen (Bias) fuhren kann.
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Tabelle 7-8: Zusammenstellung der Radionuklide im Abwasser, die ausschlieBlich mit
einem Messverfahren bestimmt wurden. * - Radionuklid wurde einmal mit
anderen Verfahren (IMIS: S4) bestimmt

AusschlieBlich mit Gamma-Spektrometrie (IMIS-Kennung G1) bestimmte Radionuklide

Ac-228 Ce-141 Eu-152 K-40* Nd-147 Sb-124 Te-123m TI-208
Ag-110m Ce-143 Eu-154 Kr-85 Np-239 Sb-125 Te-129 Y-88
Ag-111 Ce-144* Eu-155 La-140 Pa-234m Sb-127 Te-129m Y-92
Ba-133 Co-57 Fe-59 La-141 Pb-210 Sb-129 Te-131m Y-93
Ba-140 Co-58 Hf-181 Lu-177 Pb-212 Se-75 Te-132 Zn-65
Be-7 Co-60* Hg-203 Mn-54 Pb-214 Sn-113 Th-228 Zr-95
Bi-212 Cr-51 1-132 Mo-99 Pm-151 Sr-85 Th-231 Zr-97
Bi-214 Cs-134* 1-133 Na-22 Ra-226 Sr-91 Th-232

Cd-109 Cs-136 1-135 Nb-95 Ru-103* Sr-92 TI-201

Ce-139 Cs-137* In-111 Nb-97 Ru-106 Tc-99m TI-202
AusschlieBlich mit Alphaspektrometrie (IMIS-Kennung A1) bestimmte Radionuklide

Cm-242 Pu-236

Cm-24344 Pu-239

Cm-244 U-232

Quelle: Autoren

Tabelle 7-9: Zusammenstellung aller Radionuklide, die mit mehreren Messverfahren
bestimmt wurden

Verfahren (IMIS-Kennung) Anmerkungen
Am-241 A1 G1
1-131 G1;Gl; G2 |E4

Pu-238 A1; AP

Pu-23940 |A1; AP

Sr-89 BX, BS* * BS nur einmal vorkommend

Sr-90 BS, BX

U-234 A1; AU E1 Eignung von E1 (,Elementbestimmung®) fur die
U-235 Al AU | G1 E1 Parameter U-234, U-235 fraglich

U-238 A1, AU |G1 E1

Quelle: Autoren

Da bei kurzlebigen Radionukliden die Lagerzeit der Proben nach der Probenahme grof3en Einfluss
auf die Messergebnisse haben kann, wurde dieser Parameter fir die drei Messprogramme und die
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zwei haufigsten Messverfahren ausgewertet. Als Lagerzeit wurde die Zeitdifferenz zwischen
Probenahme (soweit spezifiziert: Ende der Probenahme) und Messbeginn berechnet. Die
Ergebnisse dieser Auswertung sind in Abbildung 7-3 und Abbildung 7-4 dargestellt.

Abbildung 7-3 zeigt, dass — wie zu erwarten — die Lagerzeit der Proben im Stdrfall-/Intensivbetrieb
nur wenige Tage betragt, wahrend im Normal-/Routinebetrieb Lagerzeiten von 1 Woche bis zu 1
Monat sehr haufig sind. In den Messprogrammen ,Land“ wurden 30% der Messungen erst im
Zeitfenster zwischen 30 und 50 Tagen nach Probenahme ausgefuhrt.

In Abbildung 7-4 sind die Haufigkeitsverteilungen der Lagerzeiten fir die Messverfahren Gamma-
spektrometrie (G1), Alphaspektrometrie (A1) und Betaspektrometrie (BS, auler einmal Sr-89 nur
Sr-90) dargestellt. Ausgewertet wurden hier nur die Daten des Normal-/Routinebetriebs und der
Messprogramme ,Land®. Diese Auswertung zeigt, dass die hinsichtlich der Probenvorbereitung
einfacheren gammaspektrometrische Messungen nach deutlich kirzeren Lagerzeiten ausgefuhrt
werden als alpha- oder betaspektrometrische. Allerdings kommen auch bei gammaspektro-
metrischen Messungen Lagerzeiten der Proben von mehr als 1 Monat vor.

Abbildung 7-3:  Haufigkeitsverteilungen der Lagerzeit der Proben vor der Messung bei den
drei Messprogrammen in den Messprogrammen ,,Normal-/Routinebetrieb*
,Land“ und ,,Storfall-/Intensivbetrieb*
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Quelle: Autoren
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Abbildung 7-4: Haufigkeitsverteilungen der Lagerzeit der Proben vor der Messung bei den
Messverfahren Gammaspektrometrie (G1), Alphaspektrometrie (A1) und
Betaspektrometrie (BS) in den Messprogrammen ,,Normal-/Routinebetrieb*
und ,,Land*
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Quelle: Autoren

7.6.2 Probenahmeart

Die in den Messprogrammen untersuchten Abwasserproben wurden als Einzel- (E), Misch- (M) oder
Sammelproben entnommen. Um zu prifen, ob die Probenart Einfluss auf die Messergebnisse hat,
wurden fUr ausgewahlte Radionuklide statistische Kenngrofen der Messwerte bei unterschiedlicher
Probenahmeart ermittelt. Ausgewertet wurden nur Daten aus dem Messregime “Normal-
/Routinebetrieb”.

Ein Datensatz, der von allen Messstellen regelmafig ausgewiesen wurde und der auch grétenteils
Messwerte Uber der Erkennungsgrenze enthalt ist der Datensatz vom K-40. Fir diesen Datensatz
sind in Tabelle 7-10 die auf die Werte des gesamten Datensatzes bezogenen relativen
Aktivitatskonzentrationen von K-40 aufgefihrt. Der (scheinbare) Unterschied zwischen
Messergebnissen der Einzelproben und der Mischproben belauft sich nach diesen Daten auf ca.
20% (112% vs. 88% beim Median). Eine genauere Prifung zeigt allerdings, dass dieser Unterschied
nicht auf die Probenahmeart zuriickzufihren ist. Vielmehr wurden alle 224 Mischproben (“M”) in
Niedersachsen entnommen. Der Unterschied der Ergebnisse widerspiegelt daher eher regionale
Unterschiede als Einflisse der Probenahmeart.

Da allerdings bei kurzlebigen Radionukliden die Dauer der Probenahme Einfluss auf das Ergebnis
haben kann, wurde analog zum K-40 der Datensatz von I-131 untersucht. Das Ergebnis ist in Tabelle
7-11 zusammengestellt. Wahrend die KenngréRen fiir die Probenahmeart “E” und “S” weitgehend
Ubereinstimmen, fallt die Probenahmeart “M” durch niedrigere Messergebnisse auf. Der Unterschied
betragt bei den Medianwerten fast 50% und kénnte damit als erheblich bewertet werden. Allerdings
stammen auch hier alle 109 Proben der Probenahmeart “M” aus Niedersachsen. Ein Einfluss der
Probenahmeart kann damit nicht belegt werden. Auch weitere Prifungen von Ergebnissen anderer
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Radionuklide ergaben keine Ergebnisse, die signifikante Einflisse der Probenahmeart auf die
Messergebnisse erkennen lassen.

Tabelle 7-10: Anzahl der Proben aus unterschiedlichen Probenarten sowie zugehorige
statistische KenngroRen normiert auf den gesamten Datensatz fiir den
Parameter K-40

Probenart E M S Gesamt
Anzahl 854 224 500 1578

Unt. Quartil 112% 105% 82% 100%
Median 112% 88% 87% 100%

Ob. Quartil 110% 81% 95% 100%

Quelle: Autoren

Tabelle 7-11: Anzahl der Proben aus unterschiedlichen Probenarten sowie zugeharige
statistische KenngréRen normiert auf den gesamten Datensatz fiir den
Parameter 1-131
Probenart E M S Gesamt
Anzahl 586 109 115 810
Unt. Quartil 102% 76% 113% 100%
Median 109% 64% 100% 100%
Ob. Quartil 109% 60% 90% 100%

Quelle: Autoren

7.6.3  Analyse von Nachweisgrenzen (Radionuklide mit weniger als 3% Messwerten)

Eine wichtige Information zur Eignung von Messverfahren ist die im Verfahren ausgewiesene
Nachweisgrenze. Ziel der hier durchgefiihrten Auswertung ist es, die GréRenordnungen der im
IMIS-Datensatz ausgewiesenen Nachweisgrenzen (NWG) darzustellen, um sie hinsichtlich ihrer
radiologischen Relevanz bewerten zu kdnnen. Da die Werte der Nachweisgrenzen genau wie die
der gemessenen Aktivitatskonzentrationen Uber GréRenordnungen variieren, wurde die Abszisse
logarithmisch in 10 Klassen geteilt. Die in den Diagrammen auf der Abszisse angegebenen Werte
geben jeweils die Klassenobergrenze der spezifischen Aktivitat bzw. Aktivitatskonzentration an. Der
Anfangspunkt der Abszisse wurde aus dem Minimalwert des Datensatzes ermittelt, der Endpunkt
der Skala aus dem Maximalwert des Datensatzes. Um die Skalen moglichst mit ganzen Zahlen
darstellen zu kénnen, wurden (bis auf wenige Ausnahmen wie H-3, K-40) alle Werte in mBq/I
umgerechnet.

Fir die sieben Radionuklide, fir die bei mehr als 100 Messungen keine Messwerte ausgewiesen
wurden, sind die Haufigkeitsdiagramme in Abbildung 7-5 dargestellt. Bezug fiir die Haufigkeit ist die
Zahl der Messungen, wobei jedes Messregime flr sich betrachtet wird. Bei allen in Abbildung 7-5
dargestellten Radionukliden variieren die Nachweisgrenzen lber ca. 4 GrofRenordnungen. Dabei
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ahneln sich die Messregime ,Normal-/Routinebetrieb® und ,Land, das Messregime ,Storfall-
/Intensivbetrieb® weist deutlich hdhere Nachweisgrenzen auf.

Abbildung 7-5:  Haufigkeitsverteilungen von Nachweisgrenzen (NWG) fiir haufig
ausgewiesene Radionuklide, fiir die keine Messwerte ausgewiesen sind.
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Fir das Radionuklid Am-241 zeigt das Histogramm der Nachweisgrenzen im Normal-
/Routineprogramm einen Doppelpeak, der auf die beiden verwendeten Messverfahren
Alphaspektrometrie (Peak bei 3,2 mBg/l) und Gamma-Spektrometrie (Peak bei 316 mBg/l)
zurtickgefiihrt werden kann. Im Stoérfall-/Intensivbetrieb liegen die meisten Nachweisgrenzen Uber
1000 mBq/l.

Fir die Radionuklide Ce-144, Co-60, Cs-134, Ru-103, TI-201, TI-202: zeigt sich, dass die
Nachweisgrenzen im Normal-/Routineprogramm und im Messprogramm ,Land“ ahnlich sind, im
Storfall-/Intensivbetrieb in der Regel aber deutlich héher ausfallen. Allerdings umfassen die
Wertebereiche der Nachweisgrenzen im Normal-/Routineprogramm und im Messprogramm ,Land"
zumeist mehr als eine Grélenordnung. Da fir diese Radionuklide Messwerte ohne besondere
Vorkommnisse auch nicht zu erwarten sind, stellt sich die Frage, welche Information die Eintrage
der Nachweisgrenzen enthalten und ob derartige Eintrage im bisher praktizierten Umfang nétig sind.

Ein ahnliches Bild zeigt sich fur die Radionuklide Cs-137, In-111, Pu-238 und Pu-23940, fur die bei
deutlich mehr als 100 Messungen in weniger als 3% der Messungen Messwerte erhalten wurden. In
Abbildung 7-6 sind Histogramme der Nachweisgrenzen dargestellt und mit den wenigen Messwerten
verglichen. Zur besseren Erkennbarkeit sind die Haufigkeiten der Messwerte nicht auf die Zahl der
Datenséatze fur Messungen, sondern die Gesamtzahl der Messwerte bezogen.
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Abbildung 7-6:  Haufigkeitsverteilungen von Nachweisgrenzen (NWG) und Messwerten

(MW) fir Radionuklide, fiir die nur wenige Messwerte ausgewiesen sind.

100%
100%
80% S0t
2 6% =
e £ 60%
0y s
g A% E 40%
11
0% I 0% N I I S A
D el E] g N A Vv
N Ve g @ rb@" Q)‘Qh S PR ® g @ {i@u & (J@
:\9() &
L
Cs-137 in mBqg/l In-111 in mBq/l
100% 100%
80% 80%
% 60% % 60%
3 40% 2 ano
I T 40%

22: - Ilﬂlll zzt ”lﬂﬂﬂlHI”lll

0,001 0,005 002 010 046 22 10 46 215 1000 0,001 0,005 0,02 010 046 22 10 46 215 1000

=]

Pu-238 in mBqg/l Pu-239/240 in mBq/l

Legende
OMessw(Normal) =NWG(Normal) = NWG(Stérf) = NWG(Land)

Quelle: Autoren

Betrachtet man die zu Abbildung 7-6 gehorenden Messwerte im Einzelnen, dann zeigt sich:

Die gemessenen Cs-137-Aktivitdtskonzentrationen im Bereich von unter 10 mBg/l stimmen
praktisch mit den jeweils zugehdrigen Nachweisgrenzen uberein. Auch die beiden hdchsten
(jeweils aus Probennahmen im November 2022 in zwei regional weit entfernten Klaranlagen)
gemessenen Konzentrationen von 92 mBg/l und 157 mBqg/l Ubersteigen die zugehdrige
Nachweisgrenze nur um weniger als 32% bzw. 93%.

Das nur einmal im Abwasser detektierte In-111 wird deutlich seltener als z.B. I-131 appliziert und
daher ist bei den stichprobenhaften Beprobungen nicht durchgéangig mit einem zum
Probenahmezeitpunkt vorliegenden Eintrag auszugehen. Auch bei geringeren Nachweisgrenzen
ist daher nur von sporadischen Nachweisen von In-111 im Abwasser auszugehen.

Die Messwerte der Plutoniumiotope liegen alle im Bereich der Nachweisgrenzen, vielfach auch
darunter (vgl. Tabelle 7-12). Bei einer Analytik mit Nachweisgrenzen unter 0,1 mBq/l kdnnte der
Anteil der gemessenen Konzentrationen steigen und die Hintergrundbelastung damit besser
erfasst werden.
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Eine Auswertung der Datensatze zu den Nachweisgrenzen von Radionukliden mit Halbwertszeiten
unter 60 Tagen zeigt Abbildung 7-7. Die eingezeichneten Modellgeraden sind riickgerechnete
Zerfallskorrekturen mit den in den Diagrammen angegebenen Halbwertszeiten. Die Modellgeraden
sind keine Regressionsgeraden, sondern wurden so in die Punktwolke gelegt, dass die nach
grolRerer Lagerzeit ausgewiesenen Werte annahernd getroffen werden.

Man erkennt in den Diagrammen der Abbildung 7-7, dass eine Probenlagerung die Nachweisgrenze
fur kurzlebige Radionuklide so nach oben verschiebt und im Messregime , Storfall-/Intensivbetrieb®
die Zeiten zwischen Probenahme und Messung kurz sind. Bei langerer Lagerzeit ist aber zu fragen,
ob solche Eintrage extremer Nachweisgrenzen wie z.B. bei [-131 in eine Datenbank Uberhaupt
sinnvoll sind.
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Abbildung 7-7:
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7.6.4 Nachweis- und Erkennungsgrenzen

Um zu prifen, bei welchen Radionukliden die Messverfahren besonders haufig an die Grenzen der
Nachweisbarkeit gelangen, wurden fir das Messregime ,Normal-Routinebetrieb Datensatze mit
Messwerten kleiner als die ausgewiesenen Nachweisgrenzen ermittelt und nuklidbezogen
ausgewertet. Der Anteil der Messwerte, fir die auch Nachweisgrenzen angegeben sind, ist in allen
Fallen so grof3, dass fur die Berechnung von Anteilen der Bezug auf diese Werte hinreichend
aussagekraftig ist.

Bei insgesamt 506 Datensatzen von 20 Radionukliden ergab die Abfrage Messwerte unter der
Nachweisgrenze. Die grofite Anzahl dieser Messwerte (292) liegt mehr als 20% unter der
Nachweisgrenze bzw. ihr Wert betragt weniger als 80% der Nachweisgrenze. Fur Cr-51 liegt nur ein
einziger Datensatz vor, bei dem der Messwert weniger als 20% unter der Nachweisgrenze liegt.

Die in der Datenbank mit Messwerten aufgefihrten 19 Radionuklide, deren Messwerte weniger als
80% der Nachweisgrenze betragen, sind in Tabelle 7-12 zusammengestellt. Bei solchen
Messwerten sollte eine Interpretation der Ergebnisse die Messunsicherheit besonders beachten.

Far die meisten in Tabelle 7-12 zusammengestellten Radionuklide ist demnach der Anteil solcher
besonders unsicherer Messwerte unter 20%. Die Messverfahren sind damit hinreichend empfindlich,
um die im Abwasser vorhandenen Radionuklidaktivitaten zu erfassen. Bei den in Tabelle 7-12 durch
farbige Hervorhebung gekennzeichneten Radionukliden Bi-212 (nur 2 Werte!), den Plutonium-
isotopen Pu-238 und Pu-23940 sowie bei Ra-226 ist der Anteil dieser unsicheren Messwerte mit
uber 50% allerdings erheblich. Ob das ein Grund fur die auffallig hohen Ra-226-Konzentrationen in
Bezug zu den anderen Radionukliden der U-238-Zerfallsreihe ist (siehe Abbildung 7-14), kann aus
der Datenanalyse selbst nicht beantwortet werden.

Wie im Kapitel 7-3 (Tabelle 7-6) gezeigt, ist zumindest fur einige Messwerte mit den hier gepruften
Relationen zur Nachweisgrenze davon auszugehen, dass Messwerte oder Nachweisgrenzen nicht
plausibel sind.
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Tabelle 7-12: Radionuklide mit Messwerten < 80% der Nachweisgrenze im Normal-
/Routinebetrieb
v 1 v |
] ]
= =
5 |22 |22 |z. 2 |22 |22 |=Z,
a 2= w= 2FE O o= w= 2wt
= = 2 = g g = = ] = g g
= == ) < = == = <
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Ac-228 ] 4 1 25% Fu-233 ] ] 4 50%
Be-7 18 13 2 15% Pu-23540 11 11 2 3%
Bi-212 3 2 2 100% | Ra-226 13 12 G 50%
Bi-214 &0 50 1 2% Sr-90 234 198 17 9%
Cs-137 10 10 1 10% Tc-%9m 32 27 2 7%
H-3 36 32 2 6% TI-208 12 g 2 22%
[-131 813 643 41 6% U-234 ey | 260 15 6%
K-40 1580 1323 147 11% U-235 1 66 19 29%
Lu-177 55 43 3 7% U-238 an 253 15 6%
Fb-212 50 a7 4 11% .

Quelle: Autoren

Einen Vergleich der Nachweisgrenzen fiur Messungen im Storfall-/Intensivbetrieb bzw. im Landes-
messprogramm mit denen im Normal-/Routinebetrieb enthalt Abbildung 7-8. Die Diagramme zeigen,
dass die Nachweisgrenzen im Storfall-/Intensivbetrieb bei den meisten Radionukliden um
mindestens eine, teilweise auch zwei oder mehr GréRenordnungen héher als im Normal-/Routine-
betrieb liegen. Nur bei den nuklearmedizinischen Radionukliden wurden teilweise sogar niedrigere
Nachweisgrenzen im Storfall-/Intensivbetrieb als im Normal-/Routinebetrieb erreicht. Grund dafur
durften die kirzeren Zeiten zwischen Probenahmen und Messung im Storfall-/Intensivbetrieb sein
(siehe Abbildung 7-7).
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Abbildung 7-8:  Verhaltnis von Nachweisgrenzen fiir Messungen im Storfall-/Intensiv-
betrieb bzw. im Landesmessprogramm mit denen im Normal-/Routine-

betrieb
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Quelle: Autoren

7.6.5 Nuklearmedizinisch genutzte Radionuklide

Von den nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden liegen fur Tc-99m, 1-131 und Lu-177 Daten-
satze mit statistisch auswertbaren Messwerten vor. Die Haufigkeitsverteilung dieser Messwerte und
der Nachweisgrenzen zeigen die Diagramme in Abbildung 7-9. Fur das Radionuklid 1-131 wurde
dabei die Verteilungen fur die Messverfahren G1, Gl und G2 (siehe Tabelle 7-7) separat dargestellt.
Bei der Interpretation der Diagramme ist zu beachten:

e Bezugswert fur die Haufigkeit der Messwerte ist die Gesamtzahl der Datensatze (Messungen) fur
das jeweilige Radionuklid.
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e Messwerte setzen voraus, dass die zugehdrige Nachweisgrenze hdchstens in der gleichen Inter-
vallklasse oder in einer Intervallklasse mit geringerer Konzentration liegt.

Abbildung 7-9:  Haufigkeitsverteilungen von Messwerten (MW) und Nachweisgrenzen
(NWG) von nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden im Abwasser in
den drei Messprogrammen
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Quelle: Autoren

Da die hier betrachteten Radionuklide Halbwertszeiten von wenigen Stunden (Tc-99m) bis wenigen
Tagen (Lu-177, 1-131) aufweisen, hangen die Nachweisgrenzen stark von der Lagerzeit der Proben
ab (siehe Abbildung 7-9, Abbildung 7-7). Es ist daher davon auszugehen, dass Abwasserproben,
bei denen aufgrund der Lagerzeit nur ein Messergebnis unter der Erkennungsgrenze ausgewiesen
werden konnte, trotzdem das geprifte Radionuklid in den Ublicherweise vorkommenden
Wertebereichen enthalten haben kénnen.

Die Diagramme der Abbildung 7-9 machen deutlich:

e Die Nachweisgrenzen bei Messungen im Storfall-/Intensivbetrieb reichen nicht aus, um die
allgemeine Kontamination des Abwassers mit den nuklearmedizinischen Radionukliden zu
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erfassen. Da Messungen im Storfall-/Intensivbetrieb andere Ziele verfolgen, bedeutet diese
Feststellung kein Defizit des Messprogramms. Allerdings sollte bei der Interpretation der
Ergebnisse dieser Sachverhalt bekannt sein und beachtet werden.

e Im Normal-/Routinemessprogramm Uberlappen sich die Verteilungen von Messwerten und
Nachweisgrenzen stark. Die Ausweisung eines Messergebnisses hangt damit, vor allem bei
Tc-99m und Lu-177 stark von der jeweils erreichten Nachweisgrenze ab. Auch dieser Sachverhalt
ist bei der Interpretation von Messergebnissen zu beachten.

Fir die weitere Einordnung der Daten sind statistische Kennziffern der Datensatze in Tabelle 7-13
zusammengestellt und in Abbildung 7-10 als Box-Whisker-Plot dargestellt.

Die statistischen Kenngrélten wurden bezogen auf Messwerte Uber der Erkennungsgrenze
berechnet. Zur Einordung wird in Tabelle 7-13 die Anzahl der Datensatze zum jeweiligen Parameter
mit angegeben. Die Differenz der Anzahl der Datensatze und der Anzahl der Messwerte gibt die
Anzahl der Messergebnisse unter der Erkennungsgrenze an. Damit kénnen ggf. die oberen
Quantilwerte mit Bezug auf alle Datensatze korrigiert werden.

Die Angaben zu den Datensatzen in Tabelle 7-13 zeigen, dass fir Tc-99m und Lu-177 offensichtlich
vorrangig dann Messwerte an IMIS gemeldet wurden, wenn positive Detektionen vorlagen. Bezieht
man die ermittelten Kenngréfien fir Tc-99m und Lu-177 auf die Anzahl der Datensatze von 1-131,
entsprechen bereits die Medianwerte wesentlich héheren Quantilen von weit tber 90%. Auch beim
[-131 entspricht der Medianwert bezogen auf alle 2496 Datensatze dem 84%-Quantil, und die
200 mBq/I des oberen Quartils der Messwerte entsprechen fiir den gesamten Datensatz dem 92%-
Quantil.
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Tabelle 7-13: Statistische Kennziffern der Datensatze von nuklearmedizinisch
genutzten Radionukliden im Abwasser. Messprogramm: Normal-/Routine-
betrieb

Tc-99m 1-131 Lu-177

Anzahl Datensatze 32 2496 67

Anzahl Messwerte 32 810 54

Einheit mBq/l mBq/l mBg/l
Min 170 5,5 45

Unteres Quartil 449 57 639

Mittelwert 53.408 183 8.224
Geomittel 2.430 108 2.560
Median 3.060 104 2.795
Oberes Quartil 5.918 200 10.600
Oberer Whisker 1.4120 414 25.541
90%-Quantil* 36.040 400 17.050
Max 1.490.000 3230 82.100
Ausreiler Ja Ja ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Zur Prufung auf Ausreilder im Datensatz wird der Obere Whisker eines Box-Plots verwendet. Wie
die Daten zeigen, sind die Maximalwerte fur alle drei hier gepriften Radionuklide als Ausreil3er zu

bewerten. Beim Tc-99m ist sogar mehr als das gesamte 90%-Quantil als Ausrei3er bewertet.

Durch diese Ausreiller sind die arithmetischen Mittelwerte beim Tc-99m und beim Lu-177 stark
erhdht und folglich nicht geeignet, um die realen Konzentrationen zu charakterisieren.
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Abbildung 7-10: Box-Whisker-Plot der Messwerte von nuklearmedizinischen Radionukliden
im Abwasser (N — Normal-/Routinebetrieb; SF — Storfall-/Intensivbetrieb)
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Quelle: Autoren

Insgesamt erlauben die vorliegenden Messwerte der nuklearmedizinisch genutzten Radionuklide im
Abwasser eine Abschatzung von plausiblen Wertebereichen und kédnnen damit eine Grundlage fur
Plausibilitdtschecks zur Qualitatssicherung in der Zukunft sein. Inwieweit die Plausibilitdtsprifung
durch orts- und anlagenbezogene Werte prazisiert werden kann, wird im Kapitel 7.8 untersucht.

7.6.6 Radionuklide des Fallouts

Von den Radionukliden des Fallouts aus den Kernwaffentests der frihen 1960er Jahre und dem
Tschernobyl-Fallout wurden von Cs-137 nur 10 Messergebnisse erhalten, deren Haufigkeits-
verteilung in Abbildung 7-6 mit enthalten ist. Besser auswertbare Daten liegen fur Sr-90 und Pu-238
vor. Die Haufigkeitsverteilungen der Messwerte und Nachweisgrenzen fur diese Radionuklide sind
in Abbildung 7-11 dargestellt. Auch diese Diagramme zeigen, dass im Storfall-/Intensivbetrieb die
Hintergrundbelastungen nicht erfasst werden und die Nachweisgrenzen im Normal-/Routinebetrieb
im Bereich der Messwerte liegen.

In den Diagrammen sind aufierdem die unterschiedlichen Messverfahren getrennt dargestellt. Die
Auswertung zeigt, dass Pu-238 vor allem mit dem Verfahren ,A1“ (Alphaspektrometrie) ermittelt
wurde (357-mal gegenuber 111-mal Verfahren ,AP“ — siehe Tabelle 7-7). Durch die niedrigeren
Nachweisgrenzen im Verfahren AP wurden 5 Messwerte Uber der Erkennungsgrenze ermittelt (in
4,5% der Messungen), wahrend es bei A1 nur 3 Messwerte (0,8% der Messungen) gab. Die
gemessenen Pu-238 Aktivitdtskonzentrationen beider Verfahren stimmen aber gut Uberein (Mittel-
wert AP: 1,37 mBq/l; Mittelwert A1: 1,24 mBq/l).

Bei der Bestimmung von Sr-90 wird Gberwiegend das Verfahren “BS* (Betaspektrometrie) verwendet
(443 Datensatze). Das Verfahren ,BX* (siehe Tabelle 7-7) wird deutlich weniger eingesetzt (35
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Datensatze), allerdings wurden alle Messungen im Stoérfall-/Intensivbetrieb mit diesem Verfahren
ausgefihrt. Im Normal-/Routinebetrieb sind die Ergebnisse beider Verfahren gleichwertig. Es
ergeben sich ahnliche Anteile von Messwerten Uber der Erkennungsgrenze (BS: 49% der
Messungen; BX 54% der Messungen) und auch die Mittelwerte (BS: 10,4 mBqg/l; BX: 4,6 mBq/l)
liegen in einer ahnlichen GroéRenordnung.

Abbildung 7-11: Haufigkeitsverteilungen von Messwerten (MW) und Nachweisgrenzen
(NWG) von Fallout-Radionukliden im Abwasser in den unterschiedlichen
Messprogrammen. Kiirzel hinter den Nuklidsymbolen stehen fiir die
Messverfahren. Erlauterungen s. Textteil
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Quelle: Autoren

Fir die weitere Einordnung der Daten sind in Tabelle 7-14 statistische Kennziffern der Datensatze
zusammengestellt. Hier zeigt sich, dass beim Sr-90 der Mittelwert bei den Messungen im Verfahren
BS durch Ausreilierwerte erhoht ist und die beiden Messverfahren ansonsten sehr ahnliche Median-
werte und Geomittel liefern.

In Anbetracht der nur wenigen Messwerte wurde Pu-238 bei der Ermittlung der statistischen Kenn-
ziffern in Tabelle 7-14 nicht nach Messverfahren unterschieden.

Auch bei den statistischen Kennziffern der Tabelle 7-14 ist zu beachten, dass die Zahl der
Datensatze ohne Messwerte Uber der Erkennungsgrenze erheblich ist.
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Tabelle 7-14: Statistische Kennziffern der Datensatze von Fallout-Radionukliden im
Abwasser. Messprogramm: Normal-/Routinebetrieb

Sr-90 (BS) Sr-90 (BX) Cs-137 Pu-238 Pu-23940

Anzahl Datensatze 443 35 2690 464 429
Anzahl Messwerte 215 19 10 8 11
Einheit mBg/l mBq/l mBg/l mBq/l mBq/l
Min 0,698 1,66 1,48 0,01 0,002
Unteres Quartil 2,00 2,89 1,99 0,87 0,05
Mittelwert 10,40 4,63 42,4 1,32 1,24
Geomittel 4,68 4,16 14,2 0,76 0,19
Median 3,48 4,78 24,2 1,17 0,48
Oberes Quartil 9,82 5,38 62,0 1,63 1,45
Oberer Whisker 21,6 9,1 152 2,77 3,563
90%-Quantil* 21,6 7,51 98,6 2,30 4,42
Max 184,0 9,5 157 3,0 4,75
Ausreil’er ja ja Ja ja ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Insgesamt erlauben die vorliegenden Messwerte der Fallout-Radionuklide im Abwasser eine
Abschatzung von plausiblen Wertebereichen nur beim Sr-90 und mit Einschrankungen bei den
Plutoniumisotopen. Fir Cs-137 sind trotz zahlreicher Auswertungen der Gammaspektren
hinsichtlich dieses Radionuklids die wenigen Messwerte Uber der Erkennungsgrenze nicht
hinreichend, um eine Hintergrundbelastung auch nur grob zu quantifizieren.

Die hier ausgewiesenen Wertebereiche fur Sr-90 und mit Einschrankungen flr die Plutoniumisotope
kénnen damit eine Grundlage fur Plausibilitdtschecks zur Qualitatssicherung in der Zukunft sein.
Inwieweit die Plausibilitatsprifung durch orts- und anlagenbezogene Werte prazisiert werden kann,
wird im Kapitel 7.8 untersucht.

7.6.7 Natiirlich vorkommende Radionuklide

Bei den natlrlich vorkommenden Radionukliden sind Tritium (H-3) und K-40 besondere Indikatoren.
Tritium ist bei Werten Uber dem allgemeinen Niederschlagsniveau (1 — 2 Bq/l) ein Indikator fur
technogenes Tritium. Eine ,natirliche” Referenzkonzentration flir K-40 erhalt man, wenn man eine
durchschnittlich von Menschen ausgeschiedene Menge an Kalium von 4 g pro Tag mit einem
durchschnittlichen Wasserverbrauch von Haushalten von ca. 130 | am Tag verdinnt. Mit der
spezifischen Aktivitat von K-40 im chemischen Element Kalium von 31,6 Bg/g errechnet sich eine
K-40-Referenzkonzentration von ca. 1 Bq/l. Durch Anteile von Regenwasser und andere z.B.
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kleingewerbliche Abwasser werden die Haushaltswasser verdunnt, so dass im Mittel mit etwas
geringeren K-40-Konzentration gerechnet werden muss.

Die Haufigkeitsverteilungen der Messwerte und Nachweisgrenzen fir diese Radionuklide sind in
Abbildung 7-12 dargestellt. Die Haufigkeitsverteilung der K-40-Werte liegt im erwartbaren
Schwankungsbereich von Referenzkonzentration 10*%°Bg/l (bzw. 0,3 bis 3 Bq/l). Deutlich geringere
Werte kénnen auf Verdinnungen des kommunalen Abwassers mit Niederschlagswasser
zurlickzufuihren sein. Deutlich héhere Werte, die auf industrielle Einleitungen hinweisen kénnen, sind
im Datensatz praktisch nicht enthalten.

Sowohl das Diagramm in Abbildung 7-12 als auch die statistischen Kenndaten in Tabelle 7-15 zeigen
bei Tritium (H-3) Werte, die Uber dem Bereich der natirlichen H-3-Konzentrationen im Niederschlag
liegen und auf Einflisse von technogenem Tritium im Abwasser hinweisen (Diskussion im Kapitel 9).

