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Zusammenfassung

Aufgabe dieser Arbeit war es, einen Uberblick tiber das weltweite Vorkommen des radio-
aktiven Isotope§°Sr zu schaffen, sein Migrationsverhalten im Boden zu untersuchen und
eine Abschétzung der Folgesdosis fur Personen in der nérdlichen Ukraine liefern zu kdnnen.
Hierzu wurden Boden- und Lebensmittelproben aus Niedersachsen und der Ukraine unter-
sucht.

Gefundene Depositionsdichten d®Sr in niedersachsischen Béden von ca. 1000 B¢ m

sind typisch fur die aus dem Fallout der Kernwaffentests emittierten und in der gemafigten
Zone der nordlichen Halbkugel deponierten flachenbezogenen Aktivitat. Durch einen Ver-
gleich der Tiefenverlaufe der niederséchsischen Boden mit Bodenparametern ist eine Inter-
pretation des Migrationsverhaltens V#sr méglich. Es hat sich gezeigt, dass die Verteilung
von ?9Sr von folgenden Parametern abhéngt: Durchwurzelung, Tongehalt sowie dem Vorhan-
densein von Stau- und Grundwasser.

Die untersuchten Bodenproben aus der nordlichen Ukraine weisen um den Faktor 3 (Zone 3)
bis zu Faktor 30 (Zone 2) héhere Depositionsdichten auf als die niederséachsischen Bdden,
bedingt durch den Tschernboylunfall. Um eine mdgliche Wiederbesiedlung der offiziell eva-
kuierten Zone 2 diskutierten zu kdnnen, muss eine Abschatzung der Strahlenexposition der
Bevélkerung erfolgen. Dies geschieht fiir d8Sr durch Modellierung der Ingestion mit Hil-

fe von spezifischen Aktivitaten in Lebensmitteln und von Verzehrsgewohnheiten in der Zone
2 lebender Menschen. Die Summe der Strahlenexposition dd8&hund!3’Cs wird nach

dieser Arbeit auf knapp tiber 1 mSv’aabgeschétzt, wobei ein Drittel der Exposition durch

die Ingestion vorPYSr erfolgt. Der Hauptanteil wird dabei von dem Grundnahrungsmittel
Kartoffel bewirkt. Das Ergebnis verdeutlicht, dass bei der Frage der Wiederbesiedlung die
Exposition durcl°Sr mit einzubeziehen ist. Wegen der Uberschreitung des Grenzwertes der
zusétzlichen jahrlichen effektiven Dosis flir die Bevélkerung fur Anlagen und Einrichtungen
von 1 mSv kann eine Wiederbesiedlung der Zone 2 nicht empfohlen werden.

Zusétzlich zu diesem Ergebnis wurde mit Hilfe einer Monte-Carlo-Simulation die Verteilung
der Strahlenexposition fir die Bevolkerung der Zone 2 simuliert. Die Simulation ergibt ei-
ne logarithmische Normalverteilung mit einem Erwartungswert von 0,6 m$ygeometr.
StadAbw. 1,8). Uber 10 % der Bewohner der Zone 2 erhalten nach dieser Verteilung allein
durch®°Sr eine zuséatzliche Dosis von mehr als 1 mSv im Jahr. Die Betrachtung der Vertei-
lung zeigt, dass eine Einbeziehung von Verteilungen grundsatzlich sinnvoll und notwendig
ist, da sonst bei Verwendung eines Punktschétzers die Strahlenexposition fur einen Grof3teil
der Bevdlkerung unterschatzt werden kdnnte.
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Abstract

The Task of this work was to produce an overview of the world-wide occurrence of the ra-
dioactive isotop&°Sr, to examine its migration behavior in soil and to provide an estimation
of radiation exposure of people living in the northern Ukraine. For this purposes soil samples
of Lower Saxony and food samples from Ukraine were examined.

Deposition densities d°Sr from nuclear weapons tests found in soils of Lower Saxony of
approx. 1000 Bqg m? are typical for deposited surface-related activity, in the moderate zone
of the northern hemisphere. An interpretation of the migration behaviétSsfis possible

by comparison of the depth profiles of the soils from Lower Saxony with soil parameters. It
is shown that the distribution 8PSr depends on the following parameters: root penetration,
clay content and the presence of back- and groundwaters.

As a consequence of the Chernobyl accident the examined soil samples from the northern
Ukraine show 3 times higher deposition densities for zone 3 and 30 times higher deposition
densities for zone 2 than the soils of Lower Saxony. In order to discuss a possible resettlement
of the officially evacuated zone 2 it is necessary to estimate the possible radiation exposure
of the population. This can be achieved by calculating the ingestion dose of people linving
in zone 2 from the activity concentrations in food items and consumption rates. The sum of
the radiation exposure frofSr and'3’Cs is estimated to a little over 1 mSv’a with one

third of the exposure resulting from the ingestion®8®r. The main part is caused by the
basic food potato. The result demonstrates that the exposur€$&mhas to be included in
considerations of resettlement. As the limit value of the additional annual effective dose for
the population of 1 mSv is exceeded, resettlement of zone 2 can not be recommended.

Additionally to this result, the distribution of the radiation exposure of the population in
zone 2 was simulated with help of a Monte-Carlo-simulation. The simulation results in a
logarithmic-normal distribution with an expectation value of 0.6 mS¥(@eometr. standard
deviation 1.8). According to this distribution, more than 10 % of the inhabitants from zone 2
receive more than 1 mSv per year exclusively fffl8r. The exercise of the dose distribution
shows that this method is principally meaningful and necessary, as radiation exposures for a
majority of the population could be underestimated when using a point estimator.

keywords

Strontium-90, soil, migration, transfer, dose modelling, radiation exposure, Chernobyl,
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1 Grundlagen