Abbildung 7-12: Haufigkeitsverteilungen der Messwerte (MW) und Nachweisgrenzen (NWG)
fur H-3 und K-40 im Abwasser bei unterschiedlichen Messprogrammen
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Quelle: Autoren
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Tabelle 7-15: Statistische Kennziffern der Datensatze von H-3, K-40 und U-Isotopen im

Abwasser. Messprogramm: Normal-/Routinebetrieb

H-3 Be-7 K-40 U-238 U-234 U-235
Anzahl Datensatze 98 540 2690 481 480 489
Anzahl Messwerte 35 18 1578 310 318 70
Einheit Bqg/l mBq/l Bqg/l mBq/l mBq/I mBq/I
Min 0,80 23 0,102 0,033 0,052 0,010
Unteres Quartil 1,41 63 0,532 1,06 1,04 0,10
Mittelwert 2,18 161 0,851 7,90 8,28 3,65
Geomittel 1,97 116 0,729 2,51 2,94 0,38
Median 1,97 112 0,742 2,85 3,75 0,42
Oberes Quartil 2,82 229 0,990 7,70 9,00 1,26
Oberer Whisker 4,93 479 1,677 17,7 20,9 2,99
90%-Quantil* 3,70 306 1,31 15,0 18,3 2,01
Max 4,41 534 15,0 569 79 110
Ausreiller nein Ja Ja ja Ja ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Fir die Radionuklide der natlrlichen Zerfallsreihen sind Auswertediagramme von Messwerten und
Nachweisgrenzen in Abbildung 7-13 dargestellt. Die Diagramme machen deutlich, dass die
Nachweisgrenzen bei Messungen im Storfall-/Intensivbetrieb nicht ausreichen, um die das
Hintergrundniveau der von Radionukliden der U-238-Zerfallsreihe zu erfassen. Auch im
Normal/Routinebetrieb sind Nachweisgrenzen vielfach zu hoch, um das allgemeine
Hintergrundniveau zuverlassig zu erfassen.

Statistische Kennziffern der zugehdrigen Datensatze der Uranisotope U-238, U-234 und U-235
sind in Tabelle 7-15 mit aufgefiihrt. Die entsprechenden Daten der Zerfallsprodukte aus der U-238-
bzw. Th-232-Zerfallsreihe enthalt Tabelle 7-16.

Wahrend der Median von U-238 mit 3,3 mBq/l praktisch identisch mit dem in (BfS, 2009) ausge-
wiesenen Median von U-238 im Trinkwasser in Deutschland ist, liegen die Medianwerte von Ra-226
und seinen Zerfallsprodukten (Tabelle 7-16) mehr als eine Grélkenordnung héher als der Medianwert
von Ra-226 im Trinkwasser in Deutschland, der in (BfS, 2009) mit 5,6 mBg/l angegeben wird. Um
die statistischen Kennziffern von Ra-226 und seinen Zerfallsprodukten in Anbetracht der
Uberlappungen von Nachweisgrenzen und Messwerten einordnen zu koénnen, bedarf es einer
detaillierteren Auswertung.
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Abbildung 7-13: Haufigkeitsverteilungen der Messwerte (MW) und Nachweisgrenzen (NWG)
fiir Radionuklide der U-238 Zerfallsreihe (Ra-226 und seine Tochternuklide
sowie U-238) in den unterschiedlichen Messprogrammen. Kiirzel hinter
dem Nuklidsymbol geben Analyseverfahren an.

Ra-226 U-238 A1
100% 100%
80% 80%
60%
40%
- L] T~
o il L L
S I SN R
@ P B S

Haufigkeit

Haufigkeit
s
o
=X

N
o
x

Inlﬂl”l”l”.ﬂn !

02 05 1 3 6 14 33 78 182 1000

2
ES

S w2

Ra-226 in mBqg/l U-238 in mBq/l
Bi-214 U-238 AU
100% 100%
80% 80%
% 60% E 60%
3 40% 2
T H % 40%
n
20%
0% ~= I'II - — Il ° I |_| ”
O S S P - S MR 0% ol OF [ I
Nt @ @ e
N 0,2 0,5 1 3 6 14 33 78 182 1000
Bi-214 in mBq/l U-238 in mBg/l
Pb-214 U-238 E1, G1
100% 100% M M
80% 80%
T aao -
;é: 60% % 60%
@ 40% S
T © 40%
=l ’
oo L L] n 20%
S S SR R R »933@ NGRS 0%
LN 0,2 05 1 3 6 14 33 78 182 1000
Pb-214 in mBg/l U-238 in mBg/l
Legende

oOMW(Normal) = NWG(Normal) ooMW(Storfall) NWG(Storfall)

Quelle: Autoren
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Statistische Kennziffern der Datensatze von Radionukliden der
naturlichen Zerfallsreihen im Abwasser. Messprogramm: Normal-

Tabelle 7-16:

IRoutinebetrieb

Ra-226 Bi-214 Pb-214 Ac-228 Pb-212
[Ra-226] [Ra-226] [Ra-228] [Ra-224]

Anzahl Datensatze 93 94 84 44 81
Anzahl Messwerte 13 60 44 5 50
Einheit mBq/l mBq/l mBq/l mBq/l mBq/l
Min 106 5,9 6,2 16 8,7
Unteres Quartil 179 34 25 42 15
Mittelwert 483 69 41 328 85
Geomittel 326 53 34 111 44
Median 207 50 36 44 27
Oberes Quartil 564 91 47 651 133
Oberer Whisker 1142 178 81 1565 309
90%-Quantil* 1111 125 82 794 215
Max 1640 293 101 889 673
Ausreil3er Ja Ja ja Nein Ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Bei den direkt als ,Ra-226“ in die IMIS-Datenbank eingetragenen Werten liegen die Nachweis-
grenzen und die (wenigen) ermittelten Messwerte deutlich héher als bei den Zerfallsprodukten
Pb-214, Bi-214. Eine weitergehende Prifung ergab, dass die 13 Messwerte von Ra-226 aus
Klaranlagen in Nordrhein-Westfalen stammen (Bonn, Koln, Bottrop, Minster) und von den Labors
5020 (9x), 5030 (1x) und 5070 (3x) bestimmt wurden. Diese Ra-226-Aktivitdtskonzentrationen
liegen wesentlich hoher als die in (BfS, 2009) ausgewiesenen Maximalwerte von 29 mBq/l Ra-226
im Trinkwasser in diesem Bundesland. Da den Messwerten das Messverfahren G1 (Gamma-
spektrometrie) zugrunde lag, ist zu vermuten, dass hier die 186 keV-Gammalinie des Ra-226 als
Auswertegrundlage genutzt wurde. Durch Interferenzen mit der sehr nahe liegenden Gammalinie
von U-235 (siehe (Kanisch et al., 2019)) kann es hier zu Uberschatzungen der realen Ra-226-
Konzentration kommen. Es ist daher fraglich, ob die (von drei Messtellen in NRW) ermittelten
Ra-226-Konzentrationen, deren Messwerte zu mehr als die Halfte unter der jeweils spezifizierten
Nachweisgrenze liegen, als reprasentativ fur das Abwasser anzusehen sind.

Auch die in Tabelle 7-16 aufgefihrten statistischen Kennziffern fir die Aktivitdtskonzentrationen
von Bi-214 und Pb-214 kénnen nur als eine erste Orientierung angesehen werden. Diese Werte
basieren ebenfalls auf Daten aus nur wenigen Klaranlagen der Lander Berlin, Mecklenburg-
Vorpommern und Sachsen-Anhalt. Bei den Daten aus Klaranlagen der Lander Berlin und
Mecklenburg-Vorpommern lag die Zeit zwischen Ende der Probenahme und Messbeginn bei mehr
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als 2 Wochen, so dass von einem annahernden Gleichgewicht Ra-226 — Rn-222 — Pb-214 —
Bi- 214 ausgegangen werden kann. Die Messungen in Sachsen-Anhalt begannen im Mittel ein bis
vier Tagen nach Ende der Probenahme. Es ist daher mdglich, dass die Messergebnisse durch
geldstes Rn-222 beeinflusst sind und dadurch hdéher ausfallen.

Abbildung 7-14: Box-Whisker-Plot der Messwerte von Radionukliden der U-238 -
Zerfallsreihe im Abwasser (N — Normal-/Routinebetrieb)
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Quelle: Autoren

Die in der IMIS-Datenbank ausgewiesenen kurzlebigen Zerfallsprodukte der Th-232-Zerfallsreihe
kénnen als Messgrofie flr die langerlebigen Vorgangernuklide Ra-228 (gemessen als Ac-228) bzw.
Ra-224 (gemessen Uber Pb-212 oder TI-208) gesehen werden. Die Entgasungsverluste von Rn-220
sind aufgrund der kurzen Halbwertszeit dieses Radionuklids von 55 s als gering einzuschatzen. Bei
der Bewertung von TI-208 ist zu bertcksichtigen, dass seine Aktivitat aufgrund einer Verzweigung
in der Zerfallsreihe beim Bi-212 nur ca. 36 % der Aktivitat von Ra-224 reprasentiert.

Betrachtet man die Diagramme der Verteilungen von Messwerten und der Nachweisgrenzen fir die
analysierten Radionuklide der Th-232-Zerfallsreihe in Abbildung 7-15), dann zeigen sich die gleichen
Befunde wie bei den Diagrammen der Messwerte der zuvor beschriebenen Radionuklide. Auch im
Normal/Routinebetrieb sind Nachweisgrenzen vielfach zu hoch, um das allgemeine
Hintergrundniveau zuverlassig zu erfassen. Um die statistischen Kennziffern dieser Radionuklide
bewerten zu kénnen, bedarf es ahnlich wie bei der U-238-Zerfallsreihe detaillierterer Auswertungen.
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Abbildung 7-15: Haufigkeitsverteilungen der Messwerte (MW) und Nachweisgrenzen
(NWG) fur Radionuklide der Th-232 Zerfallsreihe in den unterschiedlichen
Messprogrammen. Nuklidsymbole in Klammern geben die durch die
Messwerte erfassten Vorgangernuklide an.
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Quelle: Autoren

Aufgrund der Uberlappungen von Nachweisgrenzen und Messwerten sind die statistischen
Kennziffern in Tabelle 7-15 nur als erste Orientierung flr die allgemeinen Aktivitatskonzentrationen
der Radionuklide im Abwasser in Deutschland anzusehen. Die Daten stammen von den gleichen
wenigen Klaranlagen in Mecklenburg-Vorpommern, Nordrhein-Westfalen und Sachsen-Anhalt, bei
denen auch Pb-214 und Bi-214 bestimmt worden sind (Tabelle 7-16). Wahrend bei Pb-212 mit
insgesamt 50 Messwerten Uber der Erkennungsgrenze zumindest ein etwas umfangreicherer
Datensatz vorliegt, beschrankt sich die Anzahl der Messwerte Uber der Erkennungsgrenze bei TI-
208 auf zwolf, bei Ac-228 auf flnf, bei Bi-212 auf drei Werte. Die aus diesen Werten berechneten
statistischen Kennziffern sind — mit Ausnahme von Bi-212 — soweit Ubereinstimmend, dass sie als
Orientierung fur die Abwasser vorhandenen Konzentrationen interpretiert werden kénnen. Allerdings
ist die Zuordnung der Messwerte zu den im Wasser gel6sten langerlebigen Vorgangern Ra-224 oder
Th-228 beim Pb-212 und seinem sehr kurzlebigen Zerfallsprodukt TI-208 unterschiedlich zu treffen.
Wahrend die Messungen in Sachsen-Anhalt und Nordrhein-Westfalen so wenige Tage nach der
Probenahme erfolgten, dass trotz der Halbwertszeit von Pb-212 von ca. 11 h ein
Aktivitatsgleichgewicht Pb-212 und Ra-224 (Halbwertszeit 3,6 d) moglich ware, lagen zwischen
Probenahme und Messung in Mecklenburg-Vorpommern in der Regel mehr als 2 Wochen. In
solchem Fall sollten die Messwerte von Pb-212 und TI-208 eher der Aktivitdt von Th-228
(Halbwertszeit 1,9 a) entsprechen. Bei der Auswertung der Messwerte des aufgrund energiereicher
Gammalinien gut messbaren TI-208 (Halbwertszeit 4,8 min) wurde die Verzweigung in der
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Zerfallsreihe beim Bi-212 nur mit einem Aktivitdtsanteil von 36% bezogen auf seine
Vorgangernuklide (Bi-212 — Pb-212 — Ra-224) bei der Darstellung in Abbildung 7-15 bericksichtigt.

Die Messwerte von Ac-228 kénnen aufgrund der sehr kurzen Halbwertszeit von 6 h stets dem
Vorganger Ra-228 zugeordnet werden. Mit Medianwerten im Bereich von 30 mBqg/l Pb-212, TI-
208* und 44 mBq/l Ac-228 liegen die Aktivitatskonzentrationen weit Gber den Maximalwerten von
Ra-228 im Trinkwasser der jeweiligen Lander nach (BfS, 2009). Es ist aus den Daten der IMIS-
Datenbank heraus nicht entscheidbar, ob hier messtechnisch Gberhohte Werte ermittelt wurden
oder ob es andere Quellen fir das Radium im Abwasser gibt. Bei einer jahrlichen Ingestion von
40 Bq Ra-226 (und 17 Bq Ra-228) mit der Nahrung (UNSCEAR, 2000) kénnen diese Werte nicht
wie beim K-40 (jahrliche Ingestion und Ausscheidung ca. 45 kBq!) als Folge menschlicher
Ausscheidungen erklart werden.

Abbildung 7-16: Box-Whisker-Plot der Messwerte von Radionukliden der Th-232-Zerfalls-
reihe im Abwasser (N — Normal-/Routinebetrieb)
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* - Die Messwerte von TI-208 wurden mit den Verzweigungsanteil von 36 % auf eine mit den Vorgangernukliden vergleichbare
Konzentration umgerechnet.

Quelle: Autoren

Betrachtet man die Aktivitatsverhaltnisse von U-234/U-238 in Tabelle 7-15 dann erkennt man einen
leichten Uberschuss der U-234-Aktivitat von etwa 30% beim Medianwert und 20% beim oberen
Quartil. Da ein solcher Uberschuss sowohl im Grund- als auch im Oberflichenwasser typisch ist,
sind die statistischen KenngréRen von U-234 plausibel.

Betrachtet man analog die Aktivitatsverhaltnisse von U-235/U-238 in Tabelle 7-15, dann erhalt man
Verhaltniswerte von ca. 15% beim Median und beim oberen Quartil. Diese Werte Ubersteigen das
im Natururan sehr konstante Aktivitatsverhaltnis U-235/U-238 von 4,6% (gerundet ca. 5%) deutlich.
Um die Ursachen dieses Befundes einzugrenzen, wurden die Datensatze ausgewertet, fir die bei
gleichzeitiger Probenahme sowohl Ergebnisse von U-238 als auch von U-235 in der Datenbank
ausgewiesen sind. Das Histogramm der 69 Datensatzpaare, die sich diesbezlglich auswerten
lieBen, zeigt Abbildung 7-17. Der Hauptpeak der Aktivitatsverhaltnisse liegt korrekterweise im
Interval von 4% bis 6% (Klassenbezeichnnung: ,6%"). Auffallig ist allerdings ein signifikanter Anteil
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an Datensatzen, bei denen das Aktivitatsverhaltnis groRer als 10% ausfallt. Von diesen Datensatzen
ist ein Fall aus der Klaranlage Hamburg, Probenahme 13.10.2020 08:00, ein extremer Ausreifl3er mit
einem Aktivitatsverhaltnis von 151.664%. Im Unterschied zu den anderen Messungen mit hohen
Aktivitatsverhaltnissen wurde die Probe mit unterschiedlichen Verfahren und an verschiedenen
Tagen bestimmt:

U-238: Verfahren AU Messdatum 14.12.2020 15:24 Ergebnis 6,31E-05 Bg/l
U-235: Verfahren G1  Messdatum 15.10.2020 11:04 Ergebnis 9,57E-02 Bq/l.
Das Ergebnis fir U-235 ist als unplausibel Gberhéht zu bewerten.

Von den weiteren 9 Datensatzpaaren mit Aktivitatsverhaltnissen U-235/U-238 tber 20% wurde in 8
Fallen die Messmethode ,AU“ (siehe Tabelle 7-7) genutzt, nur bei einem Datensatzpaar die
Alphaspektrometrie ,A1“. Damit sind ca. 50% der Messergebnisse von U-235 mit der Methode ,AU*
als auffallig erhéht zu bewerten.

Abbildung 7-17: Histogramm der Aktivitatsverhaltnisse U-235/U-238 im Abwasser. Nur
Daten aus Normal-/Routinebetrieb. X-Achse bis 10% linear, danach
logarithmisch geteilt.
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Quelle: Autoren

Insgesamt zeigt die Auswertung der IMIS-Messdaten ,Abwasser® zu den nattrlich vorkommenden
Radionukliden, dass nur fur K-40, U-238, U-234 und (mit Einschrankungen) U-235 aussagekraftige
Daten vorliegen, mit denen die allgemeine Hintergrundbelastung hinreichend quantifiziert werden
kann. Die ausgewiesenen Wertebereiche kdnnen damit eine Grundlage fur Plausibilitatschecks zur
Qualitatssicherung in der Zukunft sein. Inwieweit die Plausibilitatsprufung durch orts- und
anlagenbezogene Werte prazisiert werden kann, wird im Kapitel 7.8 untersucht.

Fir Ra-226 und Ra-228 und deren kurzlebige Zerfallsprodukte von Ra-226 und Ra-228 sind trotz
zahlreicher Auswertungen der Gammaspektren hinsichtlich dieser Radionuklide die wenigen
Messwerte Uber der Erkennungsgrenze nicht hinreichend, um eine allgemeine Hintergrundbelastung
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zu quantifizieren. Dieser Befund spiegelt wider, dass natirliche Radionuklide nicht im Fokus der
Messroutinen der Lander stehen und keine dezidierten Berichtspflichten existieren.

7.7 Radionuklidspezifische Messwerte und Nachweisgrenzen bei Klarschlamm

7.71 Messverfahren

Um die in der Praxis realisierten Verfahren und deren Bezug zu der tatsachlichen
Radionuklidaktivitat im Klarschlamm bewerten zu konnen, wurden die aus der IMIS-Datenbank
herausgezogenen Datensatze (siehe Kapitel 5.1) hinsichtlich der Messverfahren, der Messwerte
und der Nachweisgrenzen genauer analysiert.

Die von den Messstellen verwendeten Messverfahren beruhen auch hier auf den vom BMUYV als
,Loseblattsammlung“ veroéffentlichten Messanleitungen (AKU, 2020).

Fir die Messprogramme nach AVV-IMIS (AVV-IMIS, 2006) sind die in Tabelle 7-17 zusammen-
gestellten Messanleitungen zu verwenden.

Tabelle 7-17: Zusammenstellung der Messanleitungen fur Radionuklide im
Klarschlamm im Rahmen der IMIS-Messprogramme RMP (Normal-
IRoutinemessprogramm) und IMP (Storfall-/Intensivmessprogramm)

Messanleitung Stand | RMP | IMP IMIS-Kennung**
(jjjj-mm)
MMT-ID | MMT Messgrole
H-y-SPEKT-KLAER-01 1992-09 X X G1 Gammaspekrometrie (+)
H-Sr-89/Sr-90-KLAER-01 1992-09 X X Sr-89, Sr-90
H- o -SPEKT-KLAER-01 1992-09 X X A1 Alphaspektrometrie ()
H- o -SPEKT-KLAER-03 1992-09 X X A2 Pu

(+) Alle Gammastrahler, soweit ausgewiesen.
(*) Am-241, Cm-242, Cm-24344, Cm-244, Pu-236, Pu-238, Pu-239, Pu-23940, U-232, U-234, U-235, U-238
**IMIS Kennung siehe Tabelle 7-7

Quelle: Autoren

Angaben zu den im Rahmen der Messprogramme praktisch genutzten Messverfahren sind in
Tabelle 7-18 zusammengestellt. Die bei weitem Uberwiegende Zahl der ausgewiesenen
Radionuklide wurden mittels Gammaspektrometrie (IMIS-Kennung G1, Tabelle 7-7) bestimmt. Bei
Radionukliden, die mit unterschiedlichen Verfahren bestimmt wurden, kann die Nachweisgrenze
sehr unterschiedlich ausfallen, was bei der statistischen Auswertung von Messdaten zu
Verzerrungen (Bias) fihren kann.
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Tabelle 7-18: Zusammenstellung der Radionuklide und der zu ihrer Bestimmung
verwendeten Messverfahren bei Klarschlamm

AusschlieBlich mit Gammaspektrometrie (IMIS-Kennung G1)* bestimmte Radionuklide

Ac-228 Ce-141 Eu-152 Kr-85 Pa-234m Ru-106 Te-123m Zr-95
Ag-110m Ce-143 Eu-154 La-140 Pb-210 Sb-124 Te-129

Ag-111 Ce-144 Eu-155 Lu-177 Pb-212 Sb-125 Te-129m

Ba-133 Co-57 Fe-59 Lu-177m Pb-214 Sb-127 Te-131m

Ba-140 Co-58 Hg-203 Mn-54 Pm-151 Sb-129 Te-132

Be-7 Co-60 1-123 Mo-99 Ra-224 Se-75 TI1-201

Bi-212 Cr-51 1-125 Na-22 Ra-226 Sm-153 TI-202

Bi-214 Cs-134 [-132 Nb-95 Ra-228 Sn-113 TI-208

Cd-109 Cs-136 In-111 Nd-147 Re-186 Sr-85 Y-88

Ce-139 Cs-137 K-40 Np-239 Ru-103 Tc-99m Zn-65

AusschlieBBlich mit Alphaspektrometrie (IMIS-Kennung A1)* bestimmte Radionuklide

Cm-242 Cm-24344 Pu-236 Pu-239 Th-230

Mit unterschiedlichen Verfahren It. IMIS-Kennung* bestimmte Radionuklide

1-131 G1; Gl Sr-90 BS, BX U-234 A1; AU;E1
Pu-238 A1, AP Th-228 A1; G1 U-235 A1,AUET;G1
Pu-23940 A1, AP Th-232 A1; G1 U-238 A1,AUET;G1

*IMIS Kennung siehe Tabelle 7-7

Quelle: Autoren

Analog zu den Auswertungen in Kapitel 7.4.2 wurde auch fur Klarschlamm die Lagerzeit der Proben
nach der Probenahme ausgewertet. Die Ergebnisse dieser Auswertung sind in Abbildung 7-18 und
Abbildung 7-19 dargestellt. Sie zeigen, dass — wie zu erwarten — die Lagerzeit der Proben im Storfall-
/Intensivbetrieb nur wenige Tage betragt, wahrend im Normal-/Routinebetrieb und in den
Messprogrammen ,Land“ Lagerzeiten von 1 Woche bis zu 1 Monat sehr haufig sind.

Abbildung 7-18 zeigt Ergebnisse einer Auswertung der Lagerzeiten von Klarschlamm fur die
Messverfahren Gammaspektrometrie (G1) und Alphaspektrometrie (A1), siehe Tabelle 7-7.
Berucksichtigt wurden nur Messungen im Normal-/Routinebetrieb und im Messprogramm ,Land®.
Auch hier zeigt sich, dass gammaspektrometrische Messungen nach deutlich kirzeren Lagerzeiten
ausgefuihrt  werden als  alphaspektrometrische.  Allerdings kommen  auch bei
gammaspektrometrischen Messungen Lagerzeiten der Proben von deutlich mehr als 1 Monat vor.
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Abbildung 7-18: Haufigkeitsverteilungen der Lagerzeit der Proben vor der Messung bei den
drei Messprogrammen

A13 - Klarschlamm
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Quelle: Autoren

Abbildung 7-19: Haufigkeitsverteilungen der Lagerzeit der Proben vor der Messung bei den
Messverfahren Gammaspektrometrie (G1) und Alphaspektrometrie (A1) in
den Messprogramm Normal-/Routinebetrieb und ,,Land“
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Quelle: Autoren

7.7.2 Probenahmeart

Far die Klarschlammuntersuchungen werden als Probenahmeart Einzelproben (E) und Mischproben
(M) angegeben. Die untersuchten Klarschlammproben wurden fast ausschlielich als Einzelproben
entnommen. Nur fur 30 Probenahmen des gesamten Datensatzes wird als Probenahmeart “M”
angegeben. Diese Proben stammen Uberwiegend aus dem Saarland. Eine Prifung von Einflissen

149



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Oko-Institut eV, Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

der Probenahmeart auf die Messergebnisse mit statistischen Methoden erwies sich in Anbetracht
der wenigen Daten zur Probenahmeart “M” als nicht aussagefahig.

7.7.3  Analyse von Nachweisgrenzen (Radionuklide mit weniger als 3% Messwerten)

Fir Radionuklide, fir die bei mehr als 100 Messungen keine (Ce-144, Ru-103, TI-201, TI-202), bzw.
weniger als 3% Messwerte ausgewiesen wurden (Am-241 und Co-60), sind die Haufigkeits-
diagramme der Nachweisgrenzen in Abbildung 7-20 dargestellt. Eine analoge Auswertung fir Pu-
239/40 (Anteil Messwerte an Datensatzen 8%) zeigt Abbildung 7-21. Wie bei der Auswertung der
Abwasserdaten ist der Bezugswert fur die Haufigkeit stets die Gesamtzahl der fir das jeweilige
Radionuklid ausgewiesenen Messungen.
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Abbildung 7-20:
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Abbildung 7-21: Haufigkeitsverteilungen von Nachweisgrenzen (NWG) und Messwerten
(MW) im Normal-/Routinebetrieb fiir Pu-239/40
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Quelle: Autoren

Soweit die Nachweisgrenzen fir Radionuklide, fur die nur wenige Messergebnisse erhalten wurden,
mit den in der Natur oder sogar im Klarschlamm zu erwartenden spezifischen Aktivitaten verglichen
werden konnen, zeigt sich, ob die fehlenden Messergebnisse auf zu hohe Nachweisgrenzen oder
besonders niedrige spezifische Aktivitaten im Klarschlamm zurlckzufihren sind.

Von den in Abbildung 7-20 und Abbildung 7-21 aufgefiuihrten Radionukliden, fir die Bezugswerte flr
einen Vergleich verfugbar sind, werden in Tabelle 7-19 die typischen Nachweisgrenzen im IMIS-
Messprogramm  Normal-/Routinebetrieb  hinsichtlich der Erfassung eines allgemeinen
Hintergrundniveaus bewertet. Ob dieses Hintergrundniveau als Bezug fur Messaufgaben des IMIS-
Programms ein geeigneter Mal3stab ist, wird hier nicht bewertet.

Fir Am-241 und Pu-239/40 wurden als Hintergrundniveau Kontaminationen der deutschen
Ackerbdden von 0,052 Bqg/kg(TM) fur Am-241 und 0,115 Bq/kg(TM) fir Pu-239/40 (Tait & Kock,
2013) herangezogen.

Eine detailliertere Auswertung der Nachweisgrenzen und Messwerte fur nuklearmedizinisch
genutzte Radionuklide zeigt Abbildung 7-22. Vor allem beim 1-131 zeigt sich, dass die Messwerte
(zumeist) deutlich Gber den Nachweisgrenzen liegen. Der Datensatz der Messwerte kann damit als
belastbar fur die Ermittlung reprasentativer statistischer KenngréRen angesehen werden.
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Tabelle 7-19: Bewertung von Nachweisgrenzen ausgewdhlter Radionuklide
Radionuklid Haufigste NWG Vergleichswert Bewertung
(IMIS)
Am-241 1,7 — 4,6 Bqg/kg 0,052 Bg/kg Nachweisgrenze zu hoch fir
0,08 — 0,22 Ba/kg in Ackerbdden (Tait und | Hintergrundniveau

Kock, 2013)

In-111 0,46 — 1,7 Bg/kg 1,48 Bg/kg Vergleichswert aus USA zeigt, dass bei
95. Perzentil nach den realisierten NWG der obere Bereich
(ISCORS, 2003) der Haufigkeitsverteilung hinreichend

erfasst werden kann.

TI-201 5,3 - 22 Bg/kg 1.702 Ba/kg Vergleichswert aus USA zeigt, dass bei
95. Perzentil nach den realisierten NWG der obere Bereich
(ISCORS, 2003) der Haufigkeitsverteilung hinreichend

erfasst werden konnte. Es muss nach

T-202 0.2-0,6 Bakg ;g,GPBq/kgt_l h den Befunden davon ausgegangen
IS.CC()aI[\’ZSenZIOBgC werden, dass keine / kaum Eintrage
( ’ ) stattfinden.

Pu-238 0,17 - 0,6 Bg/kg 0,37 Ba/kg Nachweisgrenzen sollten hinreichen, um
Median nach (ISCORS, |den oberen Bereich der
2003) Haufigkeitsverteilung zu erfassen.

Pu-239/40 0,17 - 0,6 Bg/kg 0,11 Ba/kg Praxis zeigt, dass Messwerte
Median nach (ISCORS, hauptsachlich bestimmt werden, wenn
2003) und Ackerbdden NWG im Bereich 0,01 Bg/kg und tiefer
(Tait und Kock, 2013) liegt.

Quelle: Autoren

Bei den anderen in Abbildung 7-22 ausgewerteten Radionukliden tUberlappen sich Messwerte und
Nachweisgrenzen starker, so dass man davon ausgehen muss, dass ein Teil der zum
Probenahmezeitpunkt im Klarschlamm vorhandenen Aktivitdt durch die Messung nicht erkannt
wurde.
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Abbildung 7-22:

Quelle: Autoren

Haufigkeitsverteilungen von Nachweisgrenzen (NWG) und Messwerten
(MW) fiir nuklearmedizinisch genutzte Radionuklide in den
unterschiedlichen Messprogrammen
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Ahnlich wie bei den Abwasserproben zeigt sich auch beim Klarschlamm, dass die Lagerzeit bis zur
Messung bei kurzlebigen Radionukliden zu einem erheblichen Anstieg der Nachweisgrenzen fihrt

(siehe Abbildung 7-23).

Abbildung 7-23: Zusammenhange zwischen Nachweisgrenzen und Lagerzeit der Proben
vor der Messung. Die Angaben nach dem Nuklidkirzel sind die

zugehorigen Werte der Halbwertszeit
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Quelle: Autoren

7.74 Nachweis- und Erkennungsgrenzen

Analog zu Kapitel 7.6.4 wurde auch flr den Datensatz der Klarschlammanalyse geprift, ob fir
bestimmte Radionuklide die spezifischen Aktivitdten in einem Bereich liegen, der mit den
verwendeten Messverfahren nur unsicher erfasst werden kann. Als Kriterium wurde dazu wieder die
Anzahl der Messwerte ermittelt, bei denen die spezifische Aktivitat kleiner als 80% der angegebenen
Nachweisgrenze betragt. Die Ergebnisse dieser Abfrage sind in Tabelle 7-20 zusammengestellit.
Sieht man von den Radionukliden ab, fiir die nur ein Messwert vorliegt, fallen nur beim Pu-238 in
mehr als einem Drittel der Falle die Messwerte in den Bereich erhdhter Messunsicherheit (in Tabelle
7-20 markiert). Fur alle anderen Radionuklide sind die Verfahren vor allem im Normal-
/Routinebetrieb hinreichend empfindlich, um die spezifischen Aktivitaten zu ermitteln.

155



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Oko-Institut eV, Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

Tabelle 7-20: Radionuklide mit Messdaten als Anzahl Messwerte (MW) unter 80% der
Nachweisgrenze (NWG) im Klarschlamm im Messregime Normal-
/Routinebetrieb

Normal-/Routinebetrieb Storfall-/Intensivbetrieb
Anzahl Anzahl Anteil Anzahl Anzahl Anteil
Mw < 0,8 NWG (< 0,8 NWG/MW MwW <0,8 NWG | <0,8 NWG/MW

Be-7 1784 0 44 1 2%
Bi-212 294 9 3% 0
Co-57 1 1 100% 0
Co-60 1 1 100% 0
Cs-137 1970 76 4% 11 2 18%
1-131 2158 10 0,5% 67 1 1,5%
K-40 2623 3 0,1% 55 4 7%
Lu-177 239 11 5% 4 1 25%
Pa-234m 18 2 11% 0 0
Pb-210 158 5 3% 0 0
Pb-214 591 1 0,2% 0 0
Pu-238 16 6 38% 0 0
Pu-23940 32 4 13% 0 0
Sr-90 361 4 1% 0 0
Tc-99m 40 3 8% 1 0 0,0%
Te-123m 1 1 100% 0 0
U-235 445 20 4% 9 0
U-238 543 1 0,2% 8 0 0,0%

Quelle: Autoren

7.7.5 Nuklearmedizinisch genutzte Radionuklide

Analog zur Auswertung der Daten von Abwasseruntersuchungen sind in Tabelle 7-21 statistische
Kennziffern der Datensatze von nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden zusammengestellit.
Die KenngréRen wurden bezogen auf die ,echten Messwerte berechnet. Zur Einordung wird die
Anzahl der Datensatze zum jeweiligen Parameter mit angegeben. Die Differenz der Anzahl der
Datensatze und der Anzahl der ,echten® Messwerte gibt die Anzahl der Messergebnisse unter der
Erkennungsgrenze an. Damit kdnnen ggf. die oberen Quantilwerte mit Bezug auf alle Datenséatze
korrigiert werden. Allerdings zeigen die Angaben zu Tc-99m und Lu-177m, dass diese Radionuklide
nur dann als gemessen gemeldet wurden, wenn auch ein Messwert Uber der Erkennungsgrenze
erhalten wurde. Ahnliches ist fir Lu-177 anzunehmen. Man muss daher davon ausgehen, dass die
aus den Messwerten errechneten spezifischen Aktivitaten die allgemeinen Werte im Klarschlamm
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Uberschatzen. Da die Nachweisgrenzen der nicht dokumentierten Messungen nicht bekannt sind,
ist eine Quantifizierung der Uberschatzung nicht mdglich.

Tabelle 7-21:

Statistische Kennziffern der Messwerte des Klarschlamms von nuklear-
medizinisch genutzten Radionukliden: Normal-/Routinemessprogramm

und ,,Land“ (N), Storfall-/Intensivmessprogramm (SF)

Tc-99m In-111 1-131 1-131 Lu-177 Lu-177 Lu-177m

(N) (N) (N) (SF) (N) (SF) (N)
Anzahl Datensatze 40 249 2499 102 254 8 10
Anzahl Messwerte 40 41 2203 67 239 4 10
Einheit Bq/kg Bq/kg Baq/kg Bq/kg Bq/kg Baq/kg Bq/kg
Min 1,0 0,38 0,26 1,07 3,6 17,6 0,6
Unteres Quartil 15 0,89 12 8 20 35 0,8
Mittelwert 581 2,97 48 39 195 50 1,2
Geom. Mittelwert 68 1,82 (k.A.) 17 57 44 1,1
Median 143 1,79 28 16 46 52 1,1
Oberes Quartil 344 3,01 58 36 137 68 1,3
Oberer Whisker 837 6,19 127 79 313 117 1,9
90%-Quantil* 428 7,00 100 66 513 75 1,6
Max 15.100 20,0 3.420 900 2.750 80 3
Ausreil’er ja Ja Ja Ja Ja nein ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Far In-111 und 1-131 gibt es in Tabelle 2-3 Vergleichswerte aus den USA. Schlief3t man die
Maximalwerte als wenig aussagefahig aus und korrigiert die Quartilwerte auf die Gesamtzahl der
Datensatze, dann entspricht fir In-111 der Wert des oberen Quartils der Messwerte von 3,01 Bg/kg
dem 96. Perzentil der Datensatze und ist mit dem 95. Perzentil nach Tabelle 2-3 von 1,48 Bg/kg zu
vergleichen. In Anbetracht der zahlreichen Faktoren, die diese Ergebnisse beeinflussen kénnen
(applizierte Aktivitaten je Einwohner, Ausscheideraten von In-111 in die offentlichen
Abwassersysteme, Reprasentanz der Proben) ist die Ubereinstimmung sehr gut.

Far 1-131 betragt der Vergleichswert in den USA 66,6 Bg/g fur den Median und 1.887 Baq/kg fur das
95. Perzentil. Wahrend sich die Medianwerte weniger als 72 GroRenordung (Faktor 3) unterscheiden
und damit als ahnlich bewertet werden konnen, ist das 90%-Quantil deutlich geringer als das 95.
Perzentil der US-Daten. Hier konnte in den USA eine bundesstaatlich unterschiedliche Praxis bei
der Behandlung und Entlassung von Patienten eine Rolle spielen.

Bei den Angaben zu Lu-177 und besonders fur Lu-177m fallt auf, dass wenige (bei Lu-177m keine)
Daten zu IMIS geliefert wurden, wenn die Erkennungsgrenze unterschritten war. Durch diesen
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»<Auswahl-Bias“ kdnnen die statistischen Kennziffern bezogen auf die Gesamtheit des Klarschlamms
in Deutschland deutlich Gberschatzend sein.

Zur Prufung auf Ausreifder im Datensatz wird der Obere Whisker eines Box-Plots verwendet. Wie
die Daten der Tabelle 7-21 zeigen, sind die Maximalwerte flr hier gepriften Radionuklide als
Ausreil’er zu bewerten. Beim In-111 und Lu-177 wird mehr als das gesamte 90%-Quantil als
Ausreiler bewertet. Durch die Ausreil3er sind die Mittelwerte vielfach erhéht und nicht geeignet, um
Aussagen uber mittlere spezifische Aktivitaten der Radionuklide im Klarschlamm zu treffen.

7.7.6 Radionuklide des Fallouts

Statistische Kennziffern der Datensatze von den Radionukliden des Fallouts sind in Tabelle 7-22
zusammengestellt.

Fir eine Einordnung der Kennziffern fur Sr-90 und Cs-137 kdnnen die spezifischen Aktivitaten in
Bdden herangezogen werden. Im Jahresbericht 2019 ,Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung®
(BMUV 2019) sind Mittelwerte der Bodenkontamination fur alle Bundeslander fur die hier relevanten
Jahre 2017 — 2019 aufgeflihrt. Die aus diesen Angaben abzuleitenden Medianwerte liegen bei
Sr-90 bei 0,75 Bqg/kg (Ackerboden, 0-30 cm) und 1 Bg/kg (Weideboden, 0-10 cm). Fir Cs-137
betragen die Medianwerte 6,4 Bg/kg im Ackerboden und 13 Bg/kg im Weideboden. Der Medianwert
von Sr-90 im Klarschlamm stimmt mit den Bodenwertes sehr gut Uberein, der entsprechende Wert
fur Cs-137 liegt im Klarschlamm aber deutlich niedriger. Damit ist auch das Aktivitatsverhaltnis Cs-
137/Sr-90 im Klarschlamm mit ca. 1 (10°) wesentlich geringer als im Boden, wo es ca. 10 (107)
betragt. Der Befund weist auf die bessere Ldslichkeit des Alkalimetalls Strontium als das
Erdalkalimetall Césium hin. Die K;°-Werte nach AVV Tabelle 7-30 stiitzen diese Annahme.

Ein Vergleich des 90%-Quantils von 5,7 Bg/kg Cs-137 in Deutschland mit dem 95. Perzentil der US-
Daten von 4,07 Bq/kg (siehe Tabelle 2-3) zeigt ahnliche Werte.

Die im Normal-/Routinebetrieb gemessenen spezifischen Aktivitdten von Cs-137 sind deutlich
geringer als die spezifischen Aktivitaten von Cs-137 im Schwebstoff grol3er deutscher Flisse, die
nach Angaben in (BMUV, 2019) fir die Jahre 2018 und 2019 Medianwerte von ca. 10 Bg/kg(TM)
aufwiesen. Die wenigen Messwerte von Cs-137, die im Storfall-/Intensivbetrieb gemessen wurden,
sind hoéher als die entsprechenden Werte im Normalmessprogramm. Es ist aber hier nicht
entscheidbar, ob das an dem Messverfahren liegt oder ob die untersuchten Proben hohere Cs-137-
Aktivitaten aufwiesen.

Vor allem bei den Werten fiir Plutonium ist zu beachten, dass die in Tabelle 7-16 ausgewiesenen
statistischen Kennziffern sich auf die wenigen ,echten” Messwerte beziehen, die vielen Messungen,
bei denen kein Plutonium gefunden wurde, in diese Statistik nicht eingingen. Verglichen mit den Pu-
239/40 Kontaminationen der deutschen Ackerbdden von 0,115 Bg/kg(TM) (Tait und Kock, 2013)
sind die Messwerte im Klarschlamm sehr niedrig. Das gilt auch fiur einen Vergleich mit den
Messwerten aus den USA, die als Medianwerte von Pu-238 0,37 Bqg/kg(TM) angeben, fiir Pu-239
0,11 Bag/kg(TM).
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Tabelle 7-22: Statistische Kennziffern der Messwerte von Fallout-Radionukliden im
Klarschlamm: Normal-/Routinemessprogramm und ,,Land“ (N), Storfall-
/Intensivmessprogramm (SF)

Sr-90 Cs-137 Cs-137 Pu-238 Pu-23940
(N) (N) (SF) (N) (N)
Anzahl Datensatze 419 2699 102 415 415
Anzahl Messwerte 361 2014 11 15 32
Einheit Bq/kg Bq/kg Ba/kg Ba/kg Bq/kg
Min 0,13 0,10 0,49 0,0013 0,003
Unteres Quartil 0,86 0,9 2,2 0,0041 0,008
Mittelwert 1,82 3,0 9,2 0,24 0,131
Geom. Mittelwert 1,38 1,7 5,0 0,01 0,016
Median 1,27 1,6 8,4 0,005 0,009
Oberes Quartil 2,00 2,9 12 0,06 0,011
Oberer Whisker 3,71 59 27 0,15 0,015
90%-Quantil* 3,51 5,7 22 0,66 0,574
Max 16,6 37 26 2,33 1,19
Ausreiller ja ja nein ja ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Zur Prifung auf Ausreifder im Datensatz wird der Obere Whisker eines Box-Plots verwendet. Wie
die Daten der Tabelle 7-22 zeigen, sind bei den Plutoniumisotopen bereits die 90%-Quantile als
Ausreiler zu bewerten. Bei Sr-90 und Cs-137 sind nur die Maximalwerte Ausreil3er.

7.7.7 Natiirlich vorkommende Radionuklide

Die statistischen Kennziffern der Datensétze fur die natlrlich vorkommenden Radionuklide sind in
Tabelle 7-23 bis Tabelle 7-25 zusammengestellt. Zur Prifung auf Ausreil3er im Datensatz wird der
Obere Whisker eines Box-Plots verwendet. Wie die Daten der Tabellen zeigen, sind die
Maximalwerte generell als Ausreilder zu bewerten. Die arithmetischen Mittelwerte sind daher zu
héheren Werten verschoben und liegen Uber den geometrischen Mittelwerten bzw. den
Medianwerten. Zur Einordung des Medianwertes von Be-7 kann der Vergleichswert aus den USA
nach (ISCORS, 2003) herangezogen werden. Der aus dem IMIS-Datensatz berechnete Medianwert
von 168 Bq/kg ist deutlich hdher als der in (ISCORS, 2003) genannte Medianwert von 44,4 Bqg/kg in
den USA. Die Unterschiede sind allerdings bei héheren Quantilwerten geringer. Da Be-7 als
kosmogenes Radionuklid global in &hnlichen Aktivitdten vorkommt, sind die Unterschiede,
insbesondere da andere Vergleichswerte kurzlebiger Radionuklide Ubereinstimmen, evtl. auf
unterschiedliche Anteile von Grundwasser (enthalt kein Be-7) an der ortlichen Wasserversorgung
zurUckzufuhren.
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Tabelle 7-23: Statistische Kennziffern der Datensatze von K-40 und Uran-Isotopen im
Klarschlamm. Messprogramme Normal-/Routinebetrieb und ,,Land“
Be-7 K-40 U-235 U-234 U-238
Anzahl Datensatze 1800 2700 559 432 545
Anzahl Messwerte 1784 2673 445 430 543
Einheit Bq/kg Bq/kg Baq/kg Bq/kg Bq/kg
Min 1,14 14,00 0,18 3,80 3,58
Unteres Quartil 73 85 1,00 14,6 14,7
Mittelwert 252 163 2,57 49,5 43,6
Geom. Mittelwert 156 (k.A.) 1,84 331 31,4
Median 168 120 1,89 36,7 35,6
Oberes Quartil 347 185 3,47 68,1 63,3
Oberer Whisker 756 335 7,18 148 136
90%-Quantil* 573 302 5,17 114 88
Max 1940 1790 19,80 281 246
Ausreiler ja ja ja ja ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

Nutzt man zur generellen Beurteilung der Kennziffern die in (UNSCEAR, 2008) angeflhrten Werte
fur die weltweiten Mittelwerte in Béden von K-40: (400+24) Bq/kg), U-238: (37 + 4) Bg/kg und Th-
232: (33 3) Bg/kg, dann sind die Werte wie folgt einzuordnen:

e K-40: Der Median im Klarschlamm ist deutlich geringer als der Mittelwert von K-40 in Boden.
Dieser Befund ist aufgrund der guten Loslichkeit von Kalium plausibel. Der Medianwert aus den
IMIS-Messungen (120 Bq/kg) stimmt auch sehr gut mit dem Medianwert aus (ISCORS, 2003) von
168 Bqg/kg Uberein.

e U-238: Der Median von 35,5 Bqg/kg entspricht fast exakt dem Mittelwert von U-238 in Béden nach
(UNSCEAR, 2008). Der Vergleichswert aus den USA von 51,8 Bag/kg passt hinreichend zu dem
Median aus IMIS-Daten.

e U-234: Die statistischen Kennziffern weisen eine geringfligig hohere spezifische Aktivitat als bei
U-238 aus. Dieser Befund ist plausibel, da dieser leichte Aktivitatsiiberschuss im Grund- und
Oberflachenwasser typisch ist und im Abwasser ebenfalls festgestellt wurde (siehe Kapitel 7.4.6).
Auch in den Daten der USA ist der Median hoher als beim U-238.

e U-235: Die aus den Kennziffern der Tabelle 7-23 ableitbaren Aktivitatsverhaltnisse U-235/U-238
liegen mit ca. 6% etwas Uber dem entsprechenden Aktivitatsverhaltnis von Natururan, das bei
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4,6% liegt. Dieser Effekt ist bei gammaspektrometischen Analysen haufig festzustellen. Hinweise
auf Eintrage von angereichertem Uran sind daraus nicht abzuleiten.

e Ra-226 (Pb-214, Bi-214): Die spezifischen Aktivitdten von Ra-226 sind geringer als die von U-238.
Die Medianwerte der Ra-226 Folgeprodukte (Bi-214, Pb-214) weisen mit ca. 6 — 7 Bqg/kg ein
deutliches Defizit zu Ra-226 (ca. 12 Bg/kg) auf. Auch in den Daten aus (ISCORS, 2003) zeigt sich
dieser Unterschied mit einem Median von Pb-214 und Bi-214 von ca. 11 Bg/kg und Ra-226 von
74 Bg/kg. Diese Befunde weisen darauf hin, dass bei den Analysen das Rn-222 nicht ins
Gleichgewicht mit Ra-226 nachgewachsen war. Die haufig kurze Zeit zwischen Probenahme und
Messung bei gammaspektrometrischen Proben (Abbildung 7-4) macht diese Einschatzung
plausibel.

e Bei einem Klarschlammanfall von 0,19 kg(TM) je m® Abwasser (siehe Kapitel 3.3) ist die im
Klarschlamm enthaltene Aktivitat von 7,2 Bg/m?® U-238 (Medianwert Klarschlamm 35,6 Bg/kg(TM))
nicht ausreichend, um bei Annahme eines Gleichgewichtes in der Zerfallsreihe und Lésung von
Ra-226 aus dem Feststoff den Uberschuss von Ra-226 im Abwasser (ca. 50 Bg/m?® s. Kapitel
7.4.6) zu erklaren.

Tabelle 7-24: Statistische Kennziffern der Datensatze von Radionukliden aus der U-238
Zerfallsreihe im Klarschlamm. Messprogramme Normal-/Routinebetrieb
und ,,Land“

Ra-226 Bi-214 Pb-214 Pb-210

[Ra-226] [Ra-226]

Anzahl Datensatze 139 375 598 188
Anzahl Messwerte 139 374 591 158
Einheit Bqg/kg Bqg/kg Bqg/kg Bql/kg
Min 0,26 1,72 1,71 17,6
Unteres Quartil 8,8 4.1 4,87 37,5
Mittelwert 29,4 7,8 324 76,0
Geomittel 171 6,5 8,39 57,9
Median 12,1 6,2 6,91 53,1
Oberes Quartil 32,5 10,3 10,80 79,3
Oberer Whisker 68,1 19,6 19,70 142
90%-Quantil* 95,6 14,6 16,80 139
Max 140 35,0 112000 767
Ausreiler ja ja ja ja

*griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

Quelle: Autoren

e Pb-210: Die spezifischen Aktivitdten von Pb-210 sind deutlich héher als die des langlebigen
Vorgangers Ra-226. Sie widerspiegeln den Einfluss der atmospharischen Deposition von Pb-210.
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Der Vergleichswert des 95. Perzentils aus den Untersuchungen in den USA (ISCORS 2003) ist
mit 148 Bg/kg ebenfalls passend zu 90%-Quantil der IMIS-Daten.

e Ra-228 (Ac-228): Die spezifischen Aktivitdten von Ra-228 und Ac-228 stimmen gut uUberein. Da
Ac-228 aufgrund seiner kurzen Halbwertszeit mit Ra-228 im Gleichgewicht steht, zeigt die bei
stark unterschiedlicher Anzahl der Messwerte gute Ubereinstimmung, dass die statistischen
Kennziffern die realen spezifischen Aktivitaten widerspiegeln. Der Vergleichswert aus den
Untersuchungen in den USA (ISCORS 2003) ist mit 30,3 Bqg/kg ebenfalls passend dazu.

e Th-228 (Pb-212, Bi-212, TI-208): Die Radionuklide Pb-212, Bi-212, TI-208 stehen als kurzlebige
Zerfallsprodukte in engem Bezug zum langlebigen Th-228. Aus den Daten der Tabelle 7-25 ergibt
sich als spezifische Aktivitat von Th-228 ein Medianwert von ca. 9 Bg/kg. Dieser Wert ist signifikant
geringer als die entsprechende spezifische Aktivitdt von Ra-228. Der Vergleichswert aus den
Untersuchungen in den USA (ISCORS 2003) ist mit 22,4 Bqg/kg zwar hoher, ist aber in Relation
zum Ra-228 ebenfalls niedriger.

Tabelle 7-25: Statistische Kennziffern der Datensatze von Radionukliden der Th-232-

Zerfallsreihe. Messprogramme Normal-/Routinebetrieb und ,,Land“

Ra-228 Ac-228 Pb-212 Bi-212 TI-208 TI-208*
[Ra-228] [Th-228] [Th-228] [Th-228] [Th-228]

Anzahl Datensatze 49 378 381 315 262
Anzahl Messwerte 49*** 378 381 294 258
Einheit Bq/kg Baq/kg Bq/kg Baq/kg Bq/kg Bq/kg
Min 13,90 7,6 2,10 2,93 1,13 3,14
Unteres Quartil 20,30 19,6 5,73 7,6 2,34 6,31
Mittelwert 25,5 28,0 8,04 101,0 4,63 12,8
Geomittel 24,6 25,7 7,50 12,6 3,79 10,3
Median 24,3 249 7,15 9,7 3,27 8,86
Oberes Quartil 28,8 31,7 9,70 13,6 5,76 15,9
Oberer Whisker 41,6 49,8 15,66 22,5 10,88 30,4
90%-Quantil** 35,5 41,5 12,60 19,6 9,62 26,9
Max 49 79,6 23,30 8540 16,80 61,4
Ausreiller ja ja ja ja ja

* Auf das Verzweigungsverhaltnis Bi-212 — TI-208 (0,36) korrigierte Werte

** griin: 90%-Quantil < oberer Whisker; orange: 90%-Quantil > oberer Whisker

*** davon 45 Messwerte aus der Klaranlage Hamburg Kéhlbrandhoft

Quelle: Autoren

Beim Pb-214 und Bi-212 liegen die jeweiligen Maximalwerte weit Uber dem allgemeinen
Umweltniveau dieser Radionuklide und unterscheiden sich auch um zwei GréRenordnungen und
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mehr von den Maximalwerten fiir Bi-214 bzw. Pb-212. Da die Nuklidpaare Pb-214 — Bi-214 und Pb-
212 — Bi-212 kurzlebige Tochternuklide von Ra-226 bzw. Th-228 - Ra-224 sind und Eintrage
einzelner dieser Radionuklide mit dem Abwasser praktisch ausgeschlossen werden kdnnen, sollte
im Klarschlamm zumindest ein anndherndes Gleichgewicht in diesen Nuklidpaaren vorliegen.

Eine detailliertere Auswertung, bei der Messergebnisse dieser Nuklidpaare aus jeweils zeitgleicher
Probenahme und gleicher Klaranlage betrachtet werden, zeigen die Abbildung 7-24 und Abbildung
7-25. In beiden Abbildungen wird deutlich, dass es einen engen Zusammenhang zwischen den
Messwerten der jeweiligen Nuklidpaare Pb-214 — Bi-214 und Bi-212 — Pb-212 gibt, von dem sich
eine kleinere Gruppe von Werten deutlich abhebt. Alle diese Ausreil’er stammen aus Messungen
des Labors 15010 an Proben aus den Klaranlagen Dessau, Gerwisch, Halle-Nord und Silstedt. Eine
fehlerhafte Anwendung von Zerfallskorrekturen, d. h. eine Annahme von isolierten Einzelnukliden
ohne Bericksichtigung des Sachverhaltes, dass die Radionuklide Teil einer Zerfallskette sind, reicht
bei den in der Datenbank aufgefihrten kurzen Zeitrdumen zwischen Probenahme und Messbeginn
nicht aus. Durch eine weiterentwickelte Plausibilitatsprifung kdnnen derartige Ausreil3er vermieden
werden.

Abbildung 7-24: Messwerte von Pb-214 und Bi-214 an gleichzeitig enthommenen Proben

A13 - Klarschlamm
1000000
100000 ®

10000 . &

L )
1000 ° ee%°
®

100

10 | gl

1
0 10 20 30 40

Bi-214 in Bq/kg(TM)

Pb-214 in Bg/kg(TM)

Quelle: Autoren
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Abbildung 7-25: Messwerte von Pb-212 und Bi-212 an gleichzeitig entnommenen Proben
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7.8 Weitergehende Auswertungen Abwasser

7.8.1 Messstellenbezogene Auswertungen

Um die Messprogramme fir die Uberwachung der kommunalen Abwéasser weiter entwickeln zu
kénnen, sind neben den Kenntnissen zu allgemeinen statistischen Kenngréflen des Datensatzes
auch Informationen Uber die regionale Verbreitung von Messwerten und die Umsetzung der
Messprogramme durch die einzelnen Messstellen von Bedeutung. Dazu werden in diesem Kapitel
Auswertungen vorgenommen.

Wie bereits im Kapitel 7-1 beschrieben, ist die Uberwachung von Abwasser und Klarschlamm
Aufgabe der Bundeslander. Die folgenden Auswertungen hinterfragen nicht die Aufteilung der
Aufgaben und die zugehoérigen Proben- und Untersuchungsplane. Oftmals teilen sich die
Messstellen (Kirzel: ,MST“) im Bundesland die Messaufgaben. Vielmehr soll gepruft werden, ob
sich aus den vorliegenden Daten Fragen ergeben, die im Rahmen der Weiterentwicklung der
Messprogramme berticksichtigt werden sollten.

Die nur selten mit Messwerten Uber der Erkennungsgrenze analysierten Radionuklide Be-7 und
Tritium (H-3) wurden im Abwasser nur von wenigen Messstellen (Be-7: 10; H-3: 7) untersucht. Nur
in drei Messstellen (Kurzel: ,MST“, 10010, 13010, 5010) wurden Messwerte von Be-7, nur in MST
2010 (Hamburg) und MST 7020 (Rheinland-Pfalz) wurden Messwerte von Tritium ermittelt. In beiden
Labors wurden Messwerte von H-3 erhalten, die gemessen an einem Maf3stab H-3 > 2 Bq/l in 16
von 35 Féllen eine Indikation von technogenem Tritium anzeigen.

Von den Radionukliden, die Uber den Fallout in die Umwelt gelangt sind, wurde Cs-137 von 27
Messstellen, Sr-90 und die Plutoniumisotope (ausgewertet Pu-23940) von 21 bzw. 20 Messstellen
untersucht. Messwerte von Cs-137 und den Plutoniumisotopen wurden nur von wenigen
Messstellen ausgewiesen, davon haufig nur ein (') Messwert in den hier ausgewerteten 7 Jahren.

164



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut e V.

Eine Analyse der Messwerte von Radionukliden, die haufig von allen Messstellen bestimmt wurden,
zeigen Abbildung 7-26 und Abbildung 7-27. Dargestellt sind die Wertebereiche der arithmetischen
Mittelwerte aus den Messergebnissen der Messprogramme Normal-/Routinebetrieb und ,Land",
gemittelt Uber die Gesamtzahl der jeweiligen Analysen als untere Grenze sowie die arithmetischen
Mittelwerte aus den Messergebnissen, gemittelt Uber die Zahl der ,echten® Messwerte. Die
Spreizung des Wertebereiches ist grol3, wenn die Zahl der ,echten Messwerte” klein in Relation zu
den insgesamt ausgefiihrten Analysen (und deren Werte unter der Erkennungsgrenze) ist.

Die Wertebereiche von 1-131 im Abwasser unterscheiden sich nicht auffallig. Beim Lu-177 wurden
nur von wenigen Messstellen Messwerte erhalten. Beim Sr-90 fallen die beiden Messstellen MST
5010 und MST 9011 durch auffallig hohe Werte auf. Wahrend die MST 9011 den Osten Bayerns
(beim Sr-90: Schwandorf) erfasste, untersuchte MST 5010 Klaranlagen im zentralen NRW und damit
in einem Gebiet, in dem erhdhte Sr-90-Aktivitaten weniger wahrscheinlich als im Osten Bayerns
sind. Die Ursachen dieses Befundes sind aus den Messdaten allein nicht abzuleiten.
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Abbildung 7-26: Aus den Messdaten errechnete messstellenbezogenen Mittelwerte von
1-131, Lu-177 und Sr-90. Abszisse: Messstellennummer aus IMIS
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Quelle: Autoren

Auch beim K-40 weist die MST 5010 einen Wertebereich auf, der tendenziell erhdht ist (Abbildung
7-27). MST 9011 und MST 16020 haben demgegeniber besonders geringe untere Werte beim K-
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40. Grund dafur ist, dass MST 9011 nur in zwei von 100 Analysen, MST 16020 nur in einer von 27
Analysen einen ,echten“ Messwert ermittelte. Beim U-238 fallt die MST 15010 (Sachsen-Anhalt) mit
einem sehr hohen Wertebereich auf, der als Ausreil3er einzustufen ist. Werte Gber 10 mBg/l haben
auch die MST 6010 (Hessen) und MST 7020 (Rheinland-Pfalz). Die Werte der beiden letztgenannten
Messstellen liegen aber im plausiblen Wertebereich.

Abbildung 7-27: Aus den Messdaten errechnete messstellenbezogenen Mittelwerte von
K- 40 und U-238. Abszisse: Messstellennummer aus IMIS
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Quelle: Autoren

7.8.2 Ortsbezogene Auswertungen

Um die regionale Variabilitdt von Radionuklidkonzentrationen im Abwasser bewerten zu kdnnen und
ggf. einen anlagenbezogenen Wertebereich fur die Plausibilitatsprifung zu erhalten, wurden von
Radionukliden, fir die eine hinreichende Anzahl an Messwerten vorliegt, die Aktivitats-
konzentrationen im Abwasser einzelner Klaranlagen ermittelt. Ausgewertet wurden dabei nur
Analysen aus den Messprogrammen Normal-/Routinebetrieb und ,Land*.

Im Datensatz ,Abwasser sind 102 Anlagen angegeben, die im Rahmen der IMIS-Messungen
beprobt wurden. Eine Kenngrdlie, die bei der Bewertung der Ergebnisse der nachfolgenden
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Auswertungen zu beachten ist, ist die Anzahl der Proben, die den Datensatzen der einzelnen
Klaranlagen zugrunde liegen.

Typischerweise werden im Rahmen des Normal-/Routinemessprogramms quartalsweise Proben
genommen und analysiert. Fur den hier betrachteten Zeitraum (Januar) 2016 bis (Dezember) 2022
ergibt das 28 Proben. Diese Probenzahl kann etwas geringer ausfallen, wenn das zugehdrige
Radionuklid bei den Eintragen im Einzelfall nicht gemeldet wurde. Durch zusatzliche Messungen im
Messprogramm ,Land“ kdnnen aber auch Datensatze mit deutlich mehr Probenahmen vorkommen.
Eine hohere Anzahl von Datensatzen ergibt sich bei einigen Klaranlagen durch Eintrage von
Doppelmessungen, bei denen Proben mit gleichem Probenahmedatum, zumeist zeitlich etwas
versetzt, noch einmal analysiert wurden.

In der Klaranlage Finsterwalde wurden nur zwei Probennahmen jahrlich durchgefihrt. Von einigen
weiteren Klaranlagen (Brandenburg an der Havel, Bayreuth, Freising, Ingolstadt) liegen nur Daten
ab 2021 vor, von Jena ab 2019 (16 Datensatze).

Als Basisfall der Auswertung wurden arithmetische Mittelwerte der Messwerte bestimmt. Diese
Mittelwerte kénnen die realen mittleren Konzentrationen tUberschatzen, wenn ein signifikanter Anteil
der Messungen zu Ergebnissen unter der Erkennungsgrenze gefuhrt hat. Eine diesbezuglich
detailliertere Auswertung wird fiir U-238 vorgenommen.

Die Mittelwerte der gemessenen [-131-Konzentrationen an den in der IMIS-Datenbank
ausgewiesenen Orten sind in Abbildung 7-28 Ubersichtsartig dargestellt. Soweit die zugehdrigen
Klaranlagen abweichende Ortsbezeichnungen aufweisen, sind diese Bezeichnungen ergénzend
aufgeflhrt. Orte, fir die keine Messwerte vorlagen, sind nicht mit aufgefihrt.

Die Sortierung der Orte erfolgte gruppiert nach Bundeslandern und danach alphabetisch.

Zum Vergleich sind in Tabelle 7-26 Jahresmittelwerte aus den beiden BfS-Vorhaben (OSPAR, 2017)
aufgeflhrt. Die Daten zeigen, dass die im IMIS-Messprogramm ermittelten Werte plausibel sind und
den erwarteten Wertebereich gut abdecken.

Betrachtet man die hochsten Mittelwerte von 1-131, dann fallt auf, dass sie zumeist von kleineren
oder mittelgroRen Stadten stammen. Da die Konzentrationen sehr stark von der (Ab-)Wasserbilanz
beeinflusst werden, sind hier groRere Unterschiede moglich, wenn sich die m® Abwasser je
Einwohner unterscheiden.
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Abbildung 7-28: Mittelwerte der gemessenen I-131-Konzentrationen im Abwasser einzelner
Klaranlagen
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Tabelle 7-26: Jahresmittelwerte 1-131 im Abwasser groBer norddeutscher Klaranlagen
Zulauf (Schmutzwasser) Ablauf (Klarwasser)
Wertebereich| Mittelwert STABW* |Wertebereich| Mittelwert STABW*
(gelost +
Partikel)
Klaranlage mBq/l mBq/l mBq/l mBq/l mBq/l mBq/l
Magdeburg- 39-279 132
Gerwisch
Bremen- 84 - 419 197
Seehausen
Lingen <14 -503 117
<16-255 97
Dinslaken
<37 - 428 103 117 26,9-135 65,5 37,8
Hannover- 21,9-534 163 167 27,2 - 290 64,2 91
GUmmerwald
Gtersloh 17,8 - 2136 386 608 32,1-320 139 103
Hamburg 27,3 — 447 187 129 104 - 257 169 56

*Standardabweichung

Quelle: Autoren / (OSPAR, 2017)

Analoge Auswertungen wie zu [-131 sind fir K-40 in Abbildung 7-29 dargestellt. Werte Uber 2 Bq/l
finden sich zum einen in Schleswig-Holstein (Flensburg bis Strande), in einigen Klaranlagen in
Brandenburg (Frankfurt (Oder), Spremberg, Schwedt) und vor allem in Hamm (NRW). Fir alle diese
Befunde kénnten lokale Einflisse, wie salzhaltige Tiefenwasser des Bergbaus (Hamm und
Spremberg), die Salzfracht der Oder (Frankfurt (Oder) und Schwedt) oder Anteile von Meerwasser
(Nordseewasser hat ca. 12 Bq/l K-40) Ursache sein.

Die arithmetischen Mittelwerte der gemessenen Sr-90- und Lu-177-Konzentrationen im Abwasser
einzelner Klaranlagen sind in Abbildung 7-30 und dargestellt. In diesen Diagrammen sind nur die
Orte (Klaranlagen) aufgefuhrt, von deren Abwasser Messwerte vorliegen. Beim Sr-90 fallt auf, dass
die erwartete Verteilung mit besonders hohen Konzentrationen im Stden Deutschlands (Bayern,
Baden-Wirttemberg) sich in den Messdaten nicht widerspiegelt. Beim Lu-177 liegen nur aus
wenigen Orten auswertbare Datensatze vor. Nur in Bremen wurde im ausgewerteten Zeitraum mit
15 Messwerten eine fir statistische Aussagen geeignete Datenreihe erhalten. Fir Forchheim und
Heidelberg liegen je 6 Messwerte vor. In den meisten anderen in aufgefuhrten Orten (Klaranlagen)
wurden nur 1 oder 2 Messwerte in der IMIS-Datenbank dokumentiert. Flr eine reprasentative
Aussage Uber die allgemeine Belastung des Abwassers mit Lu-177 reichen die bisherigen Daten
nicht aus.
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Abbildung 7-29: Mittelwerte der gemessenen K-40-Konzentrationen im Abwasser einzelner
Klaranlagen
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Abbildung 7-30: Mittelwerte der gemessenen Sr-90-Konzentrationen im Abwasser
einzelner Klaranlagen
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Abbildung 7-31: Mittelwerte der gemessenen Lu-177-Konzentrationen in einzelnen
Klaranlagen
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Quelle: Autoren

Eine Auswertung der Datensatze von U-238 ist in Abbildung 7-32 dargestellt. In diesem Diagramm
sind die Mittelwerte der Messwerte und die auf alle Analysen (einschlie3lich solcher mit Ergebnis
unter der Erkennungsgrenze) berechneten Medianwerte im Abwasser einzelner Klaranlagen
aufgefuhrt. Anlagen, in denen U-238 gar nicht bestimmt wurde, sind nicht aufgefihrt. In den meisten
Fallen stimmen die Mittelwerte und Medianwerte gut Uberein.