1.1 EinfGhrung

Strontium gehért mit einer 8sKonfiguration zu den Erdalkalimetallen. Mit 0,014 Gewichts-
prozenten der Erdkruste findet man es in der Natur hauptsachlich als Strontionatd€O
Coelestin SrS@ Elementares Strontium wird durch Schmelzflusselektrolyse vor, $el
wonnen. Das silberweisse Metall bedeckt sich an Luft schnell mit einer Oxidschicht, die aber
infolge der Wasserldslichkeit des Oxids keinen Schutz bietet. Anwendung findet das Stron-
tium meist als Nitrat bei rotbrennenden Feuerwerkskorpern oder Leuchtfeuern (bengalische
Feuer; 650-600 nm) oder zur Herstellung von Farbbildréhren. Strontiumsalze &hneln in ih-
rem Verhalten den Calciumsalzen, weisen aber zumeist noch niedrigere Loslichkeitsprodukte
(SrCQ; 11019 CaC®; 0.87.10°8; SrSQ 3-10°7; CaSQ 6.1:10 ° in mol? L=2 bei 25°C)

auf. Die Nitrate, Chloride und Oxide sind wie bei allen Erdalkalimetallen gut I6slich. Als
einzige tritt die hochste Oxidationsstufe +11 auf [Jan95, Hol85].

Vom Element Strontium sind vier stabile Isotope, A4 -Strahler und 13" -Strahler be-

kannt. Die vier Stabilen sin®'Sr (0,56%) 85Sr (9,86%) 87Sr (7%) und®eSr (85,58%).

Durch den Zerfall des primordialen radioaktiv&Rb ist das’Sr in einigen Béden angerei-

chert, was zur geologischen Altersbestimmung dient. Je hoher das Sr/Rb-Verhaltnis ist, desto
alter ist die Probe. Das héchste nach dieser Methode an einem Steinmeteoriten erhaltene
Alter betragt mehrere Milliarden Jahre [Hol85].



1 Grundlagen

Von den ™ -Strahlern sind die einzig dosisrelevanten Isot8f@r und®°Sr , die durch
Spontanspaltung voff8U in nicht detektierbaren Mengen und durch kiinstliche Kernspal-
tung in deutlich gréReren Mengen in die Umwelt gelangt sfif8r zerféllt dabei mit ei-

ner Halbwertszeit von 50,5 Tagen zum stabf&y und °°Sr mit einer Halbwertszeit von
28,6 Jahren mit einer Betamaximalenergie von 0,546 MeV und einer Durchschnittsener-
gie von 0,196 MeV zum TochternuklifY. Die Halbwertszeit dieses Nuklides ist mit 64,1
Stunden (2,67 Tagen) niedriger und stellt somit ein sdkulares Gleichgewicht (Kapitel 1.2.1)
dar. Die Betamaximalenergie d&¥ liegt bei 2,282 MeV und die Durchschnittsenergie bei
0,925 MeV [UNS82]. Durch die oberirdischen Kernwaffentests der 60er Jahre und Unfalle
wie Tschernobyl [UNSO0O], Techa River [Tra93] und Windscale [Nie98] wurden die beiden
Nuklide global verteilt. In relevanten Mengen ist jedoch nur noch’88snachweisbar, wel-
ches aufgrund seiner biologischen Wirkung radiologisch zu Giberwachen ist.
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Abbildung 1.1: Nuklidkartenausschnitt [For95] und Zerfallsshema’6®s

Es sind keine biologisch notwendigen Funktionen des Strontium fir den Menschen bekannt.
Dennoch wird es aufgrund seiner @hnlichen physikalischen und chemischen Eigenschaften
zum Calcium vom menschlichen Organismus aufgenommen und innerhalb des Korpers ge-
speichert. Diese Einlagerung des Strontium erfolgt dementsprechend tUberwiegend an den
Calciumlagerstétten - den Knochen und Zahnen [UNS82]. Hierbei liegt das Strontium als
Apatit (Cay(POy)2-Ca(F,Cl,OH)) im mineralischen Teil vor, kann jedoch wieder wie das
Calcium aus den Knochen oder Zahnen entfernt werden. Die biologische Halbwertszeit, die
sich aus der physiologischen und physikalischen ergibt, betragt 3,4 - 20 Jahre je nach Alter,
Korpergrol3e, Erndhrung und Lebensgewohnheit (Mittel 10) [Bit92]. Im Knochen schadigt
radioaktives Strontium durch die Emission der hochenergetischen Elektronen das angren-
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zende Gewebe, insbesondere das rote Knochenmark. Hinzu kommt, dass das Strontium vom
Knochen in bestimmten Bereichen verstéarkt eingelagert wird - ahnlich wie das radioaktive
lod in Schilddrisen - wodurch es zu einer Anreicherung kommt und einer damit verbunde-
nen intensiveren Wirkung auf das umliegende Gewebe. Diese Schadigung der umliegenden
Zellen erhoht die Wahrscheinlichkeit eines irreparablen Schadens und damit die Wahrschein-
lichkeit fir stochastische Schaden wie Knochenkrebs.

Die Hauptquelle fiP°Sr in der Umwelt sind die oberirdischen Kernwaffentest der 60er Jahre,
die mit Eintreten des Test Ban Treety’s gréf3tenteils ein Ende fanden. Bis zum Jahre 1984
wurden ca 8.30' Bq °°Sr freigesetzt, von dem heute nach dem Zerfall noch d8'3Bq
verbleiben. Dreiviertel dieser Aktivitat findet man auf der nérdlichen Halbkugel wieder, da
hier die meisten der oberirdischen Tests stattfantfi8r.kann auch tiber Abwasser und Ab-

luft von kerntechnischen Anlagen in die Umwelt gelangen. Doch sind die Freisetzungsraten
vergleichsweise niedrig, so dass d#r Belastung der Umwelt global durch die oberirdi-
schen Kernwaffentest herrtihrt und nur lokal durch Unfalle erhéht ist [Fil98].