Zur Einordung der Werte kdnnen die Ergebnisse der deutschlandweiten Trinkwasseranalysen in
(BfS, 2009) herangezogen werden. Danach liegt der Schwankungsbereich fir U-238 im Grund-
wasser bei einem Medianwert von 3,2 mBg/l und einem 95%-Quantil von 100 mBq/l. Der Wert von
100 mBg/l wird in den Abwasserdaten nicht erreicht. Der Messwert in der Klaranlage Dessau-Rof3lau
von Uber 500 mBq/l wird von den Verfassern dieses Berichtes als Artefakt bewertet. Die
Medianwerte fir die Klaranlagen Frankenthal (Pfalz), Jena, Kassel und Minchen sind mit Gber
10 mBaq/l im Vergleich zu sonstigen Werten leicht erhdht. Nur fir Jena kann die U-238-Konzentration
im Abwasser mit Messdaten im Grundwasser (Rohwasser) aus (BfS, 2009), die einen Median von
66 mBq/l aufweisen, gut erklart werden. Fur Frankenthal (Pfalz) und Ludwigshafen werden in (BfS,
2009) im Grundwasser <0,74 mBq/l angegeben, fir Kassel <0,74 mBq/l bis 3,5 mBg/l. Die U-238-
Werte im Abwasser sind damit nicht erklarbar.
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Abbildung 7-32: Medianwerte der Datensatze und Mittelwerte der gemessenen U-238-
Konzentrationen in einzelnen Klaranlagen
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7.8.3 Zeitreihen

Eine Auswertung von Zeitreihen ausgewahlter Radionuklide im Abwasser zeigen die Diagramme in
Abbildung 7-33. Bezugspunkt der Zeit ist jeweils der Beginn der Probenahme. Da (mit Ausnahme
von H-3) alle Messwerte um GréRenordnungen variieren, wurden logarithmische Ordinaten gewahlt.

Neben den als Datenpunkte eingezeichneten Messwerten aller Klaranlagen, fir die Messwerte
vorliegen, sind als statistische Kennziffern die oberen (75%) Quartilwerte aller Datensatze fir die
hier ausgewerteten Jahre von 2016 bis 2022 dargestellt. Das obere Quartil musste gewahlt werden,
da der Median bei einzelnen Datensatzen aufgrund zu vieler Eintrage unter der Erkennungsgrenze
keinen Wert ergibt.

Abbildung 7-33: Zeitreihen von H-3, K-40 und U-238 im Abwasser. Messprogramm Normal-
IRoutinebetrieb oder ,,Land*
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Weder bei den nattrlich vorkommenden Radionukliden H-3, K-40 und U-238 (Abbildung 7-33) noch
bei Sr-90 und den nuklearmedizinisch genutzten Radionukliden 1-131, Lu-177(Abbildung 7-34) sind
eindeutige Trends erkennbar. Die angedeutete Periodizitat in den Datensatzen von U-238 spiegelt

eher die Probenahmeintervalle als eine (jahres-)zeitliche Variation der U-238-Konzentrationen
wider.

Abbildung 7-34: Zeitreihen von Sr-90, I-131 und Lu-177
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7.9 Weitergehende Auswertungen Klarschlamm

7.9.1 Ortsbezogene Auswertungen

Ahnlich wie beim Abwasser wurde von Radionukliden, fiir die eine hinreichende Anzahl an
Messwerten im Klarschlamm vorliegt, die spezifische Aktivitdt im Klarschlamm einzelner
Klaranlagen ermittelt. Ausgewertet wurden dabei nur Analysen aus den Messprogrammen Normal-
/Routinebetrieb und ,Land".

Im Datensatz ,Klarschlamm® sind 98 Anlagen angegeben, die im Rahmen der IMIS-Messungen
beprobt wurden. Analog zum Abwasser wurden auch fir die Untersuchung von Klarschlamm im
Rahmen des Normal-/Routinemessprogramms quartalsweise Proben genommen und analysiert.
Fir den hier betrachteten Zeitraum (Januar) 2016 bis (Dezember) 2022 ergibt das 28 Proben.
Abweichungen von dieser Probenzahl sind aus ahnlichen Grinden wie beim Abwasser schon
genannt moglich.

Als Basisfall der Auswertung wurden arithmetische Mittelwerte der Messwerte bestimmt. Da im
Unterschied zum Abwasser bei den im Weiteren ausgewerteten Radionukliden beim Klarschlamm
zumeist nur ein geringer Anteil der Messungen zu Ergebnissen unter der Erkennungsgrenze gefihrt
hat, sind diese Ergebnisse (mit wenigen Ausnahmen) statistisch reprasentativ.

Die Uber die Mittelwerte der Klaranlagen errechneten statistischen Kenngréf3en sind in Tabelle 7-27
aufgefiihrt. Der Medianwert stimmt bei I-131 gut mit den entsprechenden Werten nach Tabelle 7-21
Uberein. Beim Lu-177 sind die Unterschiede groRer. Hier spielt eine Rolle, dass die Berliner
Klaranlagen Ruhleben und Schoénerlinde mit 51 bzw. 50 Messwerten und relativ niedrigen Lu-177-
Aktivitaten groBeren Einfluss auf die KenngroRen der Tabelle 7-21 hatten.

Tabelle 7-27: Statistische Kennziffern von nuklearmedizinischen und Fallout-Radio-
nukliden im Klarschlamm errechnet aus Mittelwerten der Klaranlagen

Radionuklid 1-131 Lu-177 Sr-90 Cs-137
Anzahl KA 98 24 33 96
Einheit Bqg/kg Bqg/kg Bqg/kg Bql/kg
Unteres Quartil 11 37 1,0 0,72
Median 32 76 1,4 1,76
Oberes Quartil 83 370 2,3 4,55

Quelle: Autoren

Far die nuklearmedizinischen Radionuklide 1-131 und Lu-177 sind die ortsbezogenen Ergebnisse in
Abbildung 7-35 und Abbildung 7-36 dargestellt. Die Orte sind nach Bundeslandern und danach
alphabetisch sortiert. Soweit die Ortsbezeichnung nicht eindeutig ist, wird der Name der Klaranlage
erganzend aufgeflhrt. Zur besseren Interpretation sind den Orten die Kirzel der Bundeslander
vorangestellt.
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Prift man anhand der unteren bzw. oberen Quartile, ob hohe bzw. niedrige Werte in bestimmten
Regionen gehauft vorkommen, dann ist ein solcher Zusammenhang zwischen den Regionen und
den Abweichungen von den Quartilwerten fur 1-131 und auch Lu-177 nicht festzustellen.

Abbildung 7-35: Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten von I-131 im

Klarschlamm einzelner Klaranlagen. Erlauterung zu ,,Tannheim“ s.
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Quelle: Autoren
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Der in Abbildung 7-35 farblich markierte Mittelwert der KA Tannheim betragt 662 Bqg/kg. Der Wert ist
nicht auf einen einzelnen ,Ausreif3er in den Messwerten zurlickzufihren. Vielmehr wurden, zeitlich
deutlich voneinander getrennt, drei Mal spezifische Aktivitaten von iber 1000 Bg/kg ermittelt.

Abbildung 7-36: Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten von Lu-177 im
Klarschlamm einzelner Klaranlagen. Hellblaue Balken: nur 1 Messwert
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Quelle: Autoren

Die ortsbezogenen Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten der Fallout-Radionuklide
Sr-90 und Cs-137 sind in den Balkendiagrammen Abbildung 7-37 und Abbildung 7-38 dargestellt.
Wahrend beim Sr-90 ein Zusammenhang zwischen hohen Werten und den bekannten Fallout-
Schwerpunkten im Studen Deutschlands nicht sichtbar ist, ist dieser Zusammenhang beim Cs-137
sehr deutlich. Allerdings zeigen sich auch beim Cs-137 deutliche Unterschiede zwischen einzelnen
Klaranlagen sowohl in Bayern als auch in Baden-Wirttemberg.
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Abbildung 7-37: Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten von Sr-90 im
Klarschlamm einzelner Klaranlagen
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Abbildung 7-38: Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten von Cs-137 im
Klarschlamm einzelner Klaranlagen
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Fir die naturlich vorkommenden Radionuklide Be-7, K-40 sind die statistischen Kennziffern analog
zu Tabelle 7-27 in Tabelle 7-28 zusammengestellt. Diese Daten stimmen sehr gut mit den Werten
aus Tabelle 7-23 Uberein.
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Tabelle 7-28: Statistische Kennziffern von natiirlich vorkommenden Radionukliden im
Klarschlamm errechnet aus Mittelwerten der Klaranlagen

Radionuklid Be-7 Be-7 (Siid) Be-7 (Nord) K-40
Anzahl KA 67 40 27 98
Einheit Bql/kg Bql/kg
Unteres Quartil 93 209 52 93
Median 187 376 85 122
Oberes Quartil 402 485 120 178

Quelle: Autoren

Betrachtet man die regionale Verteilung der Mittelwerte von Be-7, dann zeigt sich, dass die Werte
in den Bundeslandern ,Nord*: Berlin, Bremen, Hamburg, Mecklenburg-Vorpommern, Niedersachsen
und Schleswig-Holstein deutlich niedriger als in den Ubrigen Bundeslandern (,Sid®) ausfallen. Die
in Tabelle 7-28 mit aufgefihrten statistischen Kenngréfien der Regionen ,Nord®“ und ,Sud“ zeigen
diesen Unterschied deutlich (Faktor 4!). Obwohl in den Bundeslandern Brandenburg, Hessen,
Rheinland-Pfalz und Sachsen Be-7 nicht mit ausgewiesen wurde, wird von einem belastbaren
Befund ausgegangen.

Da Be-7 ein kosmogenes Radionuklid (Halbwertszeit 53 d) ist, dass global mit einer Depositionsrate
zwischen etwa 1,0 und 6,5 kBq m auf der Erdoberflache abgelagert wird, wobei vor allem die Hohe
der Niederschlage die regionale Verteilung der Deposition beeinflusst (Kaste et al., 2002), wird die
Deposition als Ursache des Nord-Sud-Unterschieds im Klarschlamm nicht als die entscheidende
Ursache angesehen. Als mogliche Ursache kdnnte die starkere Nutzung von Be-7-freiem
Grundwasser im Norden und eine tendenziell starkere Nutzung von Oberflachenwasser (z.B. aus
Trinkwassertalsperren) in Frage kommen. Damit ware Be-7 ggf. ein Indikator von Oberflachen-
wasseranteilen im Abwasser. Eine vertiefende Prifung dieser Annahme Ubersteigt den Rahmen der
hier vorzunehmenden Auswertungen. Die routinemafige Messung von Be-7 im Klarschlamm kénnte
aber als Element der Qualitatskontrolle sinnvoll sein.

Far K-40 zeigt das Diagramm der Abbildung 7-39, dass ein ausgepragter Unterschied zwischen
Nord und Sid nicht gegeben ist. Auf der hier ausgeflihrten Ebene der Priifungen sind sowohl die
Werte oberhalb des oberen Quartilwertes als auch unterhalb des unteren Quartilwertes nicht
ursachlich aufzuklaren. Die beiden farblich markierten Werte der KA Schweinfurt (1.114 Bg/kg) und
Lingen (741 Bqg/kg) beruhen nicht auf einzelnen Ausrei’ern, sondern auf zahlreichen Einzelwerten
in der ausgewiesenen Grolde.
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Abbildung 7-39: Wertebereiche (Min — Mittel — Max) von K-40 im Klarschlamm von

Klaranlagen der Bundeslander. Blau: ,,Nord“; braun: ,,Sud“

K-40 im Klarschlamm (Bundeslander)

10000

=
o
o
o

Bq/kg(TM)

Quelle: Autoren

[
o
o

=
o

BW BY BE BR HB HH HE MV NI

NW RP SL SN

] Hi__EiHHEHEHHE

ST SH TH

Abbildung 7-40: Mittelwerte von Be-7 im Klarschlamm einzelner Klaranlagen

Be-7 (Bq/kg(TM))

BW-Erbach

BW-Forchheim
BW-Heidelberg
BW-Horgenzell

BW-llshofen

BW-Lenzkirch
BW-Radolfzell am Bodensee
BW-Stuttgart
BW-Tannheim
BW-Tiibingen

BY-Augsburg

BY-Bayreuth

BY-Freising

BY-Garching b. Miinchen
BY-Ingolstadt

BY-Miinchen KLA Minchen |
BY-Nurnberg KLA Nirnberg |
BY-Passau

BY-Regensburg
BY-Schwandorf
BY-Schweinfurt

BY-Weiden i.d. OPf.
BY-Wiirzburg

BE-Berlin KW Ruhleben
BE-Hoppegarten KA Minchehofe

BE-Schonefeld KA...

BE-Wandlitz KA Schénerlinde
HB-Bremen
HB-Bremerhaven

HH-Hamburg KLA...

Quelle: Autoren

(=]

200 400 600 800 1000

Be-7 (Ba/kg(TM))

MVW-Anklam
MV-Neubrandenburg
MV-Rostock
MV-Schwerin
MV-Stralsund

NI-Aurich
NI-Braunschweig
NI-Dannenberg (Elbe)
NI-Gottingen
NI-Hildesheim

NI-Lingen (Ems)
NI-Oldenburg (Oldb)
NI-Osnabriick

NI-Seelze

NI-Stade

NW-Aachen
NW-Arnsherg
NW-Bielefeld

NW-Bonn

NW-Bottrop

NW-Hamm

NW-Herford

NW-KéIn
NW-Meerbusch
NW-Minster
SL-Dillingen/Saar
SL-Saarbriicken
ST-Biederitz KA Gerwisch
ST-Dessau-RoRlau KA Dessau
ST-Halle (Saale) KA Halle-Nord
ST-Wernigerode KA Silstedt
SH-Flensburg
SH-Groflenbrode
SH-Hetlingen

SH-Liibeck

SH-Strande

TH-Gera

200 400 600 800

IIIII|I =]

1000

183



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der

& Oko-Institut e V.

Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

Abbildung 7-41: Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten von K-40 im
Klarschlamm einzelner Klaranlagen
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Fir das Radionuklid U-238 liegen aus allen Bundeslandern Messwerte im Klarschlamm vor.
Allerdings wurden nur in weniger als der Halfte der Anlagen die U-238-Aktivitaten im Klarschlamm
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ermittelt. Die statistischen Kenngréf3en von U-238 im Klarschlamm sind in Tabelle 7-29 aufgefihrt.
Sie stimmen gut mit den aus dem Gesamtdatensatz errechneten Werten in Tabelle 7-23 Uberein.

Die Zusammenstellung der ortsbezogenen spezifischen U-238-Aktivitdten im Klarschlamm in
Abbildung 7-42 zeigt regionale Unterschiede. Getrennt nach den Regionen ,Nord“ (Bundeslander
Berlin, Brandenburg, Bremen, Hamburg, Mecklenburg-Vorpommern, Niedersachsen, Sachsen-
Anhalt und Schleswig-Holstein) und ,Sud* (lbrige Lander), zeigt sich in den statistischen Kennziffern
ein deutlicher Unterschied (s. Tabelle 7-23).

Abbildung 7-42: Mittelwerte der gemessenen spezifischen Aktivitaten von U-238 im
Klarschlamm einzelner Klaranlagen
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Quelle: Autoren

Die in Tabelle 7-29 ausgewiesenen Unterschiede der U-238-Aktivitaten im Klarschlamm in den
Regionen ,Nord“ und ,Sud“ spiegeln die unterschiedlichen (hydro-)geologischen Verhaltnisse in den
Bundeslandern mit hauptsachlich pleistozanen Grundwasserleitern (Nord) und festgesteins-
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gepragtem Untergrund (Sud) wider. Durch eine genauere Zuordnung der Klaranlagen zu den
geologischen Einheiten, aus denen die zugehdrigen Orte das Wasser beziehen, kénnten die

Zusammenhange n

och weiter prazisiert werden.

Tabelle 7-29: Statistische Kennziffern von U-238 im Klarschlamm errechnet aus
Mittelwerten der Klaranlagen
Radionuklid U-238 U-238 (Nord) U-238 (Siid)

Anzahl KA 35 18 17

Einheit Bqg/kg Bqg/kg Bq/kg
Unteres Quartil 13 11 40
Median 36 13 48
Oberes Quartil 56 33 71

Quelle: Autoren

Zusammenfassend zeigt die Auswertung der ortsbezogenen Messdaten im Klarschlamm ein
plausibles Bild, bei dem auch regionale Unterschiede erkennbar sind. Diese regionalen
Unterschiede sollten beachtet werden, wenn statistische Kennziffern zu Vergleichszwecken
herangezogen werden.

7.9.2 Zeitreihen

Ahnlich wie im Abwasser wurden die Datensatze des Klarschlamms auch auf zeitliche
Veranderungen Uberpruft. Auch fur diese Auswertung ist der Zeitbezug der Beginn der Probenahme.

Da im Unterschied zum Abwasser im Klarschlamm nur wenige Messwerte unter der Erkennungs-
grenze liegen, konnte als Bezugswert fur einen Zeitraum (meist Jahr) der Medianwert genutzt
werden. Dieser Wert wird aus allen Daten des jeweiligen Zeitraums errechnet.

Aufgrund der Datenstreuung werden die Messwerte in logarithmischer Skala abgebildet.

In Abbildung 7-43 sind die Zeitreihen fur die nuklearmedizinisch genutzten Radionuklide 1-131 und
Lu-177 dargestellt. Ein Trend, wie er z.B. in der Statistik von Fundbewertungen festgestellt wurde,
wo der Anteil der Lu-177-Funde in Relation zu denen von 1-131 deutlich zugenommen hat
(Gellermann et al., 2019), ist in den Klarschlammdaten nicht erkennbar.

In den Zeitreihen der aus dem Fallout stammenden Radionuklide Cs-137 und Sr-90 (Abbildung 7-44)
deutet sich trotz der grolien Schwankungsbreite bei den Jahres-Medianwerten ein schwach
fallender Trend an, wie er zerfallsbedingt erwartet werden kann. Die entsprechenden Modellkurven
der Zerfallskorrektur sind in Abbildung 7-44 mit eingezeichnet.
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Abbildung 7-43: Zeitreihen 1-131 und Lu-177 im Klarschlamm.
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Abbildung 7-44: Zeitreihen Cs-137 und Sr-90 im Klarschlamm.
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Von den natlrlich vorkommenden Radionukliden wurde die Zeitreihe der Be-7-Werte zeitlich weiter
aufgeldst dargestellt, da fir dieses Radionuklid ein jahreszeitlicher Gang bekannt ist (z.B. Kaste,
2002). Wie das Diagramm in Abbildung 7-45 erkennen lasst, zeigt sich ein solcher Gang in den
quartalsbezogenen Medianwerten im Klarschlamm. Bei einer Nutzung von Be-7 als Qualitats-
indikator von Messungen ist die saisonale Variabilitat von Be-7 zu beachten.

Bei U-238 zeigen die Jahres-Medianwerte von 2016 bis 2019 eine leichte Zunahme von 31,5 Bg/kg
auf 42,8 Bqg/kg, danach wieder einen Rickgang bis 2022 auf 30,4 Bg/kg. In Anbetracht der
Variabilitat der Messwerte wird dieser Effekt fir statistisch angesehen.

Abbildung 7-45: Zeitreihen von Be-7 und U-238 im Klarschlamm.
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Quelle: Autoren

7.9.3  Verteilungsverhaltnisse und Korrelationen

Das System Abwasser und Klarschlamm kann vereinfacht als ein 2-Komponentensystem gesehen
werden, in dem sich Stoffe zwischen den beiden Komponenten verteilen. Auch wenn dieses System
sich in seiner inneren Dynamik und seinem Chemismus stark von natlrlichen Gewassern
unterscheidet, kann flr eine erste Modellstufe ein einfacher Gleichgewichtsansatz als Modell
herangezogen werden. In (AVV, 2020) ist ein solcher Modellansatz mit einer zeitabhangigen
Komponente enthalten. Danach kann die Zeitkomponente der Anlagerung von Radionukliden an
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Schwebstoffe mit der elementspezifischen Anlagerungskonstante Aan,- beschrieben werden. Fir die

spezifische Aktivitat in Schwebstoffen (hier: Klarschlamm) C/5°" gilt:

sk _ K?.:Ie -[1 —exp (_‘;]‘AHE..I‘ - tf] - C]I,V wenn Ty, >0
r KSe-c¥ wenn Tyuy, =0 (7-1)

Die Symbole bedeuten:

C/°" — Spezifische Aktivitat des Radionuklids r in Schwebstoffen (hier: Klarschlamm) in Bg-kg™
Trockenmasse

K5 — Konzentrationsfaktor fiir Schwebstoffe (Klarschlamm) fiir das Radionuklid r in I-kg™
Tanr — Anlagerungskonstante des Radionuklids r an Schwebstoffe in s,

Aani,r= 1N/ Tan,r mMit Tanr = Halbwertszeit fur die Anlagerung des Radionuklids r an Schwebstoffe
(Klarschlamm)

t-— hier: Kontaktzeit Abwasser-Klarschlamm

Da Uber das Zeitverhalten der Anlagerung aus den hier ausgewerteten Daten keine belastbare
Aussage moglich ist, kdnnen aus den statistischen Kennziffern fir die spezifischen Aktivitaten im
Klarschlamm bzw. Aktivitdtskonzentrationen im Abwasser nur die Konzentrationsfaktoren
(Verteilungskoeffizienten fest/geldst) berechnet werden. In Tabelle 7-30 sind fur die Radionuklide,
fur die eine hinreichende Zahl von Messwerten (vor allem im Abwasser) vorlag, die aus den beiden
Quartilwerten und dem Medianwert berechneten Konzentrationsfaktoren / Verteilungskoeffizienten
zusammengestellt. Bei den meisten Radionukliden ergeben die drei Kennziffern &ahnliche
Ergebnisse, d.h. die Datensatze sind diesbezuglich konsistent. Zum Vergleich sind Werte nach
(AVV, 2020) mit aufgefihrt.

Sieht man in Anbetracht der sehr unterschiedlichen Milieubedingungen in Gewassern (auf die sich
die AVV bezieht) und Klaranlagen eine hinreichende Ubereinstimmung als gegeben an, wenn die
hier ermittelten Werte weniger als eine halbe Grélkenordnung (Faktor 3) von denen nach (AVV,
2020) abweichen, dann stimmen die Ergebnisse von Sr-90, Pb-212, Pb-214, Bi-214 und U-238
hinreichend mit den Parameterwerten nach AVV uberein.

Bei den nuklearmedizinischen Radionukliden Tc-99m, 1-131, Lu-177 sind die ermittelten Werte
deutlich niedriger als die AVV-Werte. Als Ursache ist zu vermuten, dass die Messwerte im
Klarschlamm zwar auf den Probenahmezeitpunkt korrigiert sind, der radioaktive Zerfall im
Klarschlamm aber bereits die spezifische Aktivitat reduziert, sobald der Klarschlamm vom Abwasser
abgetrennt wird. Aus diesem Grund sind die erhaltenen Werte in ihrer Relation zu den AVV-Werten
durchaus plausibel.

Da das Modell der Konzentrationsfaktoren / Verteilungskoeffizienten von einer direkten Propor-
tionalitat der Aktivitatsverteilung zwischen den beiden Phasen flissig — fest ausgeht, wurde geprift,
ob sich dieser Zusammenhang auch in den IMIS-Daten erkennen lasst. Dazu wurden die fiir einzelne
Klaranlagen berechneten Mittelwerte von Aktivitatskonzentrationen im Abwasser und spezifischen
Aktivitaten im Klarschlamm miteinander in Bezug gesetzt. Auswertbare Datensatze ergaben sich nur
fur sehr wenige Radionuklide. Die Diagramme dieser Datensatze sind in Abbildung 7-46 zusammen-
gestellt. Nur fur Sr-90 und U-238 ergaben sich auswertbare Korrelationen. Die aus den Korrelations-
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geraden errechneten Konzentrationsfaktoren / Verteilungskoeffizienten von Sr-90 und U-238 sind
Tabelle 7-30 mit aufgefuhrt. Sie passen vor allem beim Sr-90 sehr gut zu den anderen Werten.

Eine weitere Interpretation der Daten ist mdglich, wenn man den spezifischen Klarschlammanfall je
Abwasservolumen berticksichtigt. Nach Angaben in Tabelle 3-7 fallen je m® Abwasser ca. 0,2 kg
Klarschlamm an. Der Anteil der tUber den Klarschlamm (Kurzel ,KS*) ausgetragenen Aktivitatsfracht
J eines Radionuklids r kann abgeschatzt werden Uber

ks _ cFS.mKS _ 1 1
r cES.mES cAW.maAW 4 4 5000(cAW ey 145000 /K5¢ (7-2)

Die Ergebnisse dieser Auswertung sind in Tabelle 7-32 aufgefuhrt. Sie zeigen, dass die meisten hier
ausgewerteten Radionuklide vorrangig Uber das gereinigte Abwasser abgeleitet werden. Nur das
ansonsten meist mobile Uran wird offenbar zu groften Anteilen in den Klarschlamm Ubertragen.
Wieweit hier die Phosphatfallung eine Rolle spielt, kann aus den hier ausgewerteten Daten nicht
abgeleitet werden.

Tabelle 7-30: Aus statistischen KenngroBen berechnete K,°¢-Werte fiir Konzentrations-
verhaltnisse Klarschlamm / Abwasser fiir auswertbare Radionuklide
Radionuklid Unt. Quartil Median Ob. Quartil Schatzwert nach AVV
(25%) (75%) Regression
I/kg llkg llkg Ilkg llkg

Be-7 1159 1500 1515 k.A.
K-40 160 162 187 k.A.
Sr-90 430 365 204 213 200
Tc-99m 33 47 58 200
1-131 211 269 290 5000
Lu-177 31 16 13 5000
Ac-228 467 566 49 100
Pb-212 382 265 73 100
Pb-214 195 192 230 100
Bi-214 121 124 113 100
U-238 13868 12491 8221 8.163 18.000

Quelle: Autoren
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Tabelle 7-31: Aus Konzentrationsverhaltnissen Klarschlamm / Abwasser berechnete

Anteile der liber Kldarschlamm ausgetragenen Aktivitat J/*° Werte)
Radionuklid Unterer Median Oberer Vergleichswerte nach

Quartil Quartil Literaturangaben (s. Kapitel 6.4)

Be-7 19% 23% 23%

K-40 3% 3% 4%

Sr-90 8% 7% 4%

Tc-99m 1% 1% 1%

1-131 4% 5% 5% 1%; 10 — 20%

Lu-177 0,6% 0,3% 0,3%

Ac-228 9% 10% 1%

Pb-212 7% 5% 1%

Pb-214 4% 4% 4%

Bi-214 2% 2% 2%

U-238 74% 1% 62%

Quelle: Autoren

Abbildung 7-46: Zusammenhang zwischen mittleren Werten der Aktivitat im Klarschlamm
und im Abwasser von einzelnen Klaranlagen.
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Wie bereits im Kapitel 7.7.6 aus der Analyse von statistischen Kennziffern abgeleitet, ist im
Klarschlamm das Verhaltnis Sr-90 und Cs-137 gegenuber dem in Béden deutlich verandert. Die
spezifische Aktivitat des im Verhaltnis zum Erdalkalielement Sr-90 besser I6slichen Alkalielements
Cs-137 ist geringer. Um diesen Sachverhalt weiter aufzuklaren, sind in Abbildung 7-47 die
Mittelwerte von Sr-90 und Cs-137 im Klarschlamm einzelner Klaranlagen direkt gegentbergestellit.
Zum Vergleich sind in das Diagramm auch Mittelwerte von Sr-90, Cs-137 aus Bodenuntersuchungen
des IMIS-Programms der Jahre 2017 bis 2019 aus dem Jahresbericht (BMUV, 2020) mit dargestellt.
Das Diagramm zeigt die unterschiedlichen Signaturen von Béden und Klarschlamm, zeigt aber auch,
dass bei den hier ausgewerteten Datensatzen die Korrelation von Sr-90 und Cs-137 im Klarschlamm
nur sehr schwach ausgepragt ist.

Abbildung 7-47: Korrelation von Sr-90 und Cs-137 in Klarschlamm und Boden
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Quelle: Autoren

Wie ebenfalls bereits diskutiert (s. Kapitel 7.9.1) ist Be-7 ein Radionuklid, das als naturlicher Indikator
fur die Anteile von Grund- oder Oberflachenwasser im Abwasser verwendet werden kann. Da das
Grundwasser auf dem hier betrachteten Niveau der Aktivitaten praktisch frei von Sr-90 und Cs-137
ist, sollte Be-7 mit Sr-90 und Cs-137 korrelieren. Fir das nuklearmedizinische 1-131 wird eine solche
Korrelation nicht erwartet.

Die Diagramme der Abbildung 7-48 zeigen die Zusammenhange von |-131 mit Be-7 und Cs-137 mit
Be-7 im Klarschlamm. Datengrundlage sind die Mittelwerte der jeweiligen Radionuklide in den
jeweils gleichen Klaranlagen. Wie zu erkennen ist, besteht kein Zusammenhang von 1-131 und Be-
7, es deutet sich aber (mit betrachtlicher Streuung der Einzelwerte) ein Zusammenhang von Cs-137
und Be-7 an. Die in Abbildung 7-48 eingezeichnete Gerade ist keine berechnete Regression,
sondern nur eine Trendlinie, die mit dem Ansatz Cs-137 = 0,01 Be-7 berechnet wurde.

Da sowohl die Cs-137-Aktivitat als auch die von Be-7 zwischen den Regionen ,Nord“ und ,Sud“ sehr
unterschiedlich ausfallt, ist die Ursache der Korrelation aus den hier ausgewerteten Daten nicht
eindeutig aufklarbar.
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Abbildung 7-48: Zusammenhange von I-131 mit Be-7 und Cs-137 mit Be-7 im Klarschlamm
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Quelle: Autoren

794 Selten gemessene Radionuklide

Wie bereits in den Kapiteln 7.4 und 7.5 vermerkt, wurden einige Radionuklide nur weniger als 10-
mal im Normal-/Routinebetrieb analysiert. Von den Radionukliden, fiir die maximal 10 Datensatze in
dem hier ausgewerteten Zeitfenster 2016 bis 2022 enthalten sind, wurden Messwerte Uber der
Erkennungsgrenze

e im Abwasser nur fiir Cr-51 (2 Werte), G-Beta (1 Wert), Th-228 (2 Werte),

e im Klarschlamm fiir Co-57, Ra-224, Te-123m, Th-230 nur jeweils ein Mal, fir Cr-51, 1-123, Se-75,
Sm-153, Zr-95 zwei bis fuinf Mal und fur Lu-177m und Th-232 zehn bzw. neun Mal

ausgewiesen.

Aus den Datensatzen dieser Radionuklide kdnnen folgende Erkenntnisse abgeleitet werden:
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e Mit einer Ausnahme bei Th-232 wurden Daten nur dann in die Datenbank aufgenommen, wenn
positive Messbefunde (Ergebnisse > Erkennungsgrenze) vorlagen. Eine routinemailige Auswertung
dieser Radionuklide wird nicht vorgenommen und ist auch nicht gefordert.

e Die Messwerte fir Cr-51 (Halbwertszeit 27,7 d) im Klarschlamm weisen weder 6rtlich noch zeitlich
einen Bezug zu den Messwerten von Cr-51 im Abwasser auf. Die zwei Messwerte im Klarschlamm
stammen zwar aus der gleichen Klaranlage, liegen aber zeitlich mehr als zwei Jahre auseinander.
Nur in einem Fall liegt das Ergebnis ca. 3-fach hdher als die Nachweisgrenze. Eine
Fehlinterpretation des Gammaspektrums als Folge einer Interferenz durch andere Gammalinien
ist bei der Haupt-Gammaenergie von Cr-51 von 319 keV unwahrscheinlich (Kanisch et al., 2019).
Da Cr-51 nuklearmedizinisch genutzt werden kann (s. Tabelle 9-8), sind vereinzelte Eintrage in
das Abwasser nicht auszuschlief3en.

e Von den flinf Messwerten von Se-75 (Halbwertszeit 120 d) stammen vier aus einer Klaranlage
und wurden dort bei funf Probenahmen im Zeitraum von 02.12.2021 bis 13.10.2022 viermal
gemessen. Die Messwerte liegen im Bereich der Nachweisgrenze (Maximal 3-fach héher). Eine
Interferenz durch Gammalinien der natlrlichen Zerfallsreihen ist nach den Angaben in (Kanisch
et al., 2019) unwahrscheinlich. Da Se-75 nuklearmedizinisch genutzt werden kann (s. Tabelle 9-
8), sind vereinzelte Eintrage in das Abwasser nicht auszuschlielRen.

e Das nuklearmedizinisch genutzte Sm-153 (Halbwertszeit 46,3 h = 1,9 d) wurde von zwei
Messstellen (MST 11010 und 4020) und dort jeweils in der gleichen Klaranlage detektiert. Die
Messwerte weisen keinen zeitlichen Bezug auf, Ubersteigen aber mit einem Mittelwert von
35 Bag/kg(TM) die Nachweisgrenze (im Mittel 5 Bg/kg(TM)) sehr deutlich. Man muss daher davon
ausgehen, dass Sm-153 in Abwasser und Klarschlamm auftreten kann.

e Das Radionuklid Zr-95 ist ein Aktivierungsprodukt, fiir das eine technische oder
nuklearmedizinische Nutzung nicht bekannt ist. Die Messwerte von Zr-95 (Halbwertszeit 64 d)
liegen im Bereich der Nachweisgrenze. Eine Interferenz bei der 756 keV-Gammalinie durch
Ac-228 und der 724 keV-Gammalinie durch Bi-212 ist méglich.

e Die Eintrage fur Th-232 wurden mit einer Ausnahme (Verfahren A1) als Ergebnisse von
gammaspektrometischen Analysen (G1) dokumentiert. Da Th-232 nur sehr schlecht detektierbare
Gammalinien aufweist, ist davon auszugehen, dass diese Eintrage aus der Auswertung von
Gammalinien der Zerfallsprodukte von Th-232 stammen. Es ist aus den Daten nicht
nachzuvollziehen, ob Ac-228 (Ra-228) oder Pb-212, Bi-212, TI-208 (Th-228) als Bezug verwendet
wurden. Der Mittelwert dieser 9 Datensatze von 19 Bqg/kg(TM) liegt aber naher am Medianwert
von Ac-228 (24,9 Bqg/kg(TM)) als am Median von Pb-212, Bi-212, TI-208 nach Tabelle 7-25 von
(gerundet) 7 Ba/kg(TM) — 10 Bg/kg(TM). Es ist daher zu vermuten, dass die als ,Th-232°
deklarierten Eintrage die Ra-228-Aktivitat und nicht die von Th-232 widerspiegeln.

e Der eine alphaspektrometrische Messwert von Th-232 von (gerundet) 7 Bq/kg(TM) passt gut zu
den 0.g. Medianwerten von Pb-212, Bi-212, TI-208 nach Tabelle 7-25.

e FUr das alphaspektrometisch analysierte Th-232 liegen auch Messergebnisse fiir Th-230, Th-228
und U-238, U-235, U-234 von einem gleichzeitig enthommenen Klarschlamm vor. Diese
Ergebnisse sind in Tabelle 7-32 zusammengestellt. In Relation zu den statistischen Kennziffern in
den Tabelle 7-23 bzw. Tabelle 7-25 ordnet sich die spezifische Aktivitat der untersuchten
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Klarschlammprobe in den Bereich zwischen oberem Quartil und 90%-Quantil ein. Aus den Daten
in Tabelle 7-32 kann man ablesen:

— Das Aktivitatsverhaltnis U-238/Th-230 ist gegen das in natirlichen Gesteinen und Mineralien

naherungsweise vorhandene Aktivitatsgleichgewicht signifikant erhdht. Dieser Befund weist
darauf hin, dass das Uran im Klarschlamm zu groRen Anteilen aus der geldsten Phase stammt
und durch Fallungsprozesse in den Klarschlamm kam.