1.2 Betazerfall

Die Wechselwirkung von Betastrahlung mit seiner Umgebung ist gering. Ein Betateilchen
von 3 MeV hat in Luft eine Reichweite von ca. 10 m, ionisiert auf dem Weg allerdings nur
etwa 4 lonenpaare pro Millimeter. Die Ablenkung der Betateilchen durch Sté3e mit Hullen-
elektronen von Atomen ist daflir gro3er als beispielsweisebEilchen, weshalb sie einen

in einer Nebelkammer sichtbaren Zickzack-Kurs zurticklegen. Als Absorptionsmittel fir Be-
tastrahlung nutzt man meist leichte Elemente wie Aluminium. Es reicht aus, die Betastrah-
lung zurtickzuhalten, da die Reichweite in fester Materie gering ist und die Bremsstrahlung
aufgrund der niedrigen Ordnungszahl (Al=13) klein ist. Ein Betazerfall) (beruht auf der
Umwandlung eines Neutrons im Kern zu einem Proton, einem Elektron und einem Antineu-
trino.

n=p+e+Vv (1.1)

Das Proton verbleibt im Kern, sodass die Massenzahl konstant bleibt. Elektron und Anti-
neutrino verlassen das Atom. Die kinetische Energie beider und damit inre Geschwindigkeit
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resultiert aus der Energiedifferenz des Zerfalls. Die nachzuweisende Energie eines Elektrons
kann somit maximal dieser Energiedifferenz entsprechen. Betrachtet man nun viele Zerfal-
le eines Betastrahlers ergibt sich eine Verteilung (Abb. 1.2). M6chte man den Zerfall eines
Betastrahlers beschreiben, kann man lediglich etwas Uber seine Maximalenergie und seine
mittlere Energie aussagen. Ein typisches Spektrum eines Betastrahlers spiegelt die Haufig-
keit bestimmter Energien in einem Bereich wieder [Lie91].
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Abbildung 1.2: Spektrum eines Betastrahleé?P] [K6101]

Betrachtet man nun zwei oder mehr Betastrahler, so tGiberlagern sich die Spektren der einzel-
nen Nuklide und erzeugen ein nur schwer oder gar nicht interpretierbares Gesamtspektrum.
Aus diesem Grunde ist eine Uberlagerung, wenn moglich, zu vermeiden und bedingt oftmals

eine chemische Abtrennung des zu untersuchenden Nuklids von anderen stérenden Nukliden.
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1.2.1 Sakulares Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit des Mutternuklides sehr viel groRer als die Halbwertszeit des Tochter-
nuklides, wie bei dem Pa&?Sr und®®Y, spricht man von einem ,Sakularem Gleichgewicht*.

Erfolgt zur Zeit t=0 eine Abtrennung gilt:

N, = Nl-%-(l—exp‘b't). (1.2)

Setzt man voraus, dass bei sehr grof3er Halbwertszeit des Mutternuklides die Anzahl ihrer

Atome konstant ist, folgt
Nio = Ni. (1.3)

Somit ist die Anzahl der Atome bei Einstellung eines Gleichgewichts lediglich abhangig
von der Zerfallskonstanten des Tochternuklids. Der Verlauf von Abfall des Tochternuklids
bei Fehlen des Mutternuklids und der Aufbau des Tochternuklides nach Abtrennung ist in

folgender Grafik gezeigt:
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Abbildung 1.3: Aufbau und Zerfall des Tochternuklids

Dabei sind nach 7 Halbwertszeiten ca. 99 % des Tochternuklides zerfallen bzw. gebildet.



1 Grundlagen

Im radioaktiven Gleichgewicht gilt:

M — )'l — t1/2(2) (1 4)

N A ty/2(1)

Da furA=dN/dt= A -dN gilt, folgt:

A=Ay (1.5)

Im radioaktiven Gleichgewicht haben also Tochter- und Mutternuklid dieselbe Aktivitat. Die-
se Tatsache kann in der Radioanalytik sehr hilfreich sein: zur Ermittlung von grof3en Halb-
wertszeiten Uber die Nuklidverhaltnisse, Berechnung der Mengenverhéltnisse von Radionu-
kliden, die im radioaktiven Gleichgewicht sind und Berechnung der Menge Mutternuklid aus
Bestimmung des Tochternuklides [Lie91].

1.3 Exposition des Menschen

Um eine Geféahrdung der Bevdlkerung oder bestimmter Bevolkerungsgruppen durch Quellen
ionisierender Strahlung abschatzen zu kdnnen, ist es erforderlich, die Exposition zu ermit-
teln. Fur die Ermittlung der Exposition des Menschen stellt man verschiedene Wege der
Auswirkung radioaktiver Strahlung in Form von Kompartimentmodellen auf. Ein einfaches
und verschiedene Pfade beriicksichtigendes Modell findet man in Berichten von UNSCEAR
(United Nations Commitee on the Effects of Atomizing Radiation) [UNS82, UNS88].
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Das vereinfachte System kann fir verschiedene Aspekte erweitert werden. Zum Beispiel
misste der Ubergang von Nukliden aus der Atmosphére nicht direkt auf die Erdoberflache
erfolgen, sondern kann zunachst auf der Flora zum Liegen kommen, womit auch eine Direkt-
strahlung von den Pflanzen vorlage; und erst anschliel3end erfolgt die Exposition durch den
Weg Uber den Boden oder die Nahrung zum Menschen. Die Exposition setzt sich zusammen
aus der zivilisatorischen und der natirlichen Strahlung. Die natirliche Exposition des Men-
schen ergibt sich aus der Summe der terrestrischen Strahlung, der kosmischen Strahlung, der

Inhalation von Radon und der Ingestion durch Radionuklide.

Tabelle 1.1: Zusammensetzung der natirlichen Strahlenexposition [Fac85]

Expositionsquelle mittlere effektive Dosis
(mSvat)

kosmische Strahlung 0,3

terrestrische Strahlung 0,4

Ingestion von Radionukliden 0,3

Inhalation von Radon 1,1

Summe der natirlichen Strahlenexpositibn 2,1
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1.3.1 Nattrliche Strahlenexposition

Die aul3erste Schicht der Atmosphéare erreicht kontinuierlich ein Gemisch aus galaktischer
und solarer Strahlung, wobei die galaktische Komponente Uberwiegt. Diese primére kosmi-
sche Strahlung besteht tiberwiegend aus Protonen im MeV-Bereich. Durch Wechselwirkun-

gen mit Atomen der Atmosphére entstehen Sekundérteilchen: Photonen, Elektronen, Positro
nen, Neutronen und Myonen. Die Beeinflussung der primaren kosmischen Strahlung durch
das Magnetfeld der Erde ergibt eine Abhangigkeit dieser sekundaren Strahlung mit dem Brei-
tengrad. Der Wert der kosmischen Strahlenexposition ist des weiteren von der geographi-
schen Hohe abhangig und schwankt von 0,3 mSV an Meereshohe bis zu

2 mSv al in 4000 m Hohe (La Paz, Bolivien, Hochste Stadt der Welt) [K6101]. Lokal
schwankt die kosmische Komponente der effektiven Dosis durch den 11 Jahreszyklus der
Sonne um etwa 6-11 % [Fac85].

Der Hauptbestandteil der terrestrischen Strahlung stammt von Radionukliden der Thorium-
und Uranzerfallsreihe sowie vom Kalium-401§'{=1,3109 a), die aufgrund ihrer langen
Halbwertszeiten seit Entstehung des Sonnensystems noch vorhanden sind (primordial) und
somit als quasi stabil geltefK ist fiir den ca. 1 %igen Anteil des Argon an der Luft durch
Betazerfall verantwortlich. Das auf lange Sicht dosisrelevanteste Nt#i@$ von Spaltpro-
zessen oberirdischer Kernwaffentests der 60er Jahre hat im Vergleich dazu keine Bedeutung.
In der terrestrischen Strahlung wird eine wesentliche Ursache fur die lokale Schwankung der
jahrlichen naturlichen Gesamtdosis gesehen. Ein steigender Feuchtgehalt erhéht die Dich-
te des Bodens und verringert durch Absorption yestrahlung die Wirkung. Auch Schnee

und kurzzeitige Wasseransammlungen durch Regen auf der Oberflache reduzieren die Ub-
licherweise in 1 m Ho6he Uber dem Boden gemessene terrestrische Strahlung. Die jahrliche
durchschnittliche effektive Dosis in Deutschland liegt bei 0,4 mS\V[Eac85].

Der groldte Anteil an der nattrlichen Exposition wird von Isotopen des Elementes Radon
gebildet. Es ist ein natirlich radioaktives Edelgas (Z=86), dessen drei Is&tie 22°Rn

und 21°Rn aus den Zerfallsreihen des Uran, Thorium und Actinium stammen. Wichtigstes
Isotop ist mit einer Halbwertszeit von 3,8 Tagen &#&n, welches aus dem Zerfall d&$U
gebildet wird. Durch diffuse und konvektive Transportprozesse gelangt es aus dem Boden in
die Atmosphare. Der Alphastrahler wird durch die Atmung in der Lunge deponiert und fuhrt
dort zur Erh6hung der jahrlichen mittleren effektiven Dosis. Die Inhalation des ubiquitéren
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Radon wurde nach neueren Berechnungsmodellen in den letzten Jahren von 14 in$Sv a
Mittel auf 1,1 mSv a? korrigiert. Damit ergibt sich die in Tabelle 1.1 angegebene jahrliche
Gesamtexposition von 2,1 mSv [Fac85].

1.3.2 Zivilisatorische Strahlenexposition

Die zivilisatorische Strahlenexposition wird in Deutschland zum gréf3ten Teil durch die me-
dizinische Roéntgendiagnostik bedingt, wobei diese Réntgenuntersuchungen in den letzten
Jahren stetig zunehmen. Besonders die Anzahl der dosisintensiven Computertomographien
ist gestiegen. Die mittlere effektive Dosis der Bevolkerung in Deutschland liegt damit durch
medizinische Anwendungen ionisierender Strahlung im Jahr bei 2 mSv. Dies kann jedoch
individuell stark schwanken und ist von der Anzahl der Untersuchungen und dem untersuch-
ten Gewebe abhéngig. Weitere zivilisatorische Quellen wie Emission von Radionukliden aus
Kernkraftwerken und aus Abbrand fossiler Brennstoffe liegen im Bereich einiger uSv und
sind somit vernachlassigbar [K6l01].

Die Summe der naturlichen Strahlenexposition liegt in Deutschland bei 2,1 mSv. Die Schwan-
kung der Exposition ist auf unterschiedliche Breitengrade, Radonkonzentrationen, Bodenbe-
schaffenheiten, Baumaterialien der jeweiligen Orte zurtickzufihren und lokal auf den Son-
nenzyklus und den Feuchtgehalt des Bodens. Den Hauptanteil der zivilisatorischen Expo-
sition liefert die Medizin. Insgesamt liegt der Durchschnitt der jahrlichen Exposition der
Bevolkerung durch natirliche und zivilisatorische Quellen somit bei 4,1 m&vsahwankt

aber stark je nach Individuum durch den medizinisches Einfluss [Fac85].

1.3.3 Die Expositionspfade de2Sr

Das Element Strontium bildet keine leicht flichtigen Verbindungen, womit der Pfad tber
die Atmosphare vorf°Sr zum Gewebe des menschlichen Kérpers vernachlassigt werden
kann. Die Direktstrahlung vom Boden, auch als terrestrische Strahlung bezeichnet, hat bei
reinen Betastrahlern wiZ’Sr und seinem TochternuklfY eine Reichweite von wenigen
Zentimetern. Somit ist der relevanteste Pfad fir die Ermittlung der Exposition des Menschen
die Aufnahme Uber die Nahrung, auch Ingestion genannt.
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1.4 °°Sr Quellen

1.4.1 Naturlicher Antell

90sr wird naturlich fast ausschlieRlich durch die Spontanspaltung des am haufigsten vorkom-
menden Uranisotopes, dé¥Uran (partielle Halbwertszeitsf= 9-10'° a), gebildet, also

ohne Einfluss von Neutronen [Lie91]. Der Anteil des ubiquitaren Urans in der Erdkruste
ist bekannt. So lasst sich die Anzahl der Uranatome in einem Kilogramm Boden abschéat-
zen, wodurch sich mittels der Zerfallskonstanten die Aktivitat efran auf 1,910°°