Das Aktivitatsverhaltnis U-235/U-238 entspricht exakt dem natirlichen Verhaltnis. Im
Unterschied dazu ist das Aktivitatsverhaltnis U-234/U-238 deutlich gegen das
Aktivitatsgleichgewicht erhoht. Da derartige Ungleichgewichte fir geldstes Uran insbesondere
im Grundwasser typisch sind, verweist dieser Sachverhalt ebenfalls auf eine Herkunft des Urans
aus einer geldsten Form.

Die Thoriumisotope in der Th-232-Zerfallsreihe liegen nicht im Aktivitatsgleichgewicht vor. Die
Aktivitat von Th-228 dominiert deutlich Gber die des Mutternuklids der Zerfallsreihe Th-232. Ob
auch hier hohere Aktivitatsverhaltnisse Th-228/Th-232 im Abwasser als Ursache in Frage
kommen, kann mit den derzeit verfigbaren Daten nicht beantwortet werden.

Tabelle 7-32: Ergebnisse einer alphaspektrometrischen Analyse einer
Klarschlammprobe vom 16.08.2016
Radionuklid Ba/kg (TM) Radionuklid Bag/kg (TM)
Th-232 6,97 U-238 77,7
Th-230 9,01 U-235 3,78
Th-228 16,8 U-234 134

Quelle: Autoren
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8 Auswertung der Ergebnisse beziglich medizinischer Radionuklide und
Dosisberechnung

8.1 Applizierte Aktivitaten

Die Applikation der Radionuklide erfolgt zum einem im Bereich der nuklearmedizinischen Diagnostik,
zum anderem in der nuklearmedizinischen Therapie.

In der nuklearmedizinischen Diagnostik werden mdéglichst kontrastreiche und gut aufgeldste Bilder
angestrebt. Die eingesetzten radiologisch relevanten Aktivitaten je Patienten sind in der Diagnostik
wesentlich geringer als in der Therapie, da in der Untersuchungsphase keine deterministische
biologische Strahlenwirkung angestrebt wird. Die applizierte Aktivitat liegt meist zwischen 50 MBq
und 740 MBq (Fischer et al., 2017). Allerdings ist die Anzahl der diagnostischen Applikationen
wesentlich héher als die in der Therapie.

In der Szintigrafie werden als wichtigste Radionuklide

— Tc-99m (HWZ 6 h): insb. Schilddriisenuntersuchungen - das am meisten eingesetzte Isotop,

[-131 (HWZ 8 d): Schilddrisenuntersuchungen - zum Radioiodtest,

[-123 (HWZ 13,2 h): bei besonderen Fragestellungen im Rahmen von Schilddrisenunter-
suchungen,

In-111 (HWZ 2,8 d): zur Tumordiagnostik

und zur Diagnostik koronarer Herzerkrankungen auch TI-201 (HWZ 73 h)
verwendet.

In der nuklearmedizinischen Therapie kommen zum Einsatz

[-131 (Schilddrise)

- 1-125

Sm-153 (palliativ)

Re-186 (Radiosynoviorthese)

Lu-177 (Tumortherapie, Prostata)
— “reine” B-Strahler: Y-90, Sr-89, Er-169

Weitere Radionuklide, insbesondere solche der Lanthanoidengruppe, werden derzeit klinisch
erprobt und kénnten langerfristig auch zu Eintragen in das Abwasser fihren.

Eine Ubersicht (iber die insgesamt in Deutschland applizierten Aktivitaten einzelner Radionuklide ist
bisher nicht verfligbar. Fir Radioiod wurden entsprechende Abschatzungen zuerst von (Eschner et
al., 2004) vorgelegt. Danach wurden in Deutschland jahrlich ca. 48.000 Radioiodtherapien
durchgefihrt, davon 5.000 bei Schilddrisenkarzinomen und 43.000 bei benignen

196



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der

Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut eV.

Schilddrisenerkrankungen. AulRerdem werden 5.000 therapeutischen lod-Anwendungen bei den
lod-Schilddrisen-Karzinomen (CaT) und 8.000 lod-Ganzkdrperdiagnostiken (CaD) durchgeflihrt.
Die mit den Daten aus (Eschner et al., 2004) abgeschatzte applizierte Aktivitat von I-131 istin Tabelle

8-1 zusammengestellt.

Tabelle 8-1: Applizierte I-131-Aktivitdt in Deutschland in 2002
Einheit Benigne CaT* CaD** Summe
Tumoren
Anzahl 43.000 5.000 8.000
Mittelwert MBq 756,7 5029,8 451,4
Median MBq 607 3800 400
Gesamt TBq 26 19 3,2 48
bei 82 Mio. Einwohnern
kBq je 318 232 39 589
Einwohner

* therapeutischen lod-Anwendungen bei den lod-Schilddriisen-Karzinomen; ** lod-Ganzkorperdiagnostiken

Quelle: (Eschner et al., 2004)

In den Jahresberichten zu ,Umweltradioaktivitdt und Strahlendosen in der Schweiz* (BAG, 2020,
2021, 2022) werden jahrlich die nuklearmedizinisch applizierten Radionuklidaktivitaten berichtet.
Aus den Daten ausgewahlter Jahre im Zeitraum 2000 bis 2021 wurden die in Abbildung 8-1 und

Abbildung 8-2 dargestellten Zeitreihen abgeleitet.

Abbildung 8-1:  Applizierte Aktivitit nuklearmedizinischer Radionuklide in der Schweiz.
Radionuklide mit mehr als 0,5 TBq Gesamtaktivitat

Applizierte Aktivitaten Schweiz
12

T
N B o
Aktivitat in TBq

2000 2009 2012 2015 2018 2019 2020 2021

m|-131 Er-169 Y-90 mLu-177

Quelle: Autoren ausgehend aus (BAG, 2020, 2021, 2022)

Von den bezuglich der Aktivitat dominierenden Radionukliden zeigt sich bei I-131 ein relativ stabiler
Trend, der bei ca. 2 TBq jahrlich applizierter Aktivitat liegt. Bezogen auf die Einwohnerzahl der
Schweiz von 8,7 Mio entspricht das ca. 230 kBq je Einwohner und Jahr.
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Abbildung 8-1 zeigt auch, dass in den vergangenen Jahren vor allem die Behandlung von
Prostatakarzinomen mit Lu-177 stark zugenommen hat. Dieser Trend wurde auch bei der
Auswertung von Strahlenalarmen in Miullverbrennungsanlagen in Deutschland festgestellt
(Gellermann et al., 2019). Stark steigende Trends zeigen sich aber auch bei Ho-166. Ein
abnehmender Trend zeigt sich bei Y-90 und besonders ausgepragt bei Sm-153.

Abbildung 8-2:  Applizierte Aktivitat nuklearmedizinischer Radionuklide in der Schweiz.
Radionuklide mit weniger als 0,5 TBq applizierter Gesamtaktivitat.

Applizierte Aktivitdten Schweiz

0,35

- 0,25
- 0,2
- 0,15
- 0,1
- 0,05
ﬂ, n_ b , 1 ,| , 0

2000 2009 2012 2015 2018 2018 2020 2021

Aktivitat in TBq

Sr-89 P-32 [ORe-186 Sm-153 [ORa-223 ® Ho-166

Quelle: Datenanalyse der Autoren basierend auf den Jahresberichten BAG (BAG, 2020, 2021, 2022) Ausgeschiedene Aktivitaten

In der Radioiodtherapie werden zwar die Ausscheidungen der Patienten wahrend der stationaren
Aufnahme in Abklingbehaltern gesammelt und durch Lagern erheblich in ihrer Aktivitat reduziert, die
Patienten durfen aber bei einer Radioiod-Behandlung ab Unterschreiten einer Korperaktivitat von
250 MBq entlassen werden. Sie scheiden vom Entlassungszeitpunkt an direkt in die Kanalisation
aus.

Bei den meisten Anwendungen wird ein nicht unerheblicher Anteil der applizierten Aktivitat mit Urin
und Stuhl ausgeschieden und gelangt damit in die Kanalisation. Vor allem Tc-99m und I-131 werden
regelmaRig in Klaranlagen nachgewiesen (siehe Kapitel 5 und 6).

Eine Abschatzung der ausgeschiedenen Aktivitaten von I-131 in Deutschland wurde in der Arbeit
(Eschner et al., 2004) vorgenommen. Als Mittelwert werden je Einwohner und Jahr 40 kBq (Median
30 kBq, 25.-Perzentil 18 kBq, 75.-Perzentil 50 kBq) angegeben. Dieser Abschatzung liegt die
Annahme zugrunde, dass samtliche diagnostischen Prozeduren stationar durchgefihrt werden. Bei
ausschlief3lich ambulanter Durchflihrung verdoppeln sich It. (BAG, 2020, 2021, 2022) die Werte.
Bezogen auf die in Tabelle 8-1 genannte applizierte Aktivitat von 589 kBq je Einwohner und Jahr
entsprechen die 40 kBq je Einwohner und Jahr einem Anteil von 6,8%.

Messungen des Zulaufs ausgewahlter Klaranlagen in (OSPAR, 2017) ergaben einwohnerbezogene
Frachten zwischen 13, 6 kBq und 36,2 kBq je Einwohner und Jahr, mit einem gewichteten Mittelwert
von 16,7 kBq je Einwohner und Jahr. Das waren bezogen auf die applizierte Aktivitat noch 2,7%.

In Kenntnis, dass andere Radionuklide in ahnlichen Aktivitaten wie I-131, teilweise wie bspw. bei Lu-

177 in noch hdheren Aktivitaten, appliziert werden, sind vor allem bei Tc-99m und Lu-177 weit
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verbreitete Eintrage in das Abwasser zu erwarten. Diese Eintrage wurden auch bisher in den IMIS-
Messungen gefunden und dokumentiert. Eine Abschatzung mdglicher Eintrage mit einer weiter
gefassten Palette nuklearmedizinisch applizierter Radionuklide und die daraus abgeschatzten
Einleitungen in Klaranlagen enthalt Tabelle 8-2. Grundlage dieser Tabelle sind Angaben in (Jeffries,
2023) Uber die Einleitungen nuklearmedizinischer Radionuklide ins Abwasser im Bundesstaat
Sldaustralien und deren Umrechnung auf pro-Kopf Werte von Orten mit einer Einwohnerzahl von
1,7 Mio. Grundlage dieser Tabelle sind Angaben in (Jeffries, 2023) Uber die Einleitungen
nuklearmedizinischer Radionuklide ins Abwasser im Bundesstaat Sldaustralien und deren
Umrechnung auf pro-Kopf Werte mit einer Einwohnerzahl von 1,7 Mio. Auch wenn die Praktiken der
Anwendung nuklearmedizinischer Radionuklide in Sidaustralien und Deutschland sicherlich
Unterschiede im Detail aufweisen, zeigt die gute Ubereinstimmung des Ableitwertes von 1-131 von
39 kBqg/Einwohner/a in Sudaustralien mit dem in (Eschner et al., 2004) ermittelten Wert von 40
kBg/Einwohner/a, dass diese Werte fir Deutschland eine erste grobe Orientierung vor allem flr
bisher im Abwasser bzw. Klarschlamm nicht untersuchte Radionuklide liefern kdnnen. Es wird auch
deutlich, dass die Radionuklide Tc-99m und Lu-177 die dominanten Aktivitatseintrage aufweisen.

Fir die Auslegung der Messprogramme muss aber damit gerechnet werden, dass die anderen in
Tabelle 8-2 genannten Radionuklide zumindest episodisch und im Abwasser einzelner Klaranlagen
vorkommen kdnnen. Nach den Angaben in Tabelle 8-2 ist bei In-111 und Ga-68 mit Eintragsfrachten
zu rechnen, die ggf. zu beachten sind. In-111 wird bereits bei positivem Nachweis an IMIS gemeldet,
fur Ga-68 gibt es solche Meldungen bisher nicht.

Trotz der relativ hohen Einleitung von 75 kBg/a je Einwohner kann F-18 aulier Acht gelassen
werden, da dieses Radionuklid mit einer Halbwertszeit von 110 Minuten zu kurzlebig ist, um eine
relevante Kontamination hervorzurufen.
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Tabelle 8-2: Einleitungen von nuklearmedizinischen Radionukliden in Siidaustralien
Radionuklid Chemisch/physikalische Form (Applikation) Einleitung
ins Abwasser

kBg/a je Einwohner

C-14 Urea (capsule) Vernachlassigbar

F-18 FDG, Na, FET, GE-180, Florbetaben, F-Dopa (all liquid) 75

P-32 Oncosil (liquid) Vernachlassigbar

Cr-51 Chromate (liquid) Vernachlassigbar

Cu-64 [Cu-64]-Sartate (liquid) 0,8

Ga-67 Citrate (liquid) 0,6

Ge-68 Chloride (solid) Vernachlassigbar

Ga-68 Dotatate, PSMA (liquid) 11

Se-75 SeCat (capsule) Vernachlassigbar

Zr-89 labelled antibodies (liquid) Vernachlassigbar

Y-90 SIR spheres, citrate colloid (liquid) 0,11

Mo-99 sodium molybdite (solid) Vernachlassigbar

Tc-99m (liquid: various cold kits, aerosol: technegas) 151

In-111 [In-111]- FPI-1547 1,3

1-123 MIBG (liquid) 0,3

1-124 (capsule and liquid) 0,11

1-131 Na-1311 (capsule), 131I-IPA (liquid), 131I-CLR (liquid) 39

Sm-153 Samarium Lexidronam Pentasodium 0,06

Lu-177 PSMA / DOTA (liquid) 51

Ra-223 Chloride (liquid) 0,06

Ac-225 labelled antibodies (liquid) 0,02

Quelle: Daten: C. Jeffries 2023 (personliche Mitteilung) / verarbeitet von Autoren
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8.2 Berechnung von Dosiswerten: Modellansatz

8.21 Modellkonzept

Radionuklide im Abwasser und Klarschlamm kénnen auf unterschiedlichen Wegen zu Expositionen
fuhren. Als exponierte Personen kommen grundsatzlich in Frage:

e Personen des Betriebspersonals der Klaranlagen,
e Transportfahrer, die Klarschlamm befordern,

e Personen des Betriebspersonals von Verbrennungsanlagen, in denen Klarschlamm verbrannt
wird,

e Personen, die anderweitig bei der Entsorgung von Klarschlamm mitwirken (z.B. durch Einbau in
Bdden),

e Personen der Bevdlkerung, die uber die Expositionspfade nach Anlage 11 StriISchV fir den
Wasserpfad und die in den Gewassern vorhandenen Radionuklide aus den Einleitungen der
Klaranlagen exponiert werden kdnnen.

In dieser Arbeit werden nur Expositionen des Betriebspersonals der Klaranlagen betrachtet, da
davon auszugehen ist, dass die fir diese Personen ermittelten Dosiswerte abdeckend fur die
anderen Personen sind, die Kontakt mit Klarschlamm haben kénnen. Die Exposition von Personen
der Bevdlkerung ist nur dann realistisch abzuschatzen, wenn die Klaranlagen eines Einzugsgebietes
in der Gesamtheit betrachtet werden. Diese Aufgabe Ubersteigt den Rahmen dieser Arbeit.

Die Prozesse in Klaranlagen bendtigen im Wesentlichen nur Steuer- und Regeleingriffe durch das
Betriebspersonal. Das Abwasser ist in der Regel fir die Strahlenexposition des Betriebspersonals
von geringer Bedeutung im Vergleich mit Klarschlamm. Daher wird das Abwasser flr das
Betriebspersonal als Strahlenquelle im Weiteren aulRer Acht gelassen.

Erst bei der Entwasserung von Klarschlamm und dem Verladen von Klarschlamm zum Abtransport
kommt es zu Situationen, bei denen Personal ggf. einer Exposition ausgesetzt ist.

Die effektive Dosis einer Modellperson ergibt sich als Summe aller Teildosen:

E=Ex+ Ejnh + Eing (8-1)
E - effektive Dosis

Ex - Teildosis durch duRere Strahlenexposition (Direktstrahlung)

Einn — Teildosis durch Inhalation

Eing — Teildosis durch orale Aufnahme von Partikeln (Ingestion) — hier auszuschliel3en

Die Teildosis durch Direktstrahlung errechnet sich nach:
E,= ‘dHex'texp'fKon (8_2)

mit
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Mex = Gamma-Ortsdosisleistung Gber Hintergrund
fexo = Expositionszeit [h]
fkon = Umrechnungsfaktor in effektive Dosis

Die Strahlenexposition durch Inhalation von radioaktiv belastetem Staub errechnet sich nach:

Eppn=V- loxp ™ YiGinhi Cruft.i (8-3)
mit

v = Atemrate [m?/h]
texp = Expositionszeit [h]

Cuurti = Aktivitdtskonzentration des an Staub gebundenen Nuklids i in der Luft [Bg/m?]

gmni = Inhalationsdosiskoeffizient fur Staubinhalation des Nuklids i [Sv/Bq]

Die Aktivitdtskonzentration des Nuklids i in der Luft Crusx kann, soweit kein direkter Messwert
vorliegt, errechnet werden aus:

c ~—  Cstaub'CyAFoo2
Luftt 1000 (8-4)

mit

Cstau = Staubkonzentration [mg/m?]

Ci = spezifische Aktivitat des Nuklids i im Abfall [Bg/g]

AFo02 = Aufkonzentrationsfaktor, der das mittlere Verhaltnis der spezifischen Aktivitat der
Staubfraktion mit einem Partikeldurchmesser < 0,02 mm und der Gesamtprobe beschreibt [-]

8.2.2 Modellannahmen

Fir eine einfache Abschatzung von Dosiswerten im Normalbetrieb wird folgendes Modell zugrunde
gelegt:

e Modellperson ist ein Mitarbeiter einer Klaranlage, dessen Arbeitsschwerpunkt in den Anlagen
ablauft, in denen Klarschlamm anfallt, entwassert wird und zur Entsorgung verladen wird.

e Der Klarschlamm besitzt nuklidbezogene spezifische Aktivitaten in Hohe der aus den Messdaten
im Normal-Routinebetrieb errechneten Mittelwerte oder, soweit solche Messwerte nicht vorliegen,
in Héhe von 50% der mittleren Nachweisgrenze (als Schatzer der Erkennungsgrenze). Die Werte
sind zeitlich konstant.

e Die Modellperson ist 1000 Stunden im Kalenderjahr an Arbeitsplatzen tatig, bei denen sie sich
unmittelbar in der Nahe zum Klarschlamm aufhalt.
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e Vereinfachend wird fir die Abschatzung der aufteren Exposition das Modell der Bodenstrahlung
verwendet, d.h. es wird konservativ Uberschatzend angenommen, dass die Modellperson sich bei
den Arbeiten auf einer Bodenflache mit (frischem) Klarschlamm aufhalt.

e Fiur die Abschatzung der Inhalationsdosis wird eine (aus dem Klarschlamm stammende)
inhalierbare Staubkonzentration von 0,1 mg/m?® angenommen. Dieser Wert wird geringer als der
haufig genutzte Standardwert von 1 mg/m*® angesetzt, da von Uberwiegend nassem oder
zumindest feuchten Klarschlamm ausgegangen wird.

e Die spezifische Aktivitat des Staubes ist um den Aufkonzentrationsfaktor AFo 2 = 10 hdher als die
des gesamten Klarschlamms (SSK, 2024).

Zur Bewertung von Ereignissen mit einer signifikanten Kontamination z.B. durch Fallout im
Einzugsgebiet der Klaranlage, werden die Annahmen fir den Normalbetrieb wie folgt verandert:

e Der Klarschlamm besitzt zum Ereigniszeitpunkt nuklidbezogene spezifische Aktivitaten in Hohe
des doppelten Mittelwertes der mittleren Nachweisgrenze fir den Stoérfall-/Intensivbetrieb oder,
soweit diese Werte nicht berechenbar waren, in Héhe des doppelten Mittelwertes der mittleren
Nachweisgrenze fur den Normal-/Routinebetrieb.

e Die spezifische Aktivitat nimmt zeitlich mit der Halbwertzeit der Radionuklide ab.

e Die Modellperson ist 10 Stunden je Tag an 10 aufeinander folgenden Tagen an Arbeitsplatzen
tatig, bei denen sie sich unmittelbar in der Nahe zum Klarschlamm aufhalt.

Fir das Strahlungsfeld Uber einer unendlich ausgedehnten Bodenflache mit homogener radioaktiver
Kontamination sind in ((Brenk, 2012), (EPA, 2019)) Dosiskoeffizienten flr die dulere Exposition
(standardisierter) Referenzpersonen verfigbar. Dieser Dosiskoeffizienten fir alle 88 im
Klarschlamm bestimmten Radionuklide (Cm-243, Cm-244 und Pu-239, Pu-240 getrennt gezahlt)
sind in Anhang Ill zusammengestellt. Sie beziehen sich unmittelbar auf die effektive Dosis einer
erwachsenen Referenzperson bzw. bei Inhalation auf Arbeiter.

Die zur Ermittlung der Inhalationsdosis anzusetzende Atemrate der Modellperson betragt 1,2 m3/h.

Zur Berucksichtigung des radioaktiven Zerfalls wird die mittlere spezifische Aktivitat im
Betrachtungszeitraum von 10 Tagen durch die nach 5 Tagen erreichte spezifische Aktivitat
abgeschatzt.

8.2.3 Modellergebnisse
Die Modellparameter und die damit errechneten Modellergebnisse sind in Anhang Il dokumentiert.

Fir Expositionen durch medizinisch genutzten Radionuklide ergeben sich im Normalbetrieb die in
Tabelle 8-3 zusammengestellten Dosiswerte. Die Aulere Exposition dominiert demnach deutlich
und bestimmt das Ergebnis. Die erhaltenen Werte liegen im Bereich von 1 pSv im Kalenderjahr und
damit unter der Geringflgigkeitsschwelle von 10 ySv/a. Da hier allerdings nur Mittelwerte betrachtet
wurden, kénnen in einzelnen Anlagen davon abweichende Dosen vorkommen. Die sehr
konservativen Modellansatze lassen aber erwarten, dass eine realistische Modellierung stets zu
geringeren Dosen als 10 puSv/a fuhren wird.
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Die Ergebnisse passen auch gut zu den im Kapitel 6.3.1 aufgefliihrten Ergebnissen der
wissenschaftlichen Literatur.

Tabelle 8-3: Dosiswerte fur nuklearmedizinische Radionuklide im Normalbetrieb
Radionuklid AuBere Exposition Inhalation
HSv/a HSv/a
Tc-99m 9,27 2,02E-05
In-111 0,17 1,11E-06
1-131 2,99 6,40E-04
Lu-177 0,88 2,57E-04

Quelle: Autoren

Fir den Ereignisfall errechnete Dosiswerte fur die nuklearmedizinischen Radionuklide sind in
Tabelle 8-4 zusammengestellt. Durch die kurze Expositionszeit, den Bezug auf die Nachweisgrenze
der Messverfahren und den berlcksichtigten radioaktiven Zerfall sind die Dosen um
Grolenordnungen kleiner als im Normalbetrieb. Bei der Interpretation der Werte ist zu beachten,
dass hier keine ,echten” Dosiswerte in einem radiologischen Notfall berechnet wurden. Ziel dieser
Berechnung war es vielmehr zu prifen, welche Dosen bei den etablierten Nachweisgrenzen im
Messregime Storfall-/Intensivbetrieb registriert werden kdnnen. Das Ergebnis zeigt, dass die
mittleren Nachweisgrenzen der Messverfahren bei weitem ausreichen, um im Ereignisfall bei
Kontaminationen durch nuklearmedizinische Radionuklide den Strahlenschutz zu gewahrleisten.

Tabelle 8-4: Dosiswerte fur nuklearmedizinische Radionuklide im Ereignisfall
Radionuklid AuBere Exposition Inhalation
MSv MSv
Tc-99m 1,90E-05 3,45E-08
In-111 7,70E-06 4,27E-08
1-131 6,55E-05 1,17E-05
Lu-177 1,43E-05 3,47E-06

Quelle: Autoren

Analog zu medizinischen Radionukliden sind Modellergebnisse fur die Radionuklide aus dem Fallout
in den Tabelle 8-5 und Tabelle 8-6 zusammengestellt. Auch hier sind die Modelldosiswerte sehr
gering und die bestehenden Verfahren zur Uberwachung des Klarschlamms ausreichend
empfindlich.
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Tabelle 8-5: Dosiswerte fiir Radionuklide aus dem Fallout im Normalbetrieb
Radionuklid AuBere Exposition Inhalation
HSv/a HSv/a
Cs-137 0,31 2,4E-5
Sr-90 0 1,7E-4
Pu-238 0 8,3E-3
Pu-239/40 0 50E-3
Quelle: Autoren
Tabelle 8-6: Dosiswerte fir Radionuklide aus dem Fallout im Ereignisfall
Radionuklid AuRere Exposition Inhalation
uSv uSv
Cs-137 0,14 1,1E-4
Sr-90 0 1,9E-4
Pu-238 0 0.11
Pu-239/40 0 0.10

Quelle: Autoren

9 Ausblick auf zuklinftige Labor- und Modellierungsarbeiten

9.1 Ausblick und Empfehlungen zu Laborarbeiten und Qualitatssicherung

Wie in Kapitel 7.1 bereits festgestellt, beruht die Uberwachung der Umweltradioaktivitat auf den
Vorgaben der AVV-IMIS (AVV-IMIS, 2006). Die Messungen in Abwasser und Klarschlamm sind
gemal AVV-IMIS-Landeraufgabe und werden von Messstellen der Bundeslander realisiert. Die
AVV-IMIS schreibt vor, dass zum einen Messungen im Normal-/Routinebetrieb ausgefuhrt werden
und zum anderen Messmaglichkeiten vorgehalten werden, die in einen mdglichen radiologischen
Notfall Messungen in einem Storfall-/Intensivbetrieb ermdglichen. Fir beide Aufgaben gibt es
Messanleitungen und Vorgaben zu Umfang der Probenahmen und Messungen. Das BfS als
zustandige Leitstelle gem. StrlISchG, § 163 (StrISchG, 2022) sammelt die Daten in der IMIS-
Datenbank.

Die im Normal-/Routinebetrieb zu berichtenden Radionuklide beschranken sich auf

¢ 6 naturlich vorkommende Radionuklide: Be-7, K-40, U-234, U-235 und U-238 sowie H-3 mit einem
ggf. kiinstlichem Eintrag

e 5 Spaltprodukte: Sr-90, Ru-103, I1-131, Cs-137 und Ce-144
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e 5 Parameter zu Aktivierungsprodukten: Co-60, Cs-134, Pu-238, Pu-239/240 und Am-241

Von diesen Radionukliden sind die meisten (K-40, Co-60, Ru-103, I-131, Cs-134, Cs-137, Ce-144)
gut mit gammaspektrometrischen Verfahren messbar und werden auch so bestimmt. U-235, U-238
und Am-241 sind gammaspektrometrisch nur eingeschrankt messbar. Sie wurden in der Praxis
bisher sowohl gammaspektrometrisch als auch alphaspektrometrisch bestimmt.

H-3 und Sr-90 sind nur mittels Betamessung, U-234, U-235 und Pu-239/240 nur mittels
Alphaspektrometrie (oder alternativ Massenspektrometrie) bestimmbar.

9.1.1 Ausblick und Empfehlungen zu Laborarbeiten

Hinsichtlich der Messverfahren und der damit erreichbaren Nachweis- bzw. Erkennungsgrenzen
sind die Verfahren hinreichend empfindlich, um Situationen mit radiologisch relevanten
Kontaminationen zu erkennen und zu bewerten. Um unterhalb des radiologischen Relevanzniveaus
geringflgige Kontaminationen festzustellen und ggf. Trends beobachten zu kénnen, waren fur
ausgewahlte Parameter im Rahmen des Normal-/Routinemessprogramms tiefere Erkennungs-
/Nachweisgrenzen anzustreben. Das betrifft vor allem Radionuklide, die in Forschung und Medizin
verwendet werden, sowie natlrliche Radionuklide. Die zahlreichen Spaltprodukte, die nur bei
signifikanten Ereignissen von Bedeutung sind, bendtigen keine Nachweise als Indikatoren, da sie
Uber die Uberwachung der atmosphéarischen Radioaktivitat wesentlich genauer bestimmt werden
kénnen. Fur diese Radionuklide sind Verfahren vor allem fir den Storfall-/Intensivbetrieb
erforderlich.

Wie im Kapitel 7.4 bereits festgestellt, sind zahlreiche Radionuklide aus nuklearmedizinischer
Nutzung mit hinreichend langen Halbwertszeiten bisher nicht in der AVV-IMIS (AVV-IMIS, 2006)
aufgeflhrt und wurden bisher auch nicht im Rahmen von IMIS durch die Messstellen bestimmt und
gemeldet. Fur einen Grofiteil dieser Radionuklide ist ein allgemeiner Eintrag in das Abwasser bei
ordnungsgemafler Handhabung realistischerweise nicht zu erwarten. Das trifft insbesondere auf
Radionuklide zu, die ausschliellich im Labor-/Klinikbereich verwendet und nicht Patienten appliziert
werden. Obwohl z.B. die Applikation von Ho-166 in Form von Mikroklgelchen erfolgt, die in der
Leber zurlickbleiben, ist derzeit nicht hinreichend geklart, ob es nicht doch zu Losungsprozessen
und folglich zu Ausscheidungen kommen kann. In Anbetracht eines zunehmenden Einsatzes von
Ho-166 ist fur dieses Radionuklid ein Klarungsbedarf festzustellen. Auch flr andere neu in die
klinische Praxis kommende Radionuklide sollte frihzeitig eine entsprechende Prifung
vorgenommen werden.

Messergebnisse von Tritium (H-3) liegen nur aus den Bundeslandern Baden-Wdarttemberg, Bayern,
Hamburg und Rheinland-Pfalz vor. Von diesen Messungen wurden vor allem dann echte Messwerte
erhalten, wenn die Nachweisgrenze unter 2 Bq/l lag. Die geforderte Nachweisgrenze von 10 Bq/l
wird zwar in der Praxis deutlich unterschritten, die realisierten Erkennungsgrenzen von ca. 4 Bq/l
sind jedoch zu hoch, um geringe Kontaminationen Uber den allgemeinen Hintergrund von ca. 1 Bqg/l
bis maximal 1,5 Bq/l zu erkennen. Die in den Klaranlagen gemessenen H-3-Konzentrationen Uber
2 Bqg/l bis maximal 4,4 Bqg/l weisen auf technogenes Tritium hin. Trotz der radiologisch
unbedenklichen Werte stellt sich die Frage nach der Herkunft dieses Tritiums. Es ist seit langen
bekannt, dass Sickerwasser von Deponien deutlich erhdhte Tritiumkonzentrationen aufweisen (R.
Gellermann, 2019). Als Ursache dieser Befunde kommen entsorgte Konsumguter mit tritiumhaltigen
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Leuchtfarben in Frage. Es wir allerdings auch dartber spekuliert, dass entsorgte Freigabeabfélle zu
diesen Tritiumaustragen beitragen. Eine weitere Quelle von Tritium kénnen Labore sein, in denen in
einem genehmigten Umgang Tritium verwendet und genehmigungskonform abgeleitet wird. Ein
weiter gefasstes Monitoring von Tritium in Klaranlagen kénnte Anhaltspunkte zur Aufklarung liefern.

Die bisherigen Messungen der natirlichen Radionuklide waren vor allem auf K-40, Be-7 und die
Uranisotope ausgerichtet. Die ausgewerteten Messergebnisse zeigen, dass die kurzlebigen
Tochternuklide von Ra-226 (Bi-214, Pb-214), Ra-228 (Ac-228) oder Th-228 (Pb-212, TI-208) zwar
gemessen und berichtet werden, sie werden aber nicht ihren langlebigen Vorgangernukliden
zugeordnet und als deren Messwerte ausgewiesen. Damit ist die Qualitat dieser Messungen
eingeschrankt. Da z.B. die Freisetzung von Rn-222 zu erheblichen Ungleichgewichten in der
Zerfallsreihe fuhren kann, ist die Messung der Radon-Folgeprodukte sowohl im Wasser als auch im
Klarschlamm wenig aussagefahig, solange nicht die Gleichgewichtsbedingungen bekannt sind.

Da seit 2001 der Strahlenschutz auf die natirliche Radioaktivitat ausgedehnt wurde, bedirfen im
Einzelfall auch Radionuklide der natirlichen Zerfallsreihen einer Bewertung. So gab es bereits
Anfragen an den nordrhein-westfalischen Landtag (Landtag-NRW, 2021) hinsichtlich der
Kontamination von Abwasser durch die Reinigung von Lagerstattenwasser der Erdol-
/Erdgasgewinnung in einer industriellen Abwasserreinigung. Eine gesicherte Kenntnis Uber das
allgemeine Hintergrundniveau der langlebigen Radionuklide Ra-226, Pb-210, Ra-228, Th-228 und
ggf. Po-210 und Ac-227 im Abwasser und Klarschlamm und ihre regionale Variabilitat sollte daher
angestrebt werden.

Forschungsbedarf besteht ebenfalls hinsichtlich der Auswirkungen der gesetzlich geforderten
Phosphatelimination auf eine mdgliche Mitfallung und Anreicherung von Radionukliden im
abgetrennten Phosphat. Typischerweise wird z.B. Uran mit Phosphat ausgefallt. Auch wenn der
Effekt im Normalbetrieb in vielen Klaranlagen nicht relevant sein sollte, sollte geklart werden, ob die
Phosphatelimination in einigen Klaranlagen, in denen die Urankonzentration im Abwasser hoch ist,
zu Problemen flhren kann. Fur mogliche Ereignisfalle sollte geklart sein, ob andere technogene
Radionuklide zu einer Kontamination des abgetrennten Phosphats flihren kénnen, die aus Griinden
das Strahlenschutzes nicht auer Acht gelassen werden kann.

9.1.2  Qualititssicherung

Um die Messergebnisse unterschiedlicher Messstellen bei der Uberwachung der
Umweltradioaktivitat in Abwasser und Klarschlamm vergleichbar zu halten, sind Festlegungen zur
Probenahme und Messvergleiche erforderlich.

Da in Klarwerken eine Umverteilung von Radionukliden zwischen geldster und fester Phase
stattfindet und einzelne Teilprozesse durch gro3e Puffervolumina den zeitlichen Durchlauf von
Stoffen verzégern, ist vor allem hinsichtlich kurzlebiger Radionuklide der Prozessteil wesentlich, aus
dem Proben entnommen werden. So ist fir eine reprasentative Beprobung des Eintrags in die
Klaranlage das Schmutzwasser nach dem Sandfang geeignet, fur die Einleitung in die Gewasser
das gereinigte Abwasser, ggf. erst nach zwischengeschalteten Schoénungsteichen. Fir die
Bewertung der bisherigen Messdaten wird davon ausgegangen, dass es sich beim Abwasser um
Proben des gereinigten Abwassers am Ende der technischen Reinigungsstufen handelt.

Fir Klarschlamm schreibt die AbfKlarV (AbfKlarV, 2017) vor, dass die Probenahmen nach DIN EN
ISO 5667-13 durchzufuhren sind. Fir die Qualitatssicherung bei Probenahmen zur Bestimmung von
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Radionukliden kann auf diese Norm zurtickgegriffen werden. Neben den technisch-handwerklichen
Aspekten der Probenahme ist es aber viel relevanter, an welcher Stelle der Klarschlamm
entnommen werden soll. Die Norm ist anwendbar auf Probenahmen mit unterschiedlichen Zielen,
zu denen u.a. die Bereitstellung von Daten fir den Betrieb von Belebtschlammanlagen, fir den
Betrieb von Einrichtungen zur Behandlung von Klarschlamm sowie die Bestimmung der
Konzentration von Schadstoffen in Klarschlammen zur Ablagerung auf einer Deponie gehdren.
Abhangig von diesen Zielen sind die Probenahmepunkte an den Anlagen auszuwahlen.

Fir die Erfassung radioaktiver Kontaminationen waren Proben aus Rohschlamm zu bevorzugen, da
in diesem Schlamm die kurzlebigen Radionuklide noch nicht so stark zerfallen sind wie im
ausgefaulten Schlamm nach dem Abbau organischer Stoffe in Faultirmen. Andererseits sollten
Vergleichsproben an Material enthommen werden, das auch in der Praxis des Monitorings zu
beproben ist. Das sind in der Regel entwasserte Klarschlamme.

Fir die Durchfiihrung von Ringversuchen werden Klaranlagen aus dem Umfeld von Berlin als
besonders geeignet angesehen. Kenngrolien der vier Klarwerke der Berliner Wasserbetriebe sind
in Tabelle 10-1 zusammengestellt.

Hinreichende Mengen an Klarschlamm sind in den Anlagen praktisch immer vorhanden. Da fur
Ringversuche grolkere Probenmengen nétig sind, ist eine ausreichende Homogenisierung
vorzusehen.

Tabelle 9-1: Technische KenngréRen der vier im IMIS-Programm beprobten
Klaranlagen der Berliner Wasserbetriebe
Klaranlage Miinchehofe Schoénerlinde WaRmannsdorf Ruhleben
Kapazitat in m3/d 42.500 105.000 230.000 247.500
Becken Gesamt- Becken Gesamt- Becken Gesamt- Becken Gesamt-
volumen volumen volumen volumen
m?3 m?3 m?3 m?
Vorklarbecken 8 8000 8 14800 10 22000 16 (k.A)
Belebungsbecken 8 31000 8 8 203600 16 (k.A.)
130500
4 13200 14
Nachklarung 4 16000 12 42660 16 81300 54 (k.A.)
2 10500
Faulbehalter 3 24.000 4 32000 6 48000 (k.A.) (k.A.)

Quelle: Berliner Wasserbetriebe 2023

Fir Ringversuche sind nur Radionuklide geeignet, die mit hinreichender Wahrscheinlichkeit bei einer
Probenahme in messbaren Aktivitdten im Klarschlamm enthalten sind. Wie die landerbezogenen
Auswertungen im Kapitel 7.6 zeigen, sind das in den Klaranlagen des Landes Berlin:
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e Be-7, K-40, die Uranisotope U-238, U-235, U-234 und die Zerfallsprodukte der U-238- und Th-
232 Zerfallsreihe, wobei fir die Zerfallsprodukte bisher nur llickenhafte Daten vorliegen,

¢ die nuklearmedizinischen Radionuklide 1-131, Lu-177 und
e die Fallout-Radionuklide Cs-137 und Sr-90.

Alle anderen bisher untersuchten Radionuklide kommen nicht mit hinreichender Wahrscheinlichkeit
im Klarschlamm vor. Es ist aber grundsatzlich méglich, eine Probe mit anderen Radionukliden zu
spiken und damit die Qualitatsprifung auf weitere Parameter auszudehnen.

Um die Eignung der Berliner Klaranlagen fiur die Gewinnung von Klarschlammproben flr
Ringversuche zu prifen, wurden aus den IMIS-Datensatzen der Klaranlagen statistische
Kenngrélen berechnet, die zum einen die Messwerte der fir Ringversuche besonders relevanten
nuklearmedizinischen Radionuklide 1-131 und Lu-177 aber auch die Daten von K-40 und U-238 und
deren Streuung charakterisieren. In Tabelle 10-6 sind die Median- und Mittelwerte der spezifischen
Aktivitaten von 1-131, Lu-177 und K-40 der vier im IMIS-Programm beprobten Klaranlagen der
Berliner Wasserbetriebe zusammengestellt. Die Werte liegen im Bereich zwischen 10 Bg/kg(TM)
und 100 Bg/kg(TM) und sind messtechnisch gut erfassbar.

Tabelle 9-2: Mittlere spezifische Aktivitaten von 1-131, Lu-177 und K-40 der vier im
IMIS-Programm beprobten Klaranlagen der Berliner Wasserbetriebe
Radionuklid Klaranlage Einheit Median Mittelwert
1-131 Wallmannsdorf Ba/kg(TM) 78,0 80,7
1-131 Schonerlinde Ba/kg(TM) 73,2 75,5
1-131 Minchehofe Ba/kg(TM) 47,5 55,5
1-131 Ruhleben Ba/kg(TM) 64,0 69,9
Lu-177 Wallmannsdorf Ba/kg(TM) 16,2 20,3
Lu-177 Schoénerlinde Ba/kg(TM) 33,5 38,8
Lu-177 Minchehofe Ba/kg(TM) 59,0 77,9
Lu-177 Ruhleben Ba/kg(TM) 110,0 131,3
K-40 Wallmannsdorf Ba/kg(TM) 96,2 97,6
K-40 Schoénerlinde Ba/kg(TM) 66,9 67,6
K-40 Muinchehofe Ba/kg(TM) 445 454
K-40 Ruhleben Ba/kg(TM) 62,0 63,6
U-238 Walmannsdorf Bq/kg(TM) 10,3 10,2
U-238 Ruhleben Ba/kg(TM) 15,2 15,1

Quelle: Autoren
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Im Diagramm der Abbildung 9-1 sind als Spreizung (,Spreiz“) die Verhaltnisse des Abstands Oberes
Quantil — Unteres Quantil zum Medianwert und das Verhaltnis der Standardabweichung zum
Mittelwert dargestellt. Fur die Klaranlagen WalRmannsdorf und Schénelinde sind diese Werte (auler
beim Uran) stets kleiner als die der Klaranlagen Minchehofe und Ruhleben. Fiir die Gewinnung von
Probematerial flr Ringversuche sollten daher bevorzugt die Klaranlagen WalRmannsdorf und
Schénelinde herangezogen werden. Die finale Auswahl sollte abhangig von technischen
Gegebenheiten vor Ort getroffen werden.

Abbildung 9-1: KenngroRen zur Charakterisierung der Spreizung der Daten von 1-131, Lu-
177 und K-40 im Klarschlamm von vier Klarwerken der Berliner
Wasserbetriebe
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Quelle: Autoren

Der Versand von entwassertem Klarschlamm ist ahnlich wie der Versand von Umweltproben
moglich. Entwasserte Klarschlammproben sind bruchsicher zu verpacken. Auf den Charakter der
Proben sollte hingewiesen werden.

Die Auswertungen der IMIS-Datenbank haben gezeigt, dass trotz der Prozesse der Qualitatsprifung
vereinzelt stark unplausible Eintrage von Messwerten in der Datenbank vorkommen (s. Abbildung
7-24; Abbildung 7-25). In vielen Datensatzen wurden mit einer einfachen statistischen Prifung
Ausreilerwerte festgestellt, von denen einige als unplausibel einzustufen sind. Au3erdem finden
sich in der Datenbank extreme Nachweisgrenzen, bei denen zu fragen ist, ob ein solcher Eintrag
sinnvoll ist (s. Tabelle 7-5).

Werden formalisierte Auswertungen vorgenommen, kdnnen extreme Ausreiler zumindest bei
Mittelwerten und Streuungen zu erheblichen Verfalschungen fuhren. Aber auch Ausreif3er, die nicht
um mehrere GréRenordnungen fehlerhaft sind, kbnnen zu Verzerrungen in den Auswertedaten
fuhren. Aus diesem Grund sollten die Plausibilitdtsprifungen vor Eintrdgen in die Datenbank
verbessert werden. Durch die Ermittlung und Festlegung parameterabhangiger Plausibilitats-
bereiche und deren Einbau in Datenbankroutinen kdnnen Fehleintradge weiter reduziert werden.
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Dabei ist ein abgestuftes Vorgehen zu empfehlen. In einem ersten Schritt kdnnen die hier
ausgewerteten Datensatzen und deren statistische Kenngré3en genutzt werden, um allgemeine
Plausibilitdtsbereiche festzulegen. In einem weiteren Schritt sollten anlagenspezifische
Plausibilitatsbereiche ermittelt und festgelegt werden. Dabei kdnnte auch eine quantitative
Abstufung mit den Stufen ,fragwuirdig/bitte prifen“ und ,unplausibel/bitte begriinden® eingefiihrt
werden.

Neben den Plausibilitdtsbereichen der Messwerte kénnen auch Aktivitatsverhaltnisse wie z.B.
Sr-90/Cs-137, U-235/U-238, U-234/U-238, Ra-226/U-238, Ra-226/Ra-228, Bi-214/Pb-214 u.a. als
Prifindikatoren verwendet werden. Solche Aktivitatsverhaltnisse sind vielfach sehr gut geeignet, um
Messergebnisse auf Plausibilitat zu prifen und unplausible Daten zu erkennen (siehe z.B. Abbildung
7-24 und Abbildung 7-25).

Soweit aus gesetzlich geforderten Griinden das bisher untersuchte breite Spektrum an kinstlichen
Radionukliden auch in Zukunft mit in der Datenbank ausgewiesen werden muss, sollten fir die
Radionuklide, die Ublicherweise in der Umwelt nicht (mit den Standardtechniken messbar)
vorkommen, Detektionen als ,fragwurdig/bitte prifen klassifiziert werden.

Werden mehrfach die Schwellenwerte des Plausibilitdtsbereiches Uberschritten, ist von einem
auslésenden Ereignis auszugehen, dessen Ursachen aufgeklart werden sollten.

Alle auf Schwellenwerten eines Normalbetriebs aufbauenden Plausibilitatsprufungen sind in
Notfallen auszusetzen. Die in solchen Fallen erhobenen Daten mussen ggf. im Nachhinein gepruft
werden.

9.2 Ausblick und Empfehlungen zu Modellierungsarbeiten

Der im Folgenden gegebene Ausblick im Bereich der Modellentwicklung und daraus ausgehend
Empfehlungen fur zukinftige Entwicklungen neuer Modellansatze sind als Anstol3 zu mdglichen
zuklnftigen Modellentwicklungen gedacht, wobei der dazu erforderliche Aufwand und Nutzen bzw.
die Meidung von bedenklichen Strahlenrisken abgewogen werden sollte.

Die Modellierung des Radionuklidtransfers in dem Abwassersystem kann zu einem zum Aufzeigen
der Trends radiologischer Belastung dienen, zu anderem ist die Modellierung insgesamt im Sinne
der Nachhaltigkeit bei der Umweltiiberwachung als ein wichtiges Hilfsmittel zu sehen. Eine weitere
Aufgabe ist es, die rechtzeitige Erkennung von Strahlenrisiken fir die Bevoélkerung und fir die
Beschaftigten bei radiologischen Notfallen zu identifizieren, da u.a. Klarschlamm als empfindlicher
Indikator fUr die freigesetzten radioaktiven Stoffe nach einem Fallout oder auch aus der Medizin zu
sehen ist (z. B. (Barci-Funel et al., 1993)). Ohne das sinngemafRe Aufrechterhalten der
messtechnischen Uberwachung gekoppelt an Prognosen mit kontinuierlichem Ausbau von State-of-
Art-Modellansatzen ist eine zuverlassige Bewertung der radiologischen Lage im Notfall nicht
maoglich.

Was die zuklnftige Forschungsausrichtung der Modellierungsarbeiten zum Radionuklidtransfer in
Abwasser und Klarschlamm betrifft sollten als Ausgangbasis die auf deutsche Verhaltnisse
ausgerichteten Arbeiten wie TransAqua (Teilprojekt H, (Fischer et al., 2017)) priorisiert werden. Auch
wenn sich generell in Europa die Behandlungsstufen der Abwasserbehandlungsanlagen wenig
unterscheiden und sich nach den Vorgaben des europaischen Regelwerks (91/271/EWG, 2008) zu
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richten haben, gibt es immer noch spezifische landesbezogene Merkmale aufgrund der historischen
Entwicklungen. In dem Zusammenhang ist auch zu betonen, dass eine Modellentwicklung oder -
anpassung mit den experimentellen Untersuchungen einher gehen und die Gegebenheiten des
jeweiligen Klarwerks bzw. gesamten Abwasserbehandlungssystems mit Kanalnetz bertcksichtigen
sollte. Daher sind versatile Modellansatze gefragt.

Die Auswertung der Recherche im Kapitel 6 hat verdeutlicht, dass das Projekt TransAqua (Fischer
et al., 2017) aufgrund der Verzahnung durchgedachter Experimente mit einem neuartigen Modell-
ansatz heraussticht. Das in dem Vorhaben entwickelte experimentell verifizierte Modell fokussiert
zwar auf 1-131"3, ist aber auf andere Radionuklide sowie Abwasserbehandlungsanlagen durch die
zu diesem Zweck aufgebaute Modellparametrisierung Ubertragbar. Dabei berlcksichtigt der
Modellansatz die chemischen Formen der an die Patienten verabreichten lod-Verbindung, die fur
das Verhalten wahrend der Abwasserbehandlung entscheidend ist. Dieser Aspekt war immer wieder
Gegenstand der Forschung ((Fenner & Martin, 1997), (McGowan et al., 2014), (Punt, Wood, et al.,
2007)). Der jetzige Bestand sowie die Fortentwicklung im Bereich neuartiger Radiopharmaka (vgl.
Anhang Il, Tabelle 10-10) spricht dafur, dass die Spezifika des Chemismus in der Modellierung nicht
aulier Acht gelassen werden sollten. Das TransAqua-Modell erlaubt weiterhin die Extrapolation des
Radioiodtransports auf die 6ffentliche Kanalisation, was dann die Bewertung des Gesamtsystems
Quelle-Kanalisation-Klaranlage ermdglicht. Eine solche Gesamtbewertung ware fur die zukunftigen
Modellierungsansatze in groRen Agglomerationen mit mehreren relevanten medizinischen
Einrichtungen empfehlenswert.

Ein Beispiel fur einen solchen umfassenden Ansatz aus der Internationalen Forschung ist die Arbeit
von ((Chang et al., 2011), Kapitel 6.3).

Ein weiteres wichtiges Merkmal der Modellierung ist die Berucksichtigung der experimentell
verifizierten Radionuklid-Fraktionierung entlang der Behandlungsstufen bis hin zum Klarschlamm;
die Modelle im Bereich der Abwasserbehandlung sind (zwangsweise) phanomenologischer Art und
nutzen sinnvollerweise die Kompartimentbetrachtung, sollten aber mit einer mathematisch-
physikalischen Prozessbeschreibung kombiniert werden. Eine Massenbilanzierung innerhalb der
und zwischen den Kompartimenten unter Berlcksichtigung des zeitlichen Prozessablaufes ist dabei
unabdingbar.

Diese genannten Aspekte sind in den TransAqua-Modellansatz vergleichsweise dezidiert
eingegangen. Uberlegenswert ware auch eine Ergdnzung der Modelle mit den Methodiken aus der
klassischen Siedlungswasserwirtschaft. Als Beispiel haben wir hier eine Arbeit zum Stand des
Wissens im Bereich der analytischen Modellierung von Abwasserbehandlung mit der Option der
Nutzung neuronaler Netze aufgeflhrt ((Nemcik et al., 2022), Kapitel 6.3.3). Die in dieser Studie
vorgestellten Modellansatze mit der Prozessbeschreibung zu den einzelnen Behandlungsstufen des
Klarwerks waren denkbar mit der Radionuklidtransfermodellierung zu koppeln: die chemisch-
biologische Behandlung (Activated sludge model ASM1/2/3 inkl. Phosphorabtrennung, (Rieger et

3 Das Ziel war das Verhalten von I-131 und Cs-137 aus kerntechnischen Unféllen sowie I-131 und Tc-99m
aus medizinischen Einrichtungen zu ermitteln. Weil das Cs-137 im Ablauf der Vorklarung des
untersuchten Klarwerks nicht mehr nachgewiesen werden konnte und das Tc-99m aufgrund der kurzen
Halbwertszeit und des seltenen Einsatzes im Einzugsgebiet des untersuchten Klarwerks kaum
nachweisbar war, fokussierten die Untersuchungen auf | 131 (vgl. Kapitel 6.2.1)
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al., 2001)), die Hydraulik- und die Beluftungsmodellierung. Die in (Nemcik et al., 2022)
angesprochenen Optionen der Implementierung alternativer Ldsungen mit der Kinstlichen
Intelligenz (neuronal network) sehen wir zur Zeit nicht als dringend erforderlich, auch wegen des
erheblichen Aufwandes mit Blick auf die Modellierung und Prufung der Modellzuverlassigkeit.
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10 Anhang
Anhang l. Tabellen zur Auswertung der IMIS-Datenbank
Tabelle 10-1: Ubersicht iiber alle an den Proben der Jahre 2016 bis 2022 im Abwasser
bestimmten Radionuklide bzw. radioaktivitatsbezogene Parameter
6 | & 5 |&
2 | |2 | |2 2 |z |2 |z |2
< < < < < < < < < <
Ac-228 X X X Pa-234m X X
Ag-110m X X X X X Pb-210 X X X
Ag-111 X X X X X Pb-212 X X X
Am-241 X X X Pb-214 X X X
Ba-133 X X X X Pm-151 X X X X X
Ba-140 X X X X X Pu-236 X X
Be-7 X X X Pu-238 X X X
Bi-212 X X X Pu-239 X X
Bi-214 X X X Pu-23940 X X X
Cd-109 X X X X X Pu-241 X
Ce-139 X X X X Ra-224 X
Ce-141 X X X X X Ra-226 X X X
Ce-143 X X X X X Ra-228 X
Ce-144 X X X Re-186 X
Cm-242 X X X Ru-103 X X X
Cm-24344 X X X Ru-106 X X X
Cm-244 X Sbh-124 X X X
Co-57 X X X X Sb-125 X X X X X
Co-58 X X X Sb-127 X X X X X
Co-60 X X X Sb-129 X X X X X
Cr-51 X X X Se-75 X X X X
Cs-134 X X X Sn-113 X X X X
Cs-136 X X X X X Sn-113 X
Cs-137 X X X Sr-85 X X X X
Eu-152 X X X X X Sr-89 X X
Eu-154 X X X X X Sr-90 X X X
Eu-155 X X X X X Sr-91 X X
Fe-59 X X X X X Sr-92 X X
G-Alpha X X Tc-99m X X X
G-Beta X Te-123m X X X X
H-3 X X Te-129 X X X X X
Hf-181 X X Te-129m X X X X X
Hg-203 X X X X Te-131m X X X X X
1-131 X X X Te-132 X X X
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1-132 X X X X Th-228 X X
1-133 X X X X Th-231 X X
1-135 X X X X Th-232 X X
In-111 X X X TI-201 X X
K-40 X X X TI-202 X X
Kr-85 X X X TI-208 X X
La-140 X X X X U-232 X
La-141 X X U-234 X X
Lu-177 X X U-235 X X
Lu-177m X U-238 X X
Mn-54 X X X Y-88 X X X
Mo-99 X X X X Y-90
Na-22 X X X Y-92 X X
Nb-95 X X X X Y-93 X X
Nb-97 X X Zn-65 X X X
Nd-147 X X X X Zr-95 X X X
Np-239 X X X X Zr-97 X X

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-2: Ubersicht Radionuklide mit Anzahl der Messungen und der Messwerte
(Abwasser)
prg";;f;m A11 Normal Storfall Land
Radio- Gesamt Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess |Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG
Bq/l | Bgl/l Bqg/l | Bql/l Bq/l | Bql/l
Ac-228 48 44 5 (0,328 |0,266| 4 ~ [3163] O = =
Ag-110m 12 0 = = 12 = 1,34 0 = =
Ag-111 7 0 = = 7 = 8,87 0 = =
Am-241 107 89 ~ (0,106 | 18 = 2,40 0 = =
Ba-133 4 1 = = 3 = 1,09 0 = =
Ba-140 9 0 = = 9 = 4,59 0 = =
Be-7 562 | 540 18 10,161|0,915| 22 = 9,77 0 ~ =
Bi-212 29 28 3 ]0,656|1,205| 1 ~ |2760| O = =
Bi-214 95 94 60 |0,069|0,089| 1 = 6,53 0 ~ ~
Cd-109 3 0 = = 3 ~ |18,73| O = =
Ce-139 4 1 ~ 10,036 3 = 0,67 0 = =
Ce-141 9 0 = = 9 = 1,63 0 = =
Ce-143 7 0 = = 7 = 1,97 0 = =
Ce-144 2654 | 2483 ~ 10,248 | 110 = 6,23 | 61 ~ 10,224
Cm-242 29 28 ~ 10,003 1 = 0,04 0 = =
Cm-24344 29 28 ~ (0,002 1 = 0,05 0 = =
Cm-244 8 8 ~ (0,012] O = = 0 = =
Co-57 12 0 = = 12 = 0,89 0 = =
Co-58 27 14 ~ 10,033| 13 = 1,49 0 = =
Co-60 2869 | 2690 ~ 10,042 | 118 = 1,33 | 61 ~ 10,046
Cr-51 14 2 2 10,288(0,539| 12 = 8,56 0 = =
Cs-134 2867 | 2688 ~ 10,040 | 118 = 1,22 | 61 ~ 10,040
Cs-136 10 0 = = 10 = 1,52 0 = =
Cs-137 2869 | 2690 | 10 |0,042|0,042| 118 = 1,27 | 61 ~ 10,042
Eu-152 10 0 = = 10 = 2,73 0 = =
Eu-154 10 0 = = 10 = 1,58 0 = =
Eu-155 10 0 = = 10 = 2,42 0 & =
Fe-59 12 0 = = 12 = 3,16 0 = =
G-Alpha 88 88 ~ (0,116 O = = 0 = =
G-Beta 1 1 1 0,950|0,176| O = = 0 & =
H-3 100 98 35 (2,178 3,227 | 2 1 2,58 | 5,60 0 = =
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prg";;f;m A11 Normal Storfall Land
Radio- Gesamt Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess |Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG
Bq/l | Bgl/l Bqg/l | Bql/l Bq/l | Bql/l

Hf-181 3 0 = = 3 = 1,61 0 = =
Hg-203 3 0 = = 3 = 0,73 0 = =
1-131 2673 | 2496 | 785 |0,176|2,551 | 118 2 (2175|113 | 59 2 10,404 0,391
[-132 7 0 = = 7 = 2853 0 = =
1-133 3 0 = = 3 = 5,28 0 = =
1-135 3 0 = = 3 = 780 0 = =
In-111 223 | 174 1 0,104 10,648 | 8 = 0,88 | 41 ~ 0,715
K-40 2869 | 2690 | 1546 | 0,846 |0,847 | 118 2 6,05 (23,77 | 61 32 |1,077 0,982
Kr-85 27 10 ~ 5022 O = = 17 ~ 14,325
La-140 12 0 = = 12 = 3,09 0 = =
La-141 3 | o ~ | -~ B S S -
Lu-177 68 67 54 18,224 3,333 | 1 = 2,38 0 = =
Mn-54 27 14 ~ 10,024| 13 = 1,61 0 = =
Mo-99 10 0 = = 10 = 3,43 0 = =
Na-22 0 = = 8 = 2,35 0 = =
Nb-95 0 = = 9 = 1,38 0 = =
Nb-97 3 0 = = 3 = 0,19 0 = =
Nd-147 10 0 = = 10 = 3,07 0 = =
Np-239 0 = = 7 = 2,25 0 & =
Pa-234m 1 1 = 10,2 0 = = 0 = =
Pb-210 43 40 1 0,104 |2,070| 3 ~ |5717| O = =
Pb-212 85 81 50 |0,085(0,073| 4 = 5,12 0 & =
Pb-214 85 84 44 10,041(0,084 | 1 = 4,02 0 & =
Pm-151 10 0 = = 10 = 6,28 0 = =
Pu-236 1 1 ~ (0,002| O = = 0 = =
Pu-238 468 | 464 8 |0,001(0,010| 4 = 0,22 0 & =
Pu-239 35 35 ~ (0,002] O = = 0 = =
Pu-23940 433 | 429 11 /0,001 (0,010 4 = 0,20 0 = =
Ra-226 100 93 13 10,483(0,728| 7 = 9,38 0 = =
Ru-103 2656 | 2485 ~ 10,095| 110 = 1,03 | 61 ~ 10,049
Ru-106 71 60 ~ (0,054 11 ~ (1412 O = =
Sb-124 27 14 ~ 10,037| 13 = 2,67 0 = =
Sb-125 12 0 = = 12 = 3,29 0 = =

217



Oko-Institut eV.

Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der
Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht

Mess- | a4 Normal Stérfall Land
programm

Radio- Gesamt Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel

nuklid Mess |Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG

Bqg/l | Byl Bq/l | B/l Bq/l | Bq/l

Sb-127 10 | o ~ |~ 1 10 ~ 319 o ~ | -
Sb-129 10 | o ~ |~ 1 10 ~ |1e65| 0 ~ | -
Se-75 7 | o N ~ o085 o ~ | -
Sn-113 3 | 0 ~ |~ 1 3 ~ 1107 o ~ | -
Sr-85 3 | 0 ~ |~ 1 3 ~ o080 o ~ | -
Sr-89 7 | 2 ~ lo0e6| 5 ~ 114 o ~ | -
Sr-90 478 | 473 | 234 |0,010]0019| 5 ~ 110 o ~ | -
Sr-91 3 | o ~ |~ 1 3 ~ la289] o ~ | -
Sr-92 3 | 0 ~ |~ 1 3 ~ |3a12] o ~ | -
Tc-99m 42 | 32 | 32 | 534 |8019| 10 ~ |6159] o ~ | -
Te123m | 12 | 0 ~ |~ | 12 - 1290 o - | =
Te-129 7 | o ~ | ~ 1 7 ~ |1849] o ~ | -
Te-129m 10 0 = = 10 ~ 92016 0 ~ ~
Te-131m 10 | o ~ |~ 1 10 ~ 516 o ~ | -
Te-132 63 | 53 ~ Josoo| 10 ~ oo | o ~ | -
Th-228 2 | 2 | 2 lo172]0116] o0 ~ |~ 1 o ~ | -
Th-231 1 1 ~ lo150] o ~ | ~ 1 o ~ | -
Th-232 7 | 7 ~ lo111] o N N ~ | -
T1-201 219 | 177 ~ |2586| 8 ~ | 720 34 ~ | 904
TI-202 252 | 198 ~ lo0136| 5 ~ | 054 a9 ~ lo685
T1-208 56 | 55 | 12 |0,055|0,066| 1 ~ | 199 ~ | -
U-232 1 1 -~ 1o ~ | - ~ | -
U-234 492 | 480 | 318 |0,008|0,008| 12 ~ o006 o0 ~ | -
U-235 517 | 489 | 70 |0,004|0,017| 28 | 1 0'0301 126 | 0 ~ | -
U-238 493 | 481 | 310 |0,008]/0014| 12 | 1 0'0829 004 | 0 ~ | -
Y-88 3 | 0 ~ |~ 1 3 ~ loss| o ~ | -
Y-92 3 | o ~ | -~ B - M%) o S -
Y-93 3 | o ~ |~ 1 3 ~ | 238 ~ | -
Zn-65 12 | o S ~ | 343 ~ | -
7r-95 12 ~ |~ 1 12 - | 244 O
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Mess- | 544 Normal Storfall Land
programm
Radio- Gesamt Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel | Anz. | Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess |Messw|Messw| NWG | Mess [Messw|Messw| NWG | Mess |Messw|Messw| NWG
Bq/l | Bgl/l Bqg/l | Bql/l Bq/l | Bql/l
Zr-97 3 0 = = 3 = 8,63 0 = =
Summe 25425 23430 3625 ~ |1384| 7 566 | 57

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-3: Ubersicht Radionuklide mit Anzahl der Messungen und der Messwerte
(Klarschlamm)
Mess- A13 Normal Storfall Land
programm
Radio- Gesamt| Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG
Bqg/kg | Bqg/kg Ba/kg | Ba/kg Ba/kg | Ba/kg

Ac-228 381 378 378 | 27,98 | 2,56 3 0 = 104,3 0 0 = =
Ag-110m 8 0 0 = = 8 0 = 3,37 0 0 = =
Ag-111 6 0 0 = = 6 0 & 29,25 0 0 = =
Am-241 98 84 0 = 2,28 14 0 = 9,06 0 0 = =
Ba-133 3 0 0 = = 3 0 = 2,64 0 0 = =
Ba-140 5 0 0 = = 5 0 & 14,09 0 0 = =
Be-7 1852 | 1800 | 1784 | 251,9 | 11,8 52 44 | 310,6 | 56,31 0 0 = =
Bi-212 315 315 | 294 | 101,0| 8,16 0 0 = = 0 0 = =
Bi-214 375 375 374 | 7,79 | 1,49 0 0 & & 0 0 = =
Cd-109 3 0 0 = = 3 0 = 45,93 0 0 = =
Ce-139 3 0 0 = = 3 0 = 1,91 0 0 = =
Ce-141 8 0 0 = = 8 0 & 4,94 0 0 = =
Ce-143 6 0 0 = = 6 0 = 6,51 0 0 = =
Ce-144 2626 | 2482 0 = 4,99 94 0 = 34,98 | 50 0 = 1,492
Cm-242 28 28 0 = 0,07 0 0 & & 0 0 = =
Cm-24344 28 28 0 = 0,10 0 0 = = 0 0 = =
Co-57 9 1 1 0,12 | 0,19 8 0 = 2,71 0 0 = =
Co-58 23 14 0 = 0,33 9 0 & 3,33 0 0 = =
Co-60 2801 | 2649 1 0,12 | 0,90 | 102 0 = 5,83 50 0 = 0,267
Cr-51 10 2 2 5,75 | 3,15 8 0 = 26,46 0 0 = =
Cs-134 2802 | 2650 1 0,12 | 0,92 | 102 0 = 5,46 50 0 = 0,243
Cs-136 6 0 0 = = 6 0 = 3,30 0 0 = =
Cs-137 2802 | 2650 | 1970 | 3,00 | 1,01 102 11 9,16 | 7,09 50 45 0,869 | 0,388
Eu-152 6 0 0 = = 6 0 = 6,22 0 0 = =
Eu-154 6 0 0 = = 6 0 = 4,31 0 0 = =
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Mess- A13 Normal Storfall Land

programm
Radio- Gesamt| Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG
Bqg/kg | Bg/kg Ba/kg | Bg/kg Bqg/kg | Bg/kg