Bq kg1 schatzen lasst. Die Isobarenausbeute ‘48s basierend auf dem Spontanzerfall
des Uranisotopes liegt bei 6,8 % [For95], woraus sich die spezifische Aktivitat des nattir-
lichen °9Sr auf 1,310°° Bg kg~! berechnen lasst. Dieser Mittelwert ist fiir die (iblichen
radiochemischen Methoden heutzutage fur einen Nachweis zu gering. Auch die massenspek-
trometrischen Methoden, wie die RIMS (Resonanz-lonisations-Massenspektrometrie) sind
mit Nachweisgrenzen im ppt-Bereich nicht dazu in der Lage. Selbst Uranlagerstatten, wie
man sie im Ural findet, weisen keine nachweisbare spezifische AktivitiSarauf [Fil98].
Daraus resultiert, dass natiirlich&Sr nicht detektierbar ist und im Vergleich zu anderen
Quellen rechnerisch so klein ist, dass eine Integration in Dosisberechnungen nicht sinnvoll

ware.

1.4.2 Nicht naturlicher Anteil

Nicht natiirliches anthropogen&Sr stammt aus der Kernspaltung. Je nach Spaltmaterial
schwanken die Spaltausbeute zwischen 2,05 und 5,84 % [Wor83].

Tabelle 1.2: Spaltausbeute #sr [Wor83]

10

prozentuale Spaltausbeute®¥8r durch
Spaltstoff | thermische Spaltung schnelle Spaltung
U-235 5,84 521
Pu-239 2,12 2,05
U-238 - 3,20
Th-232 - 7,66
Mittelwert 3,50
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Der Hauptanteil des weltweit verteilt€ASr stammt von den oberirdischen Kernwaffentests
der 60er Jahre. Mit Abschluss eines Vertrages zur Einstellung der oberirdischen Kernwaf-
fentests 1962, dem sogenannten Test Ban Treaty, zwischen GrofR3britannien, USA und der
UdSSR und seinem Inkrafttreten am 10.10.1963 nahm der jahrliche Zuwachs der globalen
90Sr Deposition drastisch ab und sank schlieRlich sogar bedingt durch die Halbwertszeit des
90sr von 28,6 Jahren [UNS82].
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Abbildung 1.5: Globale zeitliche Depositionverédnderung [Bot99]

Oberirdische Kernwaffentests

Die Anzahl der oberirdischen Kernwaffentest sind von den meisten Landern veroffentlicht
und belaufen sich bis 1986 auf 423 mit einer Sprengkraft von 217 Mt. 90 % der Versuche
(194 Mt) fanden vor dem Eintreten des Nuclear Test Ban Treaty statt. Unter der Annahme,
dass eine Kilotonne (kt) Sprengkraft 1,46°3 Spaltungen entspricht uf8Sr mit einer mitt-

leren Spaltausbeute von 3,5 % (s. Tab.1.2) gebildet wird, kann die Anzal¥Stektome pro

kt abgeschétzt werden. Da die Zerfallskonstante®88s bekannt ist (720710 s71), |4sst

sich die Aktivitat mit 3,910'2 Bq pro kt errechnen. Bezieht man die Anzahl der kt mit ein,

11
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ergibt sich bis 1962 eine Produktion von @'/ Bq (740 PBq)°°Sr und nach 1962 weitere
0,910 Bq (90 PBQ). Insgesamt wurden somit bis 1986 B3’ Bq °°Sr freigesetzt. Danach

kam nur eine unwesentliche Menge durch weitere Versuche hinzu. Die meisten Tests fanden
in der Stratosphére statt, so dass mit einer Verweilzeit von ca. 2 Jahréisdagch tber die
Winde weltweit verteilte. Nach Berucksichtigung des radioaktiven Zerfalls verbleiben zum
heutigen Zeitpunkt (2003) ca. ' Bq (300 PBq). Bekannte Testgebiete der Atomwaffen-
machte findet man von Grol3britannien in der australischen Wiiste, von Frankreich bis in die
90er Jahre auf dem Mururoa-Atoll und auf Fangataufa (Polynesien) und von den USA auf
dem Bikini Atoll (Marshallinseln, Mikronesien) [Fil98].

Kernkraftwerke

In Deutschland gibt es zur Zeit 18 Kernkraftwerke, davon 12 Druckwasserreaktoren und 6
Siedewasserreaktoren. Sie decken mit rund 22 000 MWe 12,6 % des Priméarenergiebedarfs
des Landes. 2002 sind es weltweit 441 Reaktoren in 31 Landern mit leicht steigender Ten-
denz. Fuhrend sind weiter die USA (104) und Frankreich (59). Die uberwiegende Anzahl an
Reaktoren sind Druckwasserreaktoren (63 % nach Leistung, 57 % nach Anzahl). Insgesamt
liefern die Kernkraftwerke der Welt ca. 350 000 MWe pro Jahr [Ker02, K6l01].

In Kernkraftwerken wird°Sr durch Spaltung des Brennstoffes produziert. Der gebildete An-
teil variiert in Abhangigkeit von der Brennstoffzusammensetzung (Tab.1.2), dem Reaktortyp
und dem Anteil des erreichten Abbrandes. Durch undichte Brennstoffhillen gelangen ge-
ringe Mengen von Radionukliden in die Kuhlfliissigkeit. Durch Kithimittelverlust ¥86n

uber den Kamin oder das Abwasser in die Umwelt gelanger®®Bakeine leicht fliichti-

ge Verbindungen eingeht, erfolgt der Uberwiegende Anteil der Emission in flissiger Form
[Ker02].

Wiederaufbereitungsanlagen

In Wiederaufbereitungsanlagen wird nicht abgebranntes Uran und Plutonium aus alten Brenn-
staben gewonnen und angereichert. Das durch den Spaltprozess in Kernkraftwerken bereits
entstandené®Sr wird mit allen anderen abgetrennten Zerfallsprodukten dem Abfall zuge-
fuhrt.