Eu-155 6 0 0 & = 6 0 = 7,44 0 0 = =
Fe-59 8 0 0 & = 8 0 = 6,70 0 0 = =
G-Alpha 12 12 12 | 93,28 | 19,25 0 0 = = 0 0 = =
Hg-203 6 0 0 & = 6 0 = 2,44 0 0 = =
[-123 2 2 2 9,78 | 6,06 0 0 = = 0 0 = =
[-125 2 2 0 = 0,19 0 0 = = 0 0 = =
[-131 2601 | 2453 | 2158 | 48,47 | 13,71 | 102 67 | 39,47 | 6,83 46 45 33,9 | 3,305
[-132 3 0 0 = = 3 0 = 17,03 0 0 = =
In-111 259 | 209 41 297 | 8,72 10 0 = 1,98 40 0 = 9,15
K-40 2802 | 2650 | 2623 | 164,8 | 15,42 | 102 55 | 124,4|107,7 | 50 50 75,7 | 6,75
Kr-85 22 10 0 = 21,71 0 0 = = 12 0 = 18,16
La-140 8 0 0 = =~ 8 0 = 6,13 0 0 = =
Lu-177 262 | 254 | 239 | 194,9 | 30,45 8 4 50,5 | 22,22 0 0 = =
Lu-177m 10 10 10 1,22 | 0,59 0 0 = = 0 0 = =
Mn-54 23 14 0 = 0,43 9 0 = 3,36 0 0 = =
Mo-99 6 0 0 = = 6 0 = 12,59 0 0 = =
Na-22 8 0 0 = = 8 0 = 4,41 0 0 = =
Nb-95 8 0 0 = =~ 8 0 = 3,32 0 0 = =
Nd-147 6 0 0 = = 6 0 = 8,99 0 0 = =
Np-239 6 0 0 = = 6 0 = 7,98 0 0 = =
Pa-234m 18 18 18 | 87,07 | 64,83 0 0 = = 0 0 = =
Pb-210 194 188 158 | 76,03 | 45,51 6 0 = 368,0 0 0 = =
Pb-212 384 381 381 8,04 | 1,22 3 0 = 15,87 0 0 = =
Pb-214 598 598 591 | 324,3 | 2,92 0 0 = = 0 0 = =
Pm-151 6 0 0 = = 6 0 = 12,38 0 0 = =
Pu-236 1 1 0 = 1,43 0 0 = = 0 0 = =
Pu-238 415 | 415 16 0,23 | 1,51 0 0 = = 0 0 = =
Pu-239 33 33 0 = 0,46 0 0 = = 0 0 = =
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Mess- A13 Normal Storfall Land
programm
Radio- Gesamt| Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG
Bqg/kg | Bqg/kg Ba/kg | Ba/kg Bqg/kg | Bg/kg

Pu-23940 382 382 32 0,13 | 1,31 0 0 = = 0 0 = =
Ra-224 1 1 1 301,0 =~ 0 0 = = 0 0 = =
Ra-226 145 139 139 | 29,41 | 5,37 6 0 = 33,81 0 0 = =
Ra-228 49 49 49 | 2554 | 5,93 0 0 = = 0 0 = =
Re-186 1 1 0 = 5,08 0 0 = = 0 0 = =
Ru-103 2626 | 2482 0 = 1,07 94 0 = 4,89 50 0 = 0,337
Ru-106 73 65 0 = 8,98 8 0 = 29,94 0 0 = =
Sb-124 23 14 0 = 0,35 9 0 = 6,73 0 0 = =
Sb-125 8 0 0 = =~ 8 0 = 9,78 0 0 = =
Sb-127 6 0 0 & = 6 0 = 8,33 0 0 = =
Sb-129 6 0 0 = =~ 6 0 = 44,70 0 0 = =
Se-75 11 5 5 0,96 | 0,58 6 0 = 3,01 0 0 = =
Sm-153 4 4 4 34,89 | 4,71 0 0 = = 0 0 = =
Sn-113 3 0 0 = =~ 3 0 = 2,48 0 0 = =
Sr-85 6 0 0 = =~ 6 0 = 3,27 0 0 = =
Sr-90 419 | 419 361 1,82 | 1,01 0 0 = = 0 0 = =
Tc-99m 47 40 40 |580,8 | 79,9 7 1 66,0 | 8,82 0 0 = =
Te-123m 9 1 1 0,15 | 0,22 8 0 = 2,48 0 0 = =
Te-129 3 0 0 = = 3 0 = 1006 0 0 = =
Te-129m 6 0 0 = = 6 0 & 303 0 0 = =
Te-131m 6 0 0 = = 6 0 = 8,56 0 0 = =
Te-132 72 66 0 = 1,01 6 0 = 2,37 0 0 = =
Th-228 48 48 48 9,15 | 2,35 0 0 = = 0 0 = =
Th-230 1 1 1 9,01 | 0,11 0 0 = = 0 0 = =
Th-232 13 10 9 17,94 | 3,24 3 0 = 8,04 0 0 = =
TI-201 216 170 0 = 547,7 | 10 0 = 16,9 36 0 = 103
TI-202 231 181 0 = 0,33 10 0 = 2,50 40 0 = 0,97
TI-208 262 | 262 | 258 | 4,63 | 1,35 0 0 = = 0 0 = =

222



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der

Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut e V.
Mess- A13 Normal Storfall Land
programm
Radio- Gesamt| Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel | Anz. Anz. | Mittel | Mittel
nuklid Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG | Mess | Messw | Messw | NWG
Bqg/kg | Bg/kg Ba/kg | Bg/kg Ba/kg | Bqg/kg
U-234 440 | 432 | 430 |49,49 | 0,77 8 8 26,34 | 0,08 0 0 = =
U-235 580 559 | 445 | 2,57 | 1,43 21 9 2,81 | 5,69 0 0 = =
U-238 553 545 543 | 43,64 | 3,44 8 8 9,82 | 0,00 0 0 = =
Y-88 6 0 0 & = 6 0 = 2,71 0 0 = =
Zn-65 8 0 0 = = 8 0 = 7,78 0 0 = =
Zr-95 10 2 2 0,68 | 0,46 8 0 = 6,01 0 0 = =
Summe 28193 | 26584 | 13422 1135 | 207 474 140

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-4: Ubersicht Messregime und Anzahl der Messwerte

A13 | Nor Storf Land

mal
Ges | Nor [Anzah| MW | MW(N | Storf |Anzah| MW | MW(N |Land [Anzah| MW | MW(N
amt | mal | (Norm | WG) | (Storf) | WG) I (Land | WG)
Mess | al) Mess Mess )
wert wert wert
Bag/kg |Bag/kg Ba/kg |Bg/kg Ba/kg |Bg/kg

Ac-228 |381 |378 (378 27,98 |2,56 3 0 ~ 104,3 |0 0 ~ ~
Ag-110m | 8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 3,37 0 0 ~ ~
Ag-111 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 29,25 |0 0 ~ ~
Am-241 |98 84 0 ~ 2,28 14 0 ~ 9,06 0 0 ~ ~
Ba-133 |3 0 0 ~ ~ 3 0 ~ 2,64 0 0 ~ ~
Ba-140 |5 0 0 ~ ~ 5 0 ~ 14,09 |0 0 ~ ~
Be-7 1852 {1800 | 1784 2519 |11,8 52 44 310,6 |56,31 |0 0 ~ ~
Bi-212 315 |[315 [294 101,0 |8,16 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Bi-214 375 |375 |374 7,79 1,49 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Cd-109 |3 0 0 ~ ~ 3 0 ~ 4593 |0 0 ~ ~
Ce-139 |3 0 0 ~ ~ 3 0 ~ 1,91 0 0 ~ ~
Ce-141 |8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 4,94 0 0 ~ ~
Ce-143 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 6,51 0 0 ~ ~
Ce-144 2626 |2482 |0 ~ 4,99 94 0 ~ 34,98 |50 0 ~ 1,492
Cm-242 |28 28 0 ~ 0,07 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Cm- 28 28 |0 ~ 0,10 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
24344
Co-57 9 1 1 0,12 0,19 8 0 ~ 2,71 0 0 ~ ~
Co-58 23 14 |0 ~ 0,33 9 0 ~ 3,33 0 0 ~ ~
Co-60 2801 (2649 |1 0,12 0,90 102 0 ~ 5,83 50 0 ~ 0,267
Cr-51 10 2 2 5,75 3,15 8 0 ~ 26,46 |0 0 ~ ~
Cs-134 2802 |2650 (1 0,12 0,92 102 |0 ~ 5,46 50 0 ~ 0,243
Cs-136 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 3,30 0 0 ~ ~
Cs-137 [2802 [2650(1970 |3,00 1,01 102 11 9,16 7,09 50 45 0,869 0,388
Eu-152 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 6,22 0 0 ~ ~
Eu-154 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 4,31 0 0 ~ ~
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A13 | Nor Storf Land

mal
Ges | Nor [Anzah| MW | MW(N | Storf |Anzah| MW | MW(N |Land [Anzah| MW | MW(N
amt | mal | (Norm | WG) | (Storf) | WG) I (Land | WG)
Mess | al) Mess Mess )
wert wert wert

Eu-155 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 7,44 0 0 ~ ~
Fe-59 8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 6,70 0 0 ~ ~
G-Alpha |12 12 12 93,28 19,25 |0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Hg-203 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 2,44 0 0 ~ ~
1-123 2 2 2 9,78 6,06 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
1-125 2 2 0 ~ 0,19 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
1-131 2601 (2453|2158 48,47 |13,71 |102 67 39,47 |6,83 46 45 33,9 3,305
1-132 3 0 0 ~ ~ 3 0 ~ 17,03 |0 0 ~ ~
In-111 259 (209 |41 2,97 8,72 10 0 ~ 1,98 40 0 ~ 9,15
K-40 2802 |2650|2623 164,8 |[15,42 |102 55 124,4 (107,7 |50 50 75,7 6,75
Kr-85 22 10 0 ~ 21,71 |0 0 ~ ~ 12 0 ~ 18,16
La-140 |8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 6,13 0 0 ~ ~
Lu-177 |262 |254 |239 1949 (30,45 |8 4 50,5 2222 |0 0 ~ ~
Lu-177m (10 10 10 1,22 0,59 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Mn-54 23 14 0 ~ 0,43 9 0 ~ 3,36 0 0 ~ ~
Mo-99 6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 12,59 |0 0 ~ ~
Na-22 8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 4,41 0 0 ~ ~
Nb-95 8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 3,32 0 0 ~ ~
Nd-147 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 8,99 0 0 ~ ~
Np-239 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 7,98 0 0 ~ ~
Pa-234m |18 18 18 87,07 |64,83 |0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Pb-210 (194 |188 |158 76,03 |4551 |6 0 ~ 368,0 |0 0 ~ ~
Pb-212 384 |381 |[381 8,04 1,22 3 0 ~ 15,87 |0 0 ~ ~
Pb-214 |598 |598 |[591 324,37 |2,92 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Pm-151 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 12,38 |0 0 ~ ~
Pu-236 |1 1 0 ~ 1,43 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Pu-238 (415 |415 |16 0,23 1,51 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Pu-239 |33 33 0 ~ 0,46 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
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A13 | Nor Storf Land

mal
Ges | Nor [Anzah| MW | MW(N | Storf |Anzah| MW | MW(N |Land [Anzah| MW | MW(N
amt | mal | (Norm | WG) | (Storf) | WG) I (Land | WG)
Mess | al) Mess Mess )
wert wert wert

Pu- 382 (382 |32 0,13 1,31 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
23940
Ra-224 |1 1 1 301,0 |~ 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Ra-226 (145 (139 |139 29,41 |5,37 6 0 ~ 33,81 |0 0 ~ ~
Ra-228 |49 49 |49 25,54 5,93 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Re-186 |1 1 0 ~ 5,08 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Ru-103 2626 (2482|0 ~ 1,07 94 0 ~ 4,89 50 0 ~ 0,337
Ru-106 |73 65 0 ~ 8,98 8 0 ~ 2994 |0 0 ~ ~
Sb-124 |23 14 |0 ~ 0,35 9 0 ~ 6,73 0 0 ~ ~
Sb-125 |8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 9,78 0 0 ~ ~
Sb-127 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 8,33 0 0 ~ ~
Sb-129 |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 44,70 |0 0 ~ ~
Se-75 11 5 5 0,96 0,58 6 0 ~ 3,01 0 0 ~ ~
Sm-153 |4 4 4 34,89 |4,71 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Sn-113 |3 0 0 ~ ~ 3 0 ~ 2,48 0 0 ~ ~
Sr-85 6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 3,27 0 0 ~ ~
Sr-90 419 |419 |361 1,82 1,01 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Tc-99m |47 40 |40 580,8 79,9 7 1 66,0 8,82 0 0 ~ ~
Te-123m |9 1 1 0,15 0,22 8 0 ~ 2,48 0 0 ~ ~
Te-129 |3 0 0 ~ ~ 3 0 ~ 1006 |0 0 ~ ~
Te-129m |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 303 0 0 ~ ~
Te-131m |6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 8,56 0 0 ~ ~
Te-132 |72 66 0 ~ 1,01 6 0 ~ 2,37 0 0 ~ ~
Th-228 |48 48 |48 9,15 2,35 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Th-230 |1 1 1 9,01 0,11 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
Th-232 |13 10 9 17,94 |3,24 3 0 ~ 8,04 0 0 ~ ~
TI-201 216 (170 |0 ~ 547,7 |10 0 ~ 16,9 36 0 ~ 103
TI-202 231 (181 |0 ~ 0,33 10 0 ~ 2,50 40 0 ~ 0,97
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A13 | Nor Storf Land
mal
Ges | Nor [Anzah| MW | MW(N | Storf |Anzah| MW | MW(N |Land [Anzah| MW | MW(N
amt | mal | (Norm | WG) | (Storf) | WG) I (Land | WG)
Mess | al) Mess Mess )
wert wert wert
TI-208 262 |262 |258 4,63 1,35 0 0 ~ ~ 0 0 ~ ~
U-234 440 |432 (430 49,49 (0,77 8 8 26,34 (0,08 0 0 ~ ~
U-235 580 |559 |445 2,57 1,43 21 9 2,81 5,69 0 0 ~ ~
U-238 553 |545 |543 43,64 |3,44 8 8 9,82 0,00 0 0 ~ ~
Y-88 6 0 0 ~ ~ 6 0 ~ 2,71 0 0 ~ ~
Zn-65 8 0 0 ~ ~ 8 0 ~ 7,78 0 0 ~ ~
Zr-95 10 2 2 0,68 0,46 8 0 ~ 6,01 0 0 ~ ~
Summe |2819 [2658 (13422 1135 |207 474 140
3 4

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-5: Radionuklide und Anzahl der Messungen
Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N MW in Bg/l n in Bqg/l
Ac-228 Nat 47 0,328 5 1% 2,998
Ag-110m 12 kein 0 0% 1,340
Ag-111 7 kein 0 0% 8,869
Am-241 TU 135 kein 0 0% 0,390
Ba-133 4 kein 0 0% 0,815
Ba-140 9 kein 0 0% 4,591
Be-7 Nat 567 0,161 18 3% 1,259
Bi-212 Nat 29 0,656 3 10% 2,147
Bi-214 Nat 96 0,069 60 63% 0,163
Cd-109 3 kein 0 0% 18,733
Ce-139 SP 4 kein 0 0% 0,515
Ce-141 9 kein 0 0% 1,627
Ce-143 7 kein 0 0% 1,967
Ce-144 SP 2660 kein 0 0% 0,495
Cm-242 TU 57 kein 0 0% 0,002
Cm-24344 TU 29 kein 0 0% 0,004
Cm-244 TU 36 kein 0 0% 0,003
Co-57 12 kein 0 0% 0,885
Co-58 27 kein 0 0% 0,735
Co-60 AP 2922 kein 0 0% 0,094
Cr-51 AP 14 0,288 2 14% 7,939
Cs-134 SP 2905 kein 0 0% 0,088
Cs-136 SP 10 kein 0 0% 1,524
Cs-137 SP 2922 0,042 10 0% 0,091
Eu-152 SP 10 kein 0 0% 2,727
Eu-154 SP 10 kein 0 0% 1,577
Eu-155 SP 10 kein 0 0% 2,424
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Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N MW in Bg/l n in Bqg/l
Fe-59 AP 12 kein 0 0% 3,164
G-Alpha - 92 kein 0 0% 0,112
G-Beta - 1 0,950 1 100% 0,176
H-3 (Nat) 105 2,189 36 34% 3,526
Hf-181 3 kein 0 0% 1,614
Hg-203 3 kein 0 0% 0,734
I-131 SP-M 2711 0,186 831 31% 2,426
[-132 8 kein 0 0% 1,91E+06
[-133 3 kein 0 0% 5,282
[-135 3 kein 0 0% 780,067
In-111 SP-M 223 0,104 1 0% 1,99E+07
K-40 Nat 2922 0,850 1617 55% 1,866
Kr-85 SP 27 kein 0 0% 4,583
La-140 12 kein 0 0% 3,093
La-141 3 kein 0 0% 5,43E+05
Lu-177 M 69 8,399 55 80% 3,293
Mn-54 27 kein 0 0% 0,788
Mo-99 10 kein 0 0% 3,433
Na-22 8 kein 0 0% 2,353
Nb-95 9 kein 0 0% 1,384
Nb-97 3 kein 0 0% 5,83E+12
Nd-147 10 kein 0 0% 3,074
Np-239 TU 7 kein 0 0% 2,247
Pa-234m Nat 1 kein 0 0% 10,200
Pb-210 Nat 45 0,104 1 2% 6,002
Pb-212 Nat 87 0,084 51 59% 0,348
Pb-214 Nat 87 0,041 45 52% 0,131
Pm-151 10 kein 0 0% 6,278
Pu-236 1 kein 0 0% 0,002
Pu-238 TU 492 0,001 8 2% 0,012
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Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N MW in Bg/l n in Bqg/l
Pu-239 TU 35 kein 0 0% 0,002
Pu-23940 TU 457 0,001 12 3% 0,011
Ra-226 Nat 100 0,482 13 13% 1,340
Ru-103 SP 2662 kein 0 0,133
Ru-106 SP 71 kein 0 2,234
Sb-124 27 kein 0 1,306
Sb-125 12 kein 0 3,293
Sb-127 10 kein 0 3,194
Sb-129 10 kein 0 1,67E+03
Se-75 7 kein 0 0,846
Sn-113 3 kein 0 1,073
Sr-85 3 kein 0 0,801
Sr-89 SP 7 kein 0 0,830
Sr-90 SP 475 0,010 231 49% 0,032
Sr-91 3 kein 0 0% 42,887
Sr-92 3 kein 0 0% 5,89E+05
Tc-99m SP-M 42 53,408 32 76% 75,271
Te-123m 12 kein 0 0% 2,18E+04
Te-129 7 kein 0 0% 1,51E+18
Te-129m 10 kein 0 0% 9,22E+04
Te-131m 10 kein 0 0% 5,159
Te-132 SP 63 kein 0 0% 0,902
Th-228 Nat 2 0,172 2 100% 0,116
Th-231 Nat 1 kein 0 0% 0,150
Th-232 Nat 7 kein 0 0% 0,111
TI-201 M 219 kein 0 0% 2,20E+07
TI-202 M 252 kein 0 0% 0,251
TI-208 Nat 56 0,055 12 21% 0,102
U-232 1 0,000 0 0% (--)

230



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der

Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut e V.
Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N MW in Bg/l n in Bqg/l
U-234 Nat 513 0,009 344 67% 0,009
U-235 Nat 538 0,003 87 16% 0,083
U-238 Nat 514 0,008 338 66% 0,015
Y-88 3 kein 0 0% 0,877
Y-92 3 kein 0 0% 1,44E+05
Y-93 3 kein 0 0% 238,033
Zn-65 12 kein 0 0% 3,434
Zr-95 12 kein 0 0% 2,444
Zr-97 3 kein 0 0% 8,634
Summe 25715

* Legende zu ,Typ“: AP — Aktivierungsprodukt, Nat - naturlich vorkommend, SP — Spaltprodukt,
M — nuklearmedizinisch genutzt, TU — Transuran

* einige auch mehr — wird noch erganzt

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-6: Ubersicht iiber alle an den Proben der Jahre 2016 bis 2022 im
Klarschlamm bestimmten Radionuklide
Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N in Bq/kg(TM) n in Bq/kg(TM)
Ac-228 Nat 388 27,80 385 99% 3,50
Ag-110m 8 kein 0 0% 3,36
Ag-111 6 kein 0 0% 29,25
Am-241 TU 126 0,07 3 2% 2,86
Ba-133 3 kein 0 0% 2,64
Ba-140 5 kein 0 0% 14,08
Be-7 Nat 1858 252,36 1834 99% 5,73E+09
Bi-212 Nat 324 98,68 302 93% 8,10
Bi-214 Nat 382 7,73 381 100% 1,46
Cd-109 3 kein 0 0% 45,93
Ce-139 SP 3 kein 0 0% 1,91
Ce-141 SP 8 kein 0 0% 4,93
Ce-143 SP 6 kein 0 0% 6,51
Ce-144 SP 2632 kein 0 0% 5,98
Cm-242 TU 56 kein 0 0% 0,15
Cm-24344 TU 29 kein 0 0% 0,10
Cm-244 TU 27 kein 0 0% 0,13
Co-57 AP 9 0,12 1 11% 2,43
Co-58 AP 23 kein 0 0% 1,50
Co-60 AP 2854 0,80 20 1% 1,06
Cr-51 AP 10 5,75 2 20% 21,80
Cs-134 SP 2840 0,12 1 0% 1,06
Cs-136 SP 6 kein 0 0% 3,30
Cs-137 SP 2855 2,97 2081 73% 1,25
Eu-152 SP 6 kein 0 0% 6,22
Eu-154 SP 6 kein 0 0% 4,31
Eu-155 SP 6 kein 0 0% 7,44

232




Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der

Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut e V.
Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N in Bq/kg(TM) n in Bq/kg(TM)

Fe-59 AP 8 kein 0 0% 6,69
G-Alpha - 12 93,17 12 100% 19,23
Hg-203 6 kein 0 0% 2,44
[-123 2 9,78 2 100% 6,06
[-125 SP-M 2 kein 0 0% 0,19
1-131 SP-M 2648 48,31 2313 87% 13,25
[-132 3 kein 0 0% 17,03
In-111 SP-M 259 2,97 41 16% 8,52
K-40 Nat 2855 163,50 2781 97% 19,25
Kr-85 SP / Nat 22 kein 0 0% 19,77
La-140 8 kein 0 0% 6,13
Lu-177 AP-M 262 192,48 243 93% 30,18
Lu-177m AP-M 10 1,22 10 100% 0,59
Mn-54 23 kein 0 0% 1,57
Mo-99 6 kein 0 0% 12,59
Na-22 8 kein 0 0% 4,41
Nb-95 8 kein 0 0% 3,32
Nd-147 6 kein 0 0% 8,99
Np-239 TU 6 kein 0 0% 7,98
Pa-234m Nat 18 87,02 18 100% 64,83
Pb-210 Nat 196 75,68 159 81% 58,56
Pb-212 Nat 391 8,10 388 99% 1,34
Pb-214 Nat 605 320,13 598 99% 2,90
Pm-151 6 kein 0 0% 12,38
Pu-236 TU 1 kein 0 0% 1,43
Pu-238 TU 439 0,23 16 4% 1,42
Pu-239 TU 33 kein 0 0% 0,46
Pu-23940 TU 406 0,13 35 9% 1,22
Ra-224 1 301,00 1
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Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N in Bq/kg(TM) n in Bq/kg(TM)
Ra-226 Nat 146 29,55 140 96% 6,78
Ra-228 Nat 49 25,54 49 100% 5,93
Re-186 1 kein 0 0% 5,08
Ru-103 SP 2632 kein 0 0% 1,19
Ru-106 SP 73 kein 0 0% 11,28
Sb-124 23 kein 0 0% 2,84
Sb-125 8 kein 0 0% 9,78
Sb-127 6 kein 0 0% 8,33
Sb-129 6 kein 0 0% 44,70
Se-75 11 0,96 5 45% 1,91
Sm-153 SP 4 34,90 4 100% 4,71
Sn-113 3 kein 0 0% 2,48
Sr-85 6 kein 0 0% 3,27
Sr-90 SP 415 1,78 357 86% 1,01
Tc-99m SP-M 47 568,46 41 87% 69,28
Te-123m 9 0,15 1 1% 2,23
Te-129 3 kein 0 0% 1005,67
Te-129m 6 kein 0 0% 302,67
Te-131m 6 kein 0 0% 8,56
Te-132 SP 72 kein 0 0% 1,12
Th-228 Nat 48 9,15 48 100% 2,35
Th-230 Nat 1 9,01 1 0,11
Th-232 Nat 13 17,94 9 69% 6,12
TI-201 AP-M 216 kein 0 0% 449,04
TI-202 AP-M 231 kein 0 0% 0,54
TI-208 Nat 269 4,61 266 99% 1,32
U-234 Nat 464 61,93 462 100% 0,75
U-235 Nat 604 3,03 480 79% 1,56
U-238 Nat 577 49,63 575 100% 3,28
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Radionuklid Typ* Anzahl Mittelwert Anzahl n/N Mittelwert
It. IMIS Messungen Messwerte Messwerte in % NWG
N in Bq/kg(TM) n in Bq/kg(TM)

Y-88 6 kein 0 0% 2,71
Zn-65 8 kein 0 0% 7,78
Zr-95 10 0,68 2 20% 4,90
Summe 28702

* Legende zu , Typ“: AP — Aktivierungsprodukt, Nat - naturlich vorkommend, SP — Spaltprodukt,
M — nuklearmedizinisch genutzt, TU — Transuran

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-7: Anzahl der Datenséatze N, davon n mit Messergebnis und Mittelwerte (MW)
von natiirlich vorkommenden Radionukliden im Abwasser
MST/Labor N n Mw N n MW N n MW
Be-7 Be-7 Be-7 H-3 H-3 H-3 K-40 K-40 K-40
(mBg/l) (Bqg/l) (Bq/l)
BB-MST1- 0 - - 0 - - 133 123 0,95
Oranienburg
BB-MST2- 0 - - 0 - - 153 23 1,91
FrankfurtOder
BE-MST1-Berlin 3 - - 0 - - 123 112 1,02
BW-MST1-Karlsruhe 0 - - 1 - - 388 343 0,47
BY-KTA- 0 - - 4 - - 4 4 0,85
Erlangen_Framatome
BY-MST3-Augsburg 0 -- -- 23 -- -- 194 53 1,17
BY-MST7-Kulmbach 0 - - 12 - - 109 2 1,05
BY-MST-Regensburg 0 -- -- 0 -- -- 28 28 0,50
HB-MST1-Bremen 49 -- -- 0 -- -- 58 36 0,94
HE-MST2-Kassel 0 - - 0 - - 142 36 0,58
HH-MST1-Hamburg 0 - - 29 27 1,86 31 6 1,45
MV-KTA-Lubmin 0 - - 0 - - 15 1 0,73
MV-MST1-Stralsund 121 13 165 1 - - 149 146 0,85
NI-MST2-Hildesheim 0 - - 0 - - 328 224 0,71
NW-MST1-Duisburg 60 - - 0 - - 88 10 1,28
NW-MST2-Disseldorf 57 - - 0 - - 57 31 1,08
NW-MST3-Dortmund 28 1 386 0 - - 59 10 2,65
NW-MST4-Detmold 58 - - 0 - - 58 21 1,05
NW-MST5-Miinster 30 - - 0 - - 30 8 1,38
RP-MST4-Mainz 0 - - 35 9 3,18 140 118 1,01
SH-MST1-Kiel 144 - - 0 - - 144 31 2,09
SL-MST1- 17 4 90 0 - - 57 46 0,68
Saarbriicken
SN-MST1-Radebeul 0 - - 0 - - 89 48 1,12
SN-MST2-Chemnitz 0 - - 0 - - 58 19 0,89
ST-MST1-HalleSaale 0 -- -- 0 -- -- 114 92 0,80
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MST/Labor N n Mw N n Mw N n Mw
Be-7 Be-7 Be-7 H-3 H-3 H-3 K-40 K-40 K-40
(mBqll) (Ball) (Ball)
ST-MST2-Osterburg 0 -- -- 0 -- -- 30 23 0,59
TH-MST1-Jena 0 -- -- 0 -- -- 116 22 1,31
TH-MST2-Gera 0 -- -- 0 -- -- 27 1 1,56
Summe 567 18 105 36 2922 1617

Quelle: Autoren
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Oko-Institut eV. Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht
Tabelle 10-8: Anzahl der Datenséatze N, davon n mit Messergebnis und Mittelwerte (MW)
von Fallout-Radionukliden im Abwasser
MSTFLabnr N n MW M n MW M n Mw
Cs-137 | Cs-137 | Cs-137 Pu- Pu- Pu- Sr-90 Sr-90 Sr-90
(mBaq/l) | 23940 | 23940 | 23940 (mBqg/l)
(mBog/l)

EB-MST1- 133 - - 18 1 0,65 23 19 217
Oranienburg
BB-MST2- 153 - - 19 1 0,32 24 15 1,37
FrankfurtCder
BE-MST1-Berlin 123 3 2 i) - - 53 53 272
BW-MST1- 388 - - 21 - - 24 2 2,27
Karlsruhe
BY-KTA- 4 - - 0 - - 0 - -
Erangen_Framato
me
BY-MST3- 154 1 54 21 4 1,85 20 14 7.81
Augsburg
BY-MSTT- 109 - - 2 - - G 5 39,38
Kulmbach
BY-MST- 28 - - 28 1 0,84 0 - -
Regensburg
HE-M5T1- 53 - - 23 - - 19 4 28.18
Bremen
HE-MST2-Kassel| 142 1 25 27 - - 28 14 13.49
HH-MST1- 31 1 23 27 4 0,03 28 19 4 63
Hamburg
MW-K T A-Lubmin 15 - - 0 - - 0 - -
MY-MST1- 149 - - 27 - - 27 2 8,83
Stralsund
MI-IAST2- 328 - - 0 - - M 14 11.21
Hildesheim
MW-MST1- a3 - - 0 - - 0 - -
Duisburg
MA-IST2- 57 - - 12 - - 11 5 11.40
Diisseldorf
MW-IST 3- 59 - - 15 1 4,75 15 10 67,29*
Dormund
MW-MST4- 53 1 65 0 - - 0 - -
Detmaold
MW-IMSTA- 30 1 157 1 - - 1 - -
Minster
RP-MST4-Mainz 140 - - 15 - - 27 25 2,66
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MST/Labor N n MW N n MW M n MW
Cs-137 | Cs-137 | Cs-137 Pu- Pu- Pu- Sr-90 Sr-90 Sr-90
(mBqg/l) | 23940 | 23940 | 23940 (mBaq/l)
(mBag/1)

SH-MST1-Kiel 144 - - 28 - - 28 - -

SL-M3T1- a7 1 2 26 - — 26 [i] 21,72

Saarbricken

SH-MST1- 89 - - 29 - - 28 2 11.38

Radebeul

SH-MST2- 58 1 a2 0 - - 0 - -

Chemnitz

ST-MST1- 114 - - 28 - - 28 10 14,99

HalleSaale

ST-MST2- 30 - - 0 - - 0 - -

Osterburg

TH-WST1-Jena 116 - — 28 - — 28 - -

TH-MST2-Gera 27 - - 0 - - 0 - -

Summe 2922 10 457 12 475 23

*Verifizierung des Wertes steht noch aus

Quelle: Autoren
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Tabelle 10-9: Anzahl der Datenséatze N, davon n mit Messergebnis und Mittelwerte (MW)
von nuklearmedizinischen Radionukliden
MST/Labor N n MW N n MW N n MW
1-131 1-131 1-131 | Lu-177 | Lu-177 | Lu-177 | Tc-99m | Tc-99m | Tc-99m
(mBg/l) (mBg/l) (mBg/l)

BB-MST1- 143 37 268 13 7 3360 0 - -

Oranienburg

BB-MST2- 153 71 444 9 2 1903 0 -- --

FrankfurtOder

BE-MST1-Berlin 176 62 100 3 3 734 0 -- --

BW-MST1- 151 25 111 26 25 10459 0 -- --

Karlsruhe

BY-KTA- 0 -- -- 0 -- -- 0 -- --

Erlangen_Framato

me

BY-MST3- 189 39 299 0 -- - 1 1 2797

Augsburg

BY-MST7- 104 7 249 0 - - 0 - -

Kulmbach

BY-MST- 15 15 80 0 -- -- 0 -- --

Regensburg

HB-MST1- 58 41 181 18 18 9497 8 8 191535

Bremen

HE-MST2-Kassel 142 22 124 0 - - 0 - -

HH-MST1- 31 28 165 0 -- -- 14 14 11255

Hamburg

MV-KTA-Lubmin 14 2 122 0 - - 0 - -

MV-MST1- 144 47 101 0 -- -- 0 -- --

Stralsund

NI-MST2- 329 109 110 0 - - 0 - -

Hildesheim

NW-MST1- 84 5 126 0 -- - 7 - -

Duisburg

NW-MST2- 56 17 165 0 -- -- 3 -- --

Dusseldorf

NW-MST3- 59 15 177 0 - - 0 - -

Dortmund

NW-MST4- 58 16 283 0 -- -- 0 -- --

Detmold

NW-MST5- 30 23 229 0 -- -- 0 -- --

Munster

RP-MST4-Mainz 140 68 115 0 - - 0 - -
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MST/Labor N n MW N n MW N n MW
1-131 1-131 1-131 Lu-177 | Lu-177 | Lu-177 | Tc-99m | Tc-99m | Tc-99m
(mBg/l) (mBqg/l) (mBqg/l)
SH-MST1-Kiel 144 31 458 0 - -- 0 - -
SL-MST1- 57 14 201 0 - -- 0 -- --
Saarbriicken
SN-MST1- 89 32 141 0 - -- 0 -- --
Radebeul
SN-MST2- 58 9 180 0 - -- 0 -- --
Chemnitz
ST-MST1- 114 65 71 0 - - 9 9 1822
HalleSaale
ST-MST2- 30 6 24 0 - -- 0 -- --
Osterburg
TH-MST1-Jena 116 21 257 0 - -- 0 -- --
TH-MST2-Gera 27 4 149,8 0 - -- 0 -- --
Summe 2711 831 69 55 42 32

Quelle: Autoren
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Anhang Il. Ubersicht iiber nuklearmedizinisch genutzte Radionuklide

Tabelle 10-10:

Reaktorproduzierte Radionuklide

Radionuklid | HWZ

Anwendungsgebiet

Bi-213
Cs-131
Cs-137

Cr-51

Co-60

Dy-165

Er-169
Ho-166

1-125

1-131

Ir-192

Fe-59
Pb-212

Lu-177

Mo-99
Pd-103
P-32
K-42

Ra-223

242

46 min
9,7d
30a

28d

5,27 a

(2h)

(9,4 d)
26 h

60d

8 d*

74 d

46 d
10,6 h

6,7d

66 h*
17 d
14 d
12 h

11,4d

Gezielte Alphatherapie (TAT), insbesondere bei Krebserkrankungen
Brachytherapie verwendet, sendet weiche Réntgenstrahlen aus.