12
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Abbildung 1.6: Zeitlicher Verlauf der flissigen Radionuklidemissionen
von Sellafield und La Hague [Nie98]

Das Bundesamt fur Seeschifffahrt und Hydrographie aus Hamburg untersuchte in den letz-
ten Jahrzehnten die Emissionen von Radionukliden aus den Wiederaufbereitungsanlagen La
Hague und Sellafield und die daraus resultierenden Immissionen in die Nordsee, Ostsee und
Karasee, insbesondere die vbtiCs und®0Sr. Der zeitliche Verlauf der Emissionen ist in

der gezeigten Grafik wiedergegeben und weist ein Maximum in den Jahren 1983 (La Hague)
und 1978 (Sellafield) auf. Auf die Immissionen wird in Kapitel 1.6.2 eingegangen.

Unfalle
Unfélle haben in der Vergangenheit zu einem grof3en Teil zur Emission von Radionukliden
beigetragen. Zumeist waren die Auswirkungen jedoch lokal begrenzt.

In den Jahren von 1950-1953 verschwanden einige Ortschaften entlang des Flusses Techa im
sudlichen Ural von der Landkarte.

13
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Aus der nahegelegenen Wiederauf-

o 2 bereitungsanlage Mayak waren un-

B . . . ..
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den und die Bevolkerung evakuiert
worden. Die Gesamtaktivitat der Emissionen betrug 100 PBg, davon war ein Z&gtel
[Tra93].

Bei der Explosion eines Lagerbehélters im Ural, kam es 1957 zu einer Emission von etwa
7,410 Bq (740 PBQ). Die Aktivitat de€°Sr wird dabei auf 8.0'4 Bq (0,8 PBq) geschatzt

[Fil98].

Am 28.3.1979 kam es in dem bei Harrisburg gelegenen Kernkraftwerk Three Miles Island zu
einem Versagen der Hauptspeisewasserpumpen des Sekundarkreislaufs durch defekte Ventile
oder lonenaustauschfilter. Die darauf benétigten Hilfspumpen schalteten durch einen War-

! tungsfehler nicht zu. Noch weitere Pannen

. und Versaumnisse des Personals fiihrten zu
den Emissionen. Die Dosisleistung im 16
km entfernten Harrisburg betrug kurzzei-
tig 0,003 mSv hl. Die natiirliche Dosis-
leistung in Harrisburg betrug vor der Ha-
varie 0,88 mSv al, das sind etwa 1-4 uSv

(c}-1998 ESRI Inc—~"

h—1. Die Bewohner erhielten durch die Havarie die Dosis, die der natiirliche Dosis eines

ganzen Jahres entsprach. Das Kraftwerksgelande hatte auch nach Wochen noch eine Dosis-
leistung von 0,85 mSv tt. Das Innere des Containments konnte aufgrund der hohen Ra-
dioaktivitat nicht betreten werden. Drei Arbeiter erhielten beim Verschlie3en des Hilfsanla-
gengebaudes eine Dosis, die der eines ganzen Quartals entsprach. Durch die Liftungsanlage
gelangte Uberwiegend gasférmiges lod in die Umwelt. Strontiumemissionen konnten nicht
nachgewiesen werden [Min01].
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1.5 Tschernobyl - der grofte Unfall in der friedlichen Nutzung der Kernenergie

Der Unfall mit der gré3ten Auswirkung auf
eine Bevolkerung fand am 26.4.1986 in
Tschernobyl statt. Die emittierte Menge
90sr entsprach mit ca. 5 % atASr-Brenn-
stoffanteil einer Gesamtaktivitat von
10 PBq. Der Reaktortyp, der Unfallablauf
und die Folgen fur die Bevolkerung sind
im folgenden Kapitel beschrieben .

LW
e} 1998 ESRI Inc

1.5 Tschernobyl - der grof3te Unfall in der friedlichen
Nutzung der Kernenergie

Am 26.04.1986 ereignete sich ein Unfall im Block 4 des Atomkraftwerks Tschernobyl.
Tschernobyl liegt in der heutigen Ukraine, in der Néahe der Grenze zu Weildrussland, etwa
100 km nérdlich der ukrainischen Hauptstadt Kiew. Fur die Arbeiter des Kraftwerks wurde

3 km ndrdlich der am Fluss Pripyat gelegenen Anlage die gleichnamige Stadt Pripyat gegriin-
det. Der Name des Kraftwerkes kommt von dem 12 km entfernten grof3eren Ort Tschernobyl.
Die ebene Landschaft um den Reaktor herum besteht gréf3tenteils aus Wald- und Wiesenge-
bieten, Simpfen und vereinzelt kleinen Ortschaften. Die Bevdlkerungsdichte ist mit ca. 70
Einwohner pro Quadratkilometer relativ gering (Vergleich Deutschland: 230 Einwohner pro
Quadratkilometer) [Kru96].

1.5.1 Der Reaktortyp

Zur Zeit des Unfalles gehorte das Gebiet der Sowjetunion an. Das sowjetische Reaktor-
programm bestand zur damaligen Zeit aus zwei Reaktortypen: dem Druckwasserreaktortyp
WWER (Wasser-Wasser-Energie-Reaktor) und dem graphitmoderierten Siedewasserreaktor-
typ RBMK (Hochleistungs-Druckrohrenreaktor). Zur Zeit des Unfalles waren 4 Blocke des
Typs RBMK mit einer Leistung von je 1000 MWEN Betrieb, zwei weitere befanden sich in

der Bauphase und sollten 1986 und 1988 ans Netz gehen. Mit dem Unfall wurde die Fertig-
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1 Grundlagen

stellung der beiden jedoch abrupt gestoppt. Ware dies nicht geschehen, ware Tschernobyl mit
6 Blocken zum grof3ten europaischen Kernenergiekomplex geworden. Der zweite Block wur-
de 1991 nach einem Feuer stillgelegt, Block 1 wurde nach einer vollstandigen Untersuchung
und Umbauarbeiten 1996 nicht wieder in Betrieb genommen [Bot99]. Der verbleibende Re-
aktorblock 3 lieferte bis 15.12.2000 Energie, wurde dann jedoch durch politischen Druck
aus Westeuropa heruntergefahren. Ein Wiederanfahren wird es nach internationalen Verein-
barungen nicht mehr geben. Als Ausgleich sollen nach Ubereinkunft mit G7-Staaten zwei
neue Reaktoren an anderen Standorten der Ukraine durch 1,7 Millionen Euro mitfinanziert
werden.

Insgesamt 1700 Druckrohre aus einer Zirkoniumlegierung sind vertikal in Graphitblocken
angeordnet. Diese Graphitblocke sind in einem Stahlzylinder eingefillt, der etwa 12 Meter
im Durchmesser und 7 Meter in der Hohe misst. Die Druckrohre enthalten sowohl den Kern-
brennstoff, die Steuerstédbe, die Abschaltstdbe als auch das von unten nach oben stromende
Reaktorkuhlmittel Wasser. Zum Schutz des 600 °C heil3en Graphitmoderators wird der Kern
mit einer Mischung aus Helium und Stickstoff gefullt. Das im Kern erhitzte Wasser wird als
Dampf in einem Sammler von der flissigen Phase getrennt und Uber eine Frischdampflei-
tung einer Turbine zugefuhrt. Zwei dieser Kihlkreislaufe mit insgesamt vier HauptkihImit-
telpumpen gewahrleisten die nétige Abfuhr von Energie aus dem Reaktorinneren [Min01].

Die RBMK-Reaktoren haben eine relativ niedrige Leistungsdichte, so dass bei einem kom-
pletten Stromausfall erst sehr spat Kernschaden auftreten kdnnen. Aufgrund des Graphit-
moderators kann auch niedrig angereichertes Uran verwendet werden und der Brennstoff-
wechsel kann kontinuierlich wahrend des laufenden Betriebes stattfinden. Der entscheidende
Nachteil der RBMK ist ein Anstieg der Reaktorleistung bei Ausfall des Kiihlwassers (Po-
sitiver Void Effekt). Zudem finden die Kettenreaktionen sehr schnell und weniger stabil als
in den weltweit am haufigsten vorkommenden Leichtwasserreaktoren statt. Dieses Verhalten
verstarkt sich bei sehr niedrigen Leistungen des Reaktors. Ein weiterer Nachteil ist die lang-
same Geschwindigkeit der Steuerstébe beim Einfahren in den Kern. Mit 400 fnaiausert

es 15 sec, um einen Steuerstab vollstdndig in den Kern abzulassen und so seine volle Wir-
kung nutzen zu kénnen. Der optisch leicht feststellbare Unterschied und weitere Nachteil ist
das Fehlen eines massiven Betoncontainers gegen Aktivitatsfreisetzungen bei Unfallen. Die
Uberwiegenden Vorteile, die niedrigen Baukosten und die Mdglichkeit, waffenfahiges Pluto-
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1.5 Tschernobyl - der groBte Unfall in der friedlichen Nutzung der Kernenergie

nium zu produzieren, waren es vor allem, die die frihere UdSSR bewegt haben, von 1973
bis 1990 von diesem Kernkraftwerkstyp 17 zu errichten. Zurzeit sind noch 11 Reaktoren in
Russland sowie 2 in Litauen im Einsatz. Sechs 1986 im Bau befindliche RBMK-Reaktoren
(3 in Russland, 2 in der Ukraine, 1 in Litauen) wurden aufgrund des Unfalls nicht in Be-
trieb genommen oder in einen anderen Reaktortyp umgewandelt. Zudem versuchte man, die
bestehenden RBMK-Reaktoren mit internationaler Hilfe zu verbessern und die den Unfall
bedingten Schwachstellen zu beseitigen [Min01].
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Abbildung 1.7: Aufbau des Tschernobyl-Reaktors [Kru96]
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1.5.2 Ablauf

Der Reaktorunfall wurde durch einen Versuch ausgeldst, der zum Ziel hatte, die Kernkiihlung
beim Verlust der Energieversorgung (station blackout) zu testen. In einem solchen Fall wiirde
die Notstromversorgung ca. 35 Sekunden bendtigen, um die Systeme wieder mit Strom zu
versorgen. Theorie war es, wahrend dieser Zeit die Kiihlwasserpumpen mit der selbst erzeug-
ten Energie der auslaufenden Turbinengeneratoren zu versorgen. Urspriinglich sollte dieser
Versuch schon friiher wahrend des Anfahrvorganges von Block 4 routinemafig durchgefiihrt
werden. Aufgrund des anstehenden Neujahrfestes wurde er jedoch auf den 25/26 April 1986
verschoben.

Fur den Versuch sollte die Reaktorleistung auf 22 %-36 % heruntergefahren werden. Unter-
halb von 22 % waére der Reaktor instabil und schwer zu kontrollieren. AnschlieRend soll-
ten durch eine auslaufende Turbine die Hauptkihlmittelpumpen betrieben werden. Damit
die NotkuhImittelpumpen nicht automatisch zuschalten wirden, wurden sie unverfiigbar ge-
macht. Von diesem Plan wurde jedoch in einigen Punkten abgewichen. Das Uranium Institute
aus Kiew veroffentlichte folgende Darstellung der Ereignisse:

25.04.1986 Testvorbereitungen

01:06 Beginn der Leistungsreduzierung.

13:05 Reaktorleistung auf 50 %.

14:00 Freischalten der Notspeisewasserpumpen. Weiteres Absenken der
Reaktorleistung durch Anforderung des Lastverteilers in Kiew zunachst
unterbrochen. Die Notspeisewasserversorgung blieb weiter unverftigbar.

23:10 Leistungsreduzierung fortgesetzt.
26.04.1986

00:05 Reaktorleistung erreicht 22,6 %.