Wird fur die Sterilisation von Blut mit geringer Intensitat und in der Brachytherapie
verwendet.

Wird zur Kennzeichnung roter Blutkérperchen fiir die Uberwachung und zur
Quantifizierung von Proteinverlusten oder Blutungen im Magen-Darm-Trakt
verwendet.

Wourde friiher fir die externe Strahlentherapie verwendet, heute wird es fast
ausschlieBlich zur Sterilisation eingesetzt. Co-60 mit hoher spezifischer Aktivitat
(HSA) wird fir die Behandlung von Hirntumoren verwendet.

Wird als aggregiertes Hydroxid fiir die Synovektomie-Behandlung von Arthritis
verwendet.

Wird zur Linderung von Arthritisschmerzen in Synovialgelenken verwendet.

Wird fur die Diagnose und Behandlung von Lebertumoren entwickelt. Wird als
Mikrokigelchen verabreicht.

Wird in der Krebsbrachytherapie (Prostata und Gehirn) eingesetzt, aber auch
diagnostisch zur Beurteilung der Filtrationsrate der Nieren und zur Diagnose von
tiefen Beinvenenthrombosen. Es wird auch haufig in Radioimmuno-Assays
verwendet, um das Vorhandensein von Hormonen in winzigen Mengen
nachzuweisen.

Weit verbreitet in der Behandlung von Schilddriisenkrebs und in der Bildgebung der
Schilddruse; aulRerdem in der Diagnose von Leberfunktionsstérungen,
Nierendurchblutung und Harnwegsobstruktionen. Ein starker Gammastrahler, der
jedoch fir die Betatherapie verwendet wird.

Wird in Form von Drahten zur Verwendung als interne Strahlenquelle fiir die
Krebsbehandlung geliefert (wird eingesetzt und dann entfernt), z. B. bei
Prostatakrebs. Starker Betastrahler fir die Brachytherapie mit hoher Dosisleistung.
Wird in Studien Uber den Eisenstoffwechsel in der Milz verwendet.

Wird flr die TAT bei Krebserkrankungen oder die Alpha-Radioimmuntherapie
verwendet, wobei die Zerfallsprodukte Bi-212 (1 h) und Po-212 (0,3 us) die
Alphateilchen liefern. Wird insbesondere bei Melanomen, Brustkrebs und
Eierstockkrebs eingesetzt. Die Nachfrage ist steigend. Wird in der Peptidrezeptor-
Radionuklidtherapie (PRRT) verwendet.

Lu-177 gewinnt zunehmend an Bedeutung, da es gerade genug Gammastrahlung
fur die Bildgebung abgibt, wahrend die Betastrahlung die Therapie kleiner (z. B.
endokriner) Tumore Ubernimmt. Seine Halbwertszeit ist lang genug, um eine
ausgekligelte Vorbereitung fur den Einsatz zu ermdglichen. Es wird in der Regel
durch Neutronenaktivierung von natirlichen oder angereicherten Lutetium-176-
Targets oder indirekt durch Neutronenbestrahlung von Yb-176 erzeugt.

Wird als "Elternteil" in einem Generator zur Herstellung von Technetium-99m
verwendet.

Wird zur Herstellung von Brachytherapie-Dauerimplantaten flr Prostatakrebs im
Frihstadium verwendet. Sendet weiche Rdntgenstrahlen aus.

Wird bei der Behandlung von Polycythemia vera (ibermaRige rote Blutkérperchen)
verwendet. Betastrahler.

Wird fur die Bestimmung von austauschbarem Kalium im koronaren Blutfluss
verwendet.

Wird fUr die TAT-Brachytherapie verwendet, lagert sich im Knochen ein und sendet
weiche Réntgenstrahlen aus.
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Radionuklid HWZ Anwendungsgebiet

Re-186 3,8d Wird zur Schmerzlinderung bei Knochenkrebs verwendet. Beta-Strahler mit
schwacher Gammastrahlung fur die Bildgebung.

Re-188 17 h Wird zur Beta-Bestrahlung von Koronararterien durch einen Angioplastie-Ballon
verwendet.

Sm-153 47 h Sm-153 ist sehr wirksam bei der Linderung von Schmerzen bei sekundaren
Krebserkrankungen, die sich im Knochen festgesetzt haben; wird als Quadramet
verkauft. Auch sehr wirksam bei Prostata- und Brustkrebs. Beta-Strahler.

Sc-47 45d Sc-47 hat ahnliche Eigenschaften wie Lu-177 und kann zur Therapie oder Diagnose
eingesetzt werden. Es wird durch Bestrahlung von Calcium-46 erzeugt, wobei Ca-47
entsteht, das zu Sc-47 zerfalit.

Se-75 120d Wird in Form von Seleno-Methionin verwendet, um die Produktion von
Verdauungsenzymen zu untersuchen.

Na-24 15h Fdr Untersuchungen der Elektrolyte im Kérper.

Sr-89 50 d* Sehr wirksam bei der Linderung der Schmerzen von Prostata- und Knochenkrebs.
Beta-Strahler.

Tc-99m 6h Wird insbesondere zur Darstellung des Skeletts und des Herzmuskels verwendet,
aber auch fur Gehirn, Schilddrise, Lunge (Durchblutung und Beliiftung), Leber, Milz,
Niere (Struktur und Filtrationsrate), Gallenblase, Knochenmark, Speichel- und
Tranendrusen, Herzblutgefal3, Infektionen und zahlreiche medizinische
Spezialuntersuchungen. Wird in einem Generator aus Mo-99 hergestellt. Das
haufigste Radioisotop flir die Diagnose, das tber 80 % der Scans ausmacht.

Th-227 18,7 d Wird flr TAT verwendet, zerfallt zu Ra-223.

Xe-133 5d* Wird fir Untersuchungen der Lungenbeliiftung verwendet.

Yb-169 32d Wird fir Liquoruntersuchungen im Gehirn verwendet.

Yb-177 1,9h Mutternuklid von Lu-177, hergestellt durch Neutronenbestrahlung von Yb-176.

Y-90 64 h* Wird fiir die Krebsbrachytherapie und als Silikatkolloid zur Schmerzlinderung bei

Arthritis in groReren Synovialgelenken verwendet. Reiner Betastrahler und von
wachsender Bedeutung in der Therapie, insbesondere bei Leberkrebs.

Quelle: Modifiziert nach (WNA, 2023)

Tabelle 10-11: Zyklotron-Radioisotope

Radionuklid | HWZ Anwendungsgebiet

Ac-235 10d Wird fiir TAT verwendet, insbesondere bei Prostatakrebs.

As-211 7.2h Verwendung fir TAT.

Bi-213 46 min Wird fiir TAT verwendet.

C-11, N-13, =1h Diese FPositronenstrahler werden in der PET zur Untersuchung der

015, F18 Gehirnphysiologie und -pathologie eingesetzt, inshesondere zur
Lokalisierung von epileptischen Herden sowie bei Demenz-, Psychiatrie-
und Meurophamakologiestudien. Auch in der Kardiologie spielen sie eine
wichtige Rolle. F-18 in FDG (Fluordesoxyglukose) ist sehr wichtig fir die
Erkennung von Krebserkrankungen und die Uberwachung des Fortschritts
ihrer Behandlung mit Hilie der FET geworden.

Co-57 272 d Wird als Marker zur Schatzung der Organgréfe und fir In-vitro-
Diagnosekits venvendet.

Cu-64 13h Wird zur Untersuchung genetischer Krankheiten, die den
Kupferstofiwechsel begintrachtigen, wie z. B. die Wilson-Krankheit und die
Menke-kKrankheit, fir die PET-Bildgebung von Tumoren und fir die
Krebstherapie verwendet.

Cu-67 264 Betastrahler, wird in der Therapie eingesetzt.

F-13 110 min als FLT (Fluorothymidin), F-misao (Fluoromisonidazol), 18F-Cholin: Es

zerfallt mit Positronenemission und wird daher als Tracer mit PET zur
Darstellung bosartiger Tumare vervendet.
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Radionuklid & HWZ Anwendungsgebiet

Ga-67 T3 h Wird fir die Tumordarstellung und die Lokalisierung von entz[]hdlichen
Lasionen (Infektionen) verwendst.

Ga-68 68 min FPuositronenstrahler, der in PET- und PET-CT-Geraten verwendet wird.
Wird in einem Generator aus Germanium-568 gewonnen.

Ge-68 27d Wird als Ausgangsstoff in einem Generator zur Herstellung von Ga-63
verwendet.

In-111 28d Wird fiir spezielle diagnostische Untersuchungen verwendst, z. B.

Gehirnuntersuchungen, Infektionen und Darmtransituntersuchungen.
Auch zur Lokalisierung von Blutgennnseln, Entziindungen und seltensn

Krebsarten.

1-123 13h Es wird zunehmend zur Diagnose der Schilddrisenfunktion vervendet
und ist ein Gammastrahler ohne die Betastrahlung von 1-131.

I-124 42d Tracer, mit lAngerer Lebensdauer als F-18, ein Viertel der Zerfalle sind

FPositronenemissionen, daher Verwendung mit PET. Wird auch zur
Darstellung der Schilddrise mit PET venvendet.

Kr-81m 13 aus Rubidium-31 {4.6 Stunden); Mit Kr-81m-Gas lassen sich funkiionelle
Sekunden Bilder der Lungenbeliftung erstzllen, z. B. bei Asthmapatienten, und fir
die Frihdiagnose von Lungenerkrankungen und -funktionen.

Rb-82 1,26 min Prakiisches PET-Mittel fiir die Herzmuskelperfusionsbildgebung.

Sr-82 2hd Wird als Ausgangsstoff in einem Generator zur Herstellung von Rb-32
venwendet.

TI-204 Tih Wird zur Diagnose koronarer Herzkrankheiten, anderer Herzerkrankungen

wie Herzmuskeltod und zur Lokalisierung von niedriggradigen
Lymphomen verwendet. Es ist der am haufigsten venwendete Ersatz fir
Technetium-89 bei Herzbelastungsiesis.

Quelle: (WNA, 2023)
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Anhang lll. Dosisabschatzungen

Tabelle 10-12: Berechnung der duBeren Exposition im Normalbetrieb
Radionuklid | Beriicksichtigte DK DK DK C Eext
Tochternuklide | (EPA, 2019) | (Brenk, 2012) (Max)

(uSv/h)/(Bg/g) | (uSv/h)/(Bqg/g) | (uSv/h)/(Bg/g)| Baqglkg pSvi/a
Ac-228 0,155 0,163 0,163 27,98 4,56
Ag-110m Ag110 0,499 0,487 0,499 1,68 0,84
Ag-111 0,004 0,004 0,004 14,63 0,06
Am-241 0,001 0,001 0,001 4,53 0,006
Ba-133 0,056 0,052 0,056 1,32 0,07
Ba-140 0,029 0,344 0,344 7,04 2,42
Be-7 0,008 0,008 0,008 251,85 2,09
Bi-212 Po12+TI08 0,020 0,228 0,228 101,02 23,07
Bi-214 Po14+TI10 0,282 0,148 0,282 7,79 2,19
Cd-109 Ag109m 0,001 0,001 0,001 22,97 0,02
Ce-139 0,018 0,016 0,018 0,96 0,02
Ce-141 0,009 0,008 0,009 2,47 0,02
Ce-143 0,042 0,039 0,042 3,25 0,14
Ce-144 Pr-144m+Pr-144 0,010 0,013 0,013 17,49 0,23
Cm-242 0,000 0,000 0,000 0,00 0,000
Cm-24344 0,017 0,015 0,017 0,00 0,000
Co-57 0,014 0,013 0,014 0,12 0,002
Co-58 0,172 0,170 0,172 1,66 0,29
Co-60 0,475 0,465 0,475 0,12 0,06
Cr-51 0,005 0,005 0,005 5,75 0,03
Cs-134 0,272 0,269 0,272 0,12 0,03
Cs-136 0,381 0,379 0,381 1,65 0,63
Cs-137 Ba137m 0,098 0,102 0,102 3,00 0,31
Eu-152 0,207 0,198 0,207 3,1 0,64
Eu-154 0,225 0,221 0,225 2,16 0,48
Eu-155 0,005 0,004 0,005 3,72 0,02
Fe-59 0,223 0,219 0,223 3,35 0,75
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216+Pb-212+Bi-
212+Po-212+Tl-
208

Radionuklid | Beriicksichtigte DK DK DK C Eext
Tochternuklide | (EPA, 2019) | (Brenk, 2012) (Max)

(uSv/h)/(Bd/g) | (uSv/h)/(Bqlg) | (uSv/h)/(Bg/g)| Baglkg uSv/a

Hg-203 0,036 0,032 0,036 1,22 0,04
[-123 0,020 0,019 0,020 9,78 0,20
[-125 0,000 0,000 0,000 0,00 0,00
I-131 0,062 0,059 0,062 48,47 2,99
[-132 0,404 0,402 0,404 8,52 3,44
In-111 Cd-111m 0,056 0,052 0,056 2,97 0,17
K-40 0,031 0,029 0,031 164,81 5,08
La-140 0,440 0,427 0,440 3,07 1,35
Lu-177 0,005 0,004 0,005 194,88 0,88
Lu-177m Hf-177m + Lu- 0,405 0,235 0,405 1,22 0,49

177

Mn-54 0,149 0,148 0,149 1,68 0,25
Mo-99 Tc-99m 0,037 0,046 0,046 6,29 0,29
Na-22 0,396 0,389 0,396 2,20 0,87
Nb-95 0,135 0,134 0,135 1,66 0,22
Nd-147 0,019 0,018 0,019 4,50 0,09
Np-239 0,023 0,020 0,023 3,99 0,09
Pa-234m 0,004 0,002 0,004 87,07 0,34
Pb-210 Bi-210+Po-210 0,000 0,000 0,000 76,03 0,02
Pb-212 Bi12+P0o12+TI08 0,224 0,580 0,580 8,04 4,66
Pb-214 Bi14+P0o14+TI10 0,158 0,158 0,158 324,37 51,24
Pm-151 0,051 0,048 0,051 6,19 0,31
Pu-236 0,000 0,010 0,010 0,00 0,00
Pu-238 0,000 0,000 0,000 0,23 0,00
Pu-239 U-235m 0,000 0,000 0,000 0,00 0,00
Pu-240 0,000 0,000 0,000 0,13 0,00

Ra-224 Rn-220+Po- 0,211 0,718 0,718 301,00 216,21
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Radionuklid | Beriicksichtigte DK DK DK C Eext
Tochternuklide | (EPA, 2019) | (Brenk, 2012) (Max)
(uSv/h)/(Bg/g) | (uSv/h)/(Bqlg) | (uSv/h)/(Bg/g) Bq/kg HSv/a
Ra-226 Rn-222+Po-218+ 0,321 0,430 0,430 29,41 12,64
Pb-214+Bi-
124+Po-214
Ra-228 Ac28 0,155 0,489 0,489 25,54 12,49
Re-186 0,002 0,002 0,002 0,00 0,000
Ru-103 Rh-103m 0,083 0,080 0,083 2,44 0,20
Ru-106 Rh-106 0,038 0,045 0,045 14,97 0,67
Sb-124 0,348 0,341 0,348 3,36 1,17
Sb-125 Te-125m 0,071 0,069 0,071 4,89 0,35
Sb-127 Te-127 0,119 0,117 0,119 4,16 0,50
Sb-129 Te-129 0,272 0,255 0,272 22,35 6,09
Se-75 0,056 0,053 0,056 0,96 0,05
Sm-153 0,005 0,004 0,005 34,89 0,16
Sn-113 In-113m 0,042 0,080 0,080 1,24 0,10
Sr-85 0,082 0,085 0,085 1,64 0,14
Sr-90 Y-90 0,001 0,000 0,001 1,82 0,00
Tc-99m 0,016 0,014 0,016 580,79 9,27
Te-123 0,000 0,000 0,000 0,15 0,00
Te-129 0,010 0,009 0,010 502,83 5,07
Te-129m Te-129 0,005 0,011 0,011 151,33 1,66
Te-131m Te-131 0,259 0,270 0,270 4,28 1,16
Te-132 1-132 0,031 0,390 0,390 1,19 0,46
Th-228 Ra-224+Rn- 0,275 1,141 1,141 9,15 10,44
220+P0-216 +Pb-
212+Bi-212
+P0o-212+TI-208
Th-230 0,000 0,008 0,008 9,01 0,07
Th-232 Ra-228+Ac- 0,438 2,099 2,099 17,94 37,65
228+Th-228+
Ra-224+Rn-
220+Po-216 +Pb-
212+Bi-212
+P0-212+T1-208
TI-201 0,008 0,007 0,008 8,46 0,07
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Radionuklid | Beriicksichtigte DK DK DK C Eext
Tochternuklide | (EPA, 2019) | (Brenk, 2012) (Max)
(uSv/h)/(Ba/g) | (uSv/h)/(Bqlg) | (uSv/h)/(Bg/g)| Balkg uSv/a
TI-202 0,071 0,069 0,071 1,25 0,09
TI-208 0,674 0,638 0,674 4,63 3,12
U-234 0,000 0,000 0,000 49,49 0,00
U-235 Th-231 0,023 0,020 0,023 2,57 0,06
U-238 Th-234+Pa- 0,005 0,009 0,009 43,64 0,37
234m+Pa-234
Y-88 0,523 0,506 0,523 1,36 0,71
Zn-65 0,108 0,106 0,108 3,89 0,42
Zr-95 Nb-95m+Nb-95 0,194 0,258 0,258 0,68 0,18

Quelle: Autoren

Tabelle 10-13: Berechnung der Inhalationsdosis im Normalbetrieb. Leere Felder: Keine
Daten vorhanden

Radionuklid Lungen-abs. Klasse DK(Arbeiter) C Elnh

HSV/Bq Baq/kg MSv/a

Ac-228 F 0,042 27,979 0,0014

Ag-110m M 0,007

Ag-111 M 0,002

Am-241 M 27,000 1,138 0,0369

Ba-133 M 0,002

Ba-140 M 0,003

Be-7 S 0,00005 251,854 0,0000

Bi-212 M 0,039 101,025 0,0047

Bi-214 M 0,021 7,790 0,0002

Cd-109 F 0,010

Ce-139 M 0,001

Ce-141 M 0,003

Ce-143 M 0,001

Ce-144 M 0,029 2,493 0,0001

248



Radioaktivitat in Klarschlamm - Erfassung des aktuellen Forschungsstandes unter Einbindung der

Messdaten der IMIS-Datenbank: Abschlussbericht Oko-Institut eV.
Radionuklid Lungen-abs. Klasse DK(Arbeiter) C Elnh

HSv/Bq Bqg/kg HSv/a

Cm-242 M 3,850 0,037 0,0002

Cm-243 M 20,000 0,051 0,0012

Cm-244 M 17,100

Co-57 M 0,001 0,120 0,0000

Co-58 M 0,002 0,165 0,0000

Co-60 M 0,017 0,119 0,0000

Cr-51 S 0,000 5,750 0,0000

Cs-134 F 0,010 0,120 0,0000

Cs-136 F 0,002

Cs-137 F 0,007 2,998 0,0000

Eu-152 M 0,027

Eu-154 M 0,035

Eu-155 M 0,005

Fe-59 M 0,003

Hg-203 M 0,001

1-123 F 0,000 9,775 0,0000

1-125 F 0,007 0,097 0,0000

1-131 F 0,011 48,473 0,0006

1-132 F 0,000 0,000

In-111 M 0,000 2,971 0,0000

K-40 F 0,003 164,814 0,0006

La-140 M 0,002 0,000

Lu-177 S 0,001 194,884 0,0003

Lu-177m S 0,012 1,222 0,0000

Mn-54 M 0,001 0,213 0,0000

Mo-99 M 0,001

Na-22 F 0,002

Nb-95 M 0,001

Nd-147 S 0,002

Np-239 M 0,001
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Radionuklid Lungen-abs. Klasse DK(Arbeiter) C Elnh
HSv/Bq Bqg/kg HSv/a
Pa-234m 0 0,000 87,067 0,0000
Pb-210 M 3,210 76,032 0,2929
Pb-212 M 0,064 8,038 0,0006
Pb-214 M 0,014 324,368 0,0053
Pm-151 S 0,001 0,000
Pu-236 M 15,100 0,715 0,0130
Pu-238 M 30,000 0,230 0,0083
Pu-239 M 32,000 0,231 0,0089
Pu-240 M 32,000 0,131 0,0050
Ra-224 M 2,450 301,000 0,8849
Ra-226 M 5,340 29,408 0,1884
Ra-228 M 21,700 25,541 0,6651
Re-186 M 0,001 2,540 0,0000
Ru-103 M 0,002 0,536 0,0000
Ru-106 M 0,035 4,491 0,0002
Sb-124 M 0,002 0,175 0,0000
Sb-125 M 0,002 0,0000
Sb-127 M 0,001 0,0000
Sb-129 M 0,000 0,0000
Se-75 M 0,001 0,956 0,0000
Sm-153 M 0,001 34,890 0,0000
Sn-113 M 0,002 0,000 0,0000
Sr-85 M 0,001 0,000 0,0000
Sr-90 M 0,079 1,824 0,0002
Tc-99m M 0,000 580,792 0,0000
Te-123m M 0,001 0,147 0,0000
Te-129 M 0,000 0,000 0,0000
Te-129m M 0,002 0,000 0,0000
Te-131m M 0,002 0,000 0,0000
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Radionuklid Lungen-abs. Klasse DK(Arbeiter) C Elnh
HSv/Bq Bqg/kg HSv/a
Te-132 M 0,003 0,504 0,0000
Th-228 S 34,400 9,150 0,3777
Th-230 S 7,390 9,010 0,0799
Th-232 S 48,200 17,937 1,0375
TI-201 F 0,000 273,867 0,0000
TI-202 F 0,000 0,166 0,0000
TI-208 0 0,000 4,627 0,0000
U-234 M 6,860 49,490 0,4074
U-235 M 7,250 2,575 0,0224
U-238 M 5,710 43,644 0,2990
Y-88 S 0,003 0,000
Zn-65 M 0,003 0,000
Zr-95 M 0,004 0,680 0,0000
Quelle: Autoren
Tabelle 10-14: Berechnung der dueren Exposition im Ereignisfall
Halbwertszeit DK(Max) C Eext
Tage uSv/h je Bglg Baq/kg uSv
Ac-228 0,26 0,163 0,000 0,0000
Ag-110m 249,80 0,499 6,637 0,0004
Ag-111 7,50 0,004 36,853 0,0000
Am-241 1,58E+05 0,001 18,122 0,0000
Ba-133 3,84E+03 0,056 5,269 0,0000
Ba-140 12,80 0,344 21,490 0,0009
Be-7 53,20 0,00829 105,526 0,0001
Bi-212 0,04 0,228 0,0000
Bi-214 0,01 0,282 0,0000
Cd-109 462,60 0,001 91,181 0,0000
Ce-139 137,60 0,018 3,725 0,0000
Ce-141 32,50 0,009 8,872 0,0000
Ce-143 1,38 0,042 1,047 0,0000
Ce-144 285,00 0,013 69,113 0,0001
Cm-242 162,90 0,000 0,0000
Cm-243 1,10E+04 0,017 0,0000
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Halbwertszeit DK(Max) C Eext
Tage uSv/h je Bglg Bq/kg HuSv
Cm-244 6,57E+03 0,000 0,0000
Co-57 271,80 0,014 5,344 0,0000
Co-58 70,90 0,172 6,338 0,0001
Co-60 1,94E+03 0,475 11,635 0,0007
Cr-51 27,70 0,005 46,701 0,0000
Cs-134 767,03 0,272 10,864 0,0004
Cs-136 13,00 0,381 5,053 0,0002
Cs-137 1,10E+04 0,102 14,176 0,0002
Eu-152 4,93E+03 0,207 12,428 0,0003
Eu-154 3,14E+03 0,225 8,610 0,0002
Eu-155 1,75E+03 0,005 14,844 0,0000
Fe-59 44,50 0,223 12,389 0,0003
Hg-203 46,60 0,036 4,533 0,0000
[-123 0,55 0,020 0,0000
[-125 59,40 0,000 0,0000
1-131 8,00 0,062 8,853 0,0001
1-132 0,10 0,404 0,000 0,0000
In-111 2,80 0,056 1,149 0,0000
K-40 4,75E+11 0,031 215,359 0,0008
La-140 1,68 0,440 1,557 0,0001
Lu-177 6,60 0,005 26,290 0,0000
Lu-177m 160,30 0,405 0,0000
Mn-54 312,10 0,149 6,639 0,0001
Mo-99 2,75 0,046 7,126 0,0000
Na-22 949,65 0,396 8,783 0,0004
Nb-95 35,00 0,135 6,009 0,0001
Nd-147 11,00 0,019 13,126 0,0000
Np-239 2,40 0,023 3,765 0,0000
Pa-234m 0,28 0,004 0,0000
Pb-210 8,11E+03 0,000 735,685 0,0000
Pb-212 0,44 0,580 0,012 0,0000
Pb-214 0,02 0,158 0,0000
Pm-151 28,40 0,051 21,919 0,0001
Pu-236 1,06E+03 0,010 0,0000
Pu-238 3,20E+04 0,000 0,0000
Pu-239 8,77E+06 0,000 0,0000
Pu-240 2,41E+06 0,000 0,0000
Ra-224 3,60 0,718 0,0000
Ra-226 5,84E+05 0,430 67,613 0,0035
Ra-228 2,12E+03 0,489 0,0000
Re-186 3,75 0,002 0,0000
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Halbwertszeit DK(Max) C Eext
Tage HSv/h je Bglg Bqg/kg uSv

Ru-103 39,30 0,083 8,950 0,0001
Ru-106 372,60 0,045 59,321 0,0003
Sb-124 60,20 0,348 12,699 0,0005
Sb-125 1,02E+03 0,071 19,491 0,0002
Sb-127 3,90 0,119 6,849 0,0001
Sb-129 0,18 0,272 0,000 0,0000
Se-75 119,60 0,056 5,855 0,0000
Sm-153 1,93 0,005 0,0000
Sn-113 115,10 0,080 4,806 0,0000
Sr-85 64,80 0,085 6,199 0,0001
Sr-90 1,05E+04 0,001 0,000 0,0000
Tc-99m 6,00 0,016 9,905 0,0000
Te-123m 119,50 0,000 4,826 0,0000
Te-129 0,05 0,010 0,000 0,0000
Te-129m 33,60 0,011 546,007 0,0007
Te-131m 30,00 0,270 15,246 0,0005
Te-132 76,30 0,390 4,533 0,0002
Th-228 693,98 1,141 0,0000
Th-230 2,74E+07 0,008 0,0000
Th-232 5,11E+12 2,099 16,073 0,0040
TI-201 3,04 0,008 10,834 0,0000
TI-202 12,20 0,071 3,771 0,0000
TI-208 0,00 0,674 0,000 0,0000
U-234 9,13E+07 0,000 0,167 0,0000
U-235 2,56E+11 0,023 11,379 0,0000
U-238 1,64E+12 0,009 0,005 0,0000
Y-88 106,60 0,523 5,250 0,0003
Zn-65 244,20 0,108 15,333 0,0002
Zr-95 64,00 0,258 11,382 0,0004

Quelle: Autoren

Tabelle 10-15: Berechnung der Inhalationsdosis im Ereignisfall

Halbwertszeit Lungen- DK(Arbeiter) C Einh
Tage Abs.-Klase uSv/Bq Bq/kg uSV

Ac-228 0,26 F 0,042 0,000 0,0000
Ag-110m 249,80 M 0,007 6,637 0,0000
Ag-111 7,50 M 0,002 36,853 0,0000
Am-241 158080,20 M 27,000 18,122 0,0587
Ba-133 3835,13 M 0,002 5,269 0,0000
Ba-140 12,80 M 0,003 21,490 0,0000
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Halbwertszeit Lungen- DK(Arbeiter) C Einh
Tage Abs.-Klase HSVIBq Bq/kg HSV
Be-7 53,20 S 0,00005 105,526 0,0000
Bi-212 0,04 M 0,039 0,0000
Bi-214 0,01 M 0,021 0,0000
Cd-109 462,60 F 0,010 91,181 0,0001
Ce-139 137,60 M 0,001 3,725 0,0000
Ce-141 32,50 M 0,003 8,872 0,0000
Ce-143 1,38 M 0,001 1,047 0,0000
Ce-144 285,00 M 0,029 69,113 0,0002
Cm-242 162,90 M 3,850 0,0000
Cm-243 10957,50 M 20,000 0,0000
Cm-244 6574,50 M 17,100 0,0000
Co-57 271,80 M 0,001 5,344 0,0000
Co-58 70,90 M 0,002 6,338 0,0000
Co-60 1935,83 M 0,017 11,635 0,0000
Cr-51 27,70 S 0,000 46,701 0,0000
Cs-134 767,03 F 0,010 10,864 0,0000
Cs-136 13,00 F 0,002 5,053 0,0000
Cs-137 10957,50 F 0,007 14,176 0,0000
Eu-152 4930,88 M 0,027 12,428 0,0000
Eu-154 3141,15 M 0,035 8,610 0,0000
Eu-155 1753,20 M 0,005 14,844 0,0000
Fe-59 44,50 M 0,003 12,389 0,0000
Hg-203 46,60 M 0,001 4,533 0,0000
[-123 0,55 F 0,000 0,0000
I-125 59,40 F 0,007 0,0000
1-131 8,00 F 0,011 8,853 0,0000
[-132 0,10 F 0,000 0,000 0,0000
In-111 2,80 M 0,000 1,149 0,0000
K-40 4,75E+11 F 0,003 215,359 0,0001
La-140 1,68 M 0,002 1,557 0,0000
Lu-177 6,60 S 0,001 26,290 0,0000
Lu-177m 160,30 S 0,012 0,0000
Mn-54 312,10 M 0,001 6,639 0,0000
Mo-99 2,75 M 0,001 7,126 0,0000
Na-22 949,65 F 0,002 8,783 0,0000
Nb-95 35,00 M 0,001 6,009 0,0000
Nd-147 11,00 S 0,002 13,126 0,0000
Np-239 2,40 M 0,001 3,765 0,0000
Pa-234m 0,28 0 0,000 0,0000
Pb-210 8108,55 M 3,210 735,685 0,2834
Pb-212 0,44 M 0,064 0,012 0,0000
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Halbwertszeit Lungen- DK(Arbeiter) C Einh
Tage Abs.-Klase uSv/Bq Bq/kg uSv
Pb-214 0,02 M 0,014 0,0000
Pm-151 28,40 S 0,001 21,919 0,0000
Pu-236 1059,23 M 15,100 0,0000
Pu-238 3,20E+04 M 30,000 0,0000
Pu-239 8,77TE+06 M 32,000 0,0000
Pu-240 2,41E+06 M 32,000 0,0000
Ra-224 3,60 M 2,450 0,0000
Ra-226 5,84E+05 M 5,340 67,613 0,0433
Ra-228 2118,45 M 21,700 0,0000
Re-186 3,75 M 0,001 0,0000
Ru-103 39,30 M 0,002 8,950 0,0000
Ru-106 372,60 M 0,035 59,321 0,0002
Sb-124 60,20 M 0,002 12,699 0,0000
Sb-125 1022,70 M 0,002 19,491 0,0000
Sb-127 3,90 M 0,001 6,849 0,0000
Sb-129 0,18 M 0,000 0,000 0,0000
Se-75 119,60 M 0,001 5,855 0,0000
Sm-153 1,93 M 0,001 0,0000
Sn-113 115,10 M 0,002 4,806 0,0000
Sr-85 64,80 M 0,001 6,199 0,0000
Sr-90 10519,20 M 0,079 0,000 0,0000
Tc-99m 6,00 M 0,000 9,905 0,0000
Te-123m 119,50 M 0,001 4,826 0,0000
Te-129 0,05 M 0,000 0,000 0,0000
Te-129m 33,60 M 0,002 546,007 0,0001
Te-131m 30,00 M 0,002 15,246 0,0000
Te-132 76,30 M 0,003 4,533 0,0000
Th-228 693,98 S 34,400 0,0000
Th-230 2,74E+07 S 7,390 0,0000
Th-232 511E+12 S 48,200 16,073 0,0930
TI-201 3,04 F 0,000 10,834 0,0000
TI-202 12,20 F 0,000 3,771 0,0000
TI-208 0,00 0 0,000 0,000 0,0000
U-234 9,13E+07 M 6,860 0,167 0,0001
U-235 2,56E+11 M 7,250 11,379 0,0099
U-238 1,64E+12 M 5,710 0,005 0,0000
Y-88 106,60 S 0,003 5,250 0,0000
Zn-65 244,20 M 0,003 15,333 0,0000
Zr-95 64,00 M 0,004 11,382 0,0000

Quelle: Autoren
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