00:28 Reaktorleistung erreicht ca. 16 %. Die Reaktorleistungsregelung
wurde auf Automatikbetrieb umgeschaltet. Aufgrund eines Operatorfehlers
fallt die Reaktorleistung unkontrolliert auf unter 1 %. Der rasche
Abfall wird beschleunigt durch den Kollaps der Dampfblasen im Kern.
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1.5 Tschernobyl - der grofte Unfall in der friedlichen Nutzung der Kernenergie

00:32

Der Operator versucht, die Leistung durch Ziehen von Steuerstaben
wieder anzuheben. Durch eine Xenon-Vergiftung wird die Leistungs-
steigerung jedoch erschwert. Es ist anzunehmen, dass dabei deutlich
mehr Steuerstabe aus dem Kern gefahren werden, als es die
Betriebsvorschriften zulassen. Eine sichere Schnellabschaltung des
Reaktors ist zu diesem Zeitpunkt nicht mehr maglich.

01:00

Reaktorleistung stagniert bei ca 7 %.

01:03

Zuschalten einer weiteren Hauptkihlmittelpumpe, um den Kerndurchsat
entsprechend Testprogramm zu erhdhen. Der erhdéhte Kerndurchsatz fil
zum weiteren Kollaps von Dampfblasen im Kern und zum Druck- und
Fullstandsabfall in den Sammlern.

01:07

Zuschalten einer weiteren Pumpe im Parallelkreislauf. Der geringe
Dampfblasenanteil im Kern reduziert den hydraulischen Widerstand im
Kihlkreislauf und fihrt zu einem erhéhten Kihimitteldurchsatz im Kern.
Aufgrund einer geringen Unterkiihlung des Kihimittels werden keine
Dampfblasen mehr produziert.

01:15

Schutzeinrichtungen zur Flllstandsiberwachung in den Sammlern werg
von Hand unwirksam geschaltet, um einen Weiterbetrieb der Anlage zu
ermdglichen.

01:18

hrt

en

Der Operator erhoht den Speisewasserdurchsatz, um die Sammlerfullstande

wieder anzuheben. Die Einspeisung von kaltem Speisewasser flihrt zu
einer weiteren Unterkihlung des ReaktorkihImittels.

01:19

Um die Reaktorleistung zu erhéhen, werden weiter Steuerstabe von Hand

aus dem Kern gefahren. Zu diesem Zeitpunkt sind wahrscheinlich nur
noch 8 manuell verfahrbare Steuerstédbe im Kern, erheblich weniger als
die vorgeschriebene operationelle Reserve von 15.

01:22

Der Fillstand in den Sammlern normalisiert sich; der Speisewasser-
durchsatz wird wieder reduziert. Das flhrt zu einem langsamen
Temperaturanstieg am Kerneintritt. Die Dampfblasenbildung steigt an.

01:22:30

Aufgrund der zu geringen Anzahl von Steuerstében im Kern hétte die Anlage

zu diesem Zeitpunkt abgeschaltet werden missen. Dieses wurde aus n
nachvollziehbaren Griinden unterlassen.

Testbeginn

cht
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1:23.04

Die Turbinenventile werden entsprechend der Planung geschlossen.
Normalerweise wére jetzt eine automatische Reaktorabschaltung erfolgt, da
der zweite Turbosatz im Rahmen der Testvorbereitungen am Tage vorher
abgeschaltet worden war. Diese Automatik war jedoch vom Betriebspersonal
unwirksam gemacht worden, um den Weiterbetrieb der Anlage zu erméglichen.

01:23:10

Steuerstabe werden aufgrund der Turbinenabschaltung automatisch aus dem
Kern gezogen, um den damit verbundenen Reaktivitatsabfall zu kompensieren.
Die Hauptkuhlmittelpumpendrehzahl sinkt.

01:23:21

Die Dampfblasenproduktion im Kern steigt bis auf einen Punkt, ab dem eine
weitere Dampfblasenproduktion aus physikalischen Griinden zu einer raschen
Leistungssteigerung flhrt.

01:23:35

Die Leistungsexkursion im Reaktor beginnt.

01:23:40

Der Operator bemerkt den Leistungsanstieg und |6st Reaktorschnellabschaltun
aus. Das Einfahren der Stabe von oben verschiebt das Zentrum der
Leistungserzeugung in den unteren Kernbereich.

01:23:44

Der Reaktor wird prompt kritisch, die Reaktorleistung ist 100 mal gréRer
als der Auslegungswert.

01:23:45

Es treten Kernschaden auf, der Brennstoff reagiert mit dem Kihlmittel. Der
Druck im Kern steigt massiv an. Die Reaktorleistung erreicht einen Wert,
der ca. 440 mal groR3er als der Auslegungswert ist.

01:23:48

Eine Dampfblasenexplosion findet statt. Der 1000 Tonnen schwere Reaktordeck
wird angehoben und um 90 Grad gedreht. Die mit dem Deckel verbundenen
Rohrleitungen rei3en ab. Der Reaktor wird zerstort.

el

danach

Luft kommt in Kontakt mit dem Kern. Als Reaktion mit dem Graphitmoderator

entsteht brennbares CO. Mdglicherweise wird aufgrund der Zirkon-Wasserreakfj

auch Wasserstoffgas freigesetzt. Die Gase entziinden sich. Glihende Partikel
werden aus dem zerstorten Kern geschleudert und fuhren zu ca. 30 Folgebrand
\Von den ca. 140 Tonnen Kernbrennstoff werden etwa 8 Tonnen, zusammen mit
des radioaktiven Graphitmoderators, aus dem Kern geschleudert und auf dem
Gelande verteilt. Erst am Nachmittag des 27. beginnt in der néchstgelegenen
Stadt Pripyat die Evakuierung der Bevolkerung. Die Bevolkerung wird nicht
oder nur sparlich tUber die Katastrophe informiert. Schutzmassnahmen, wie z.B.
die Einnahme von lodtabletten oder Aufsuchen von sicheren Raumen, werden

on

en.
Teilen

nicht getroffen.
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1.5 Tschernobyl - der grofte Unfall in der friedlichen Nutzung der Kernenergie

Die eigentliche Ursache des Unfalles zu erklaren, fallt schwer, da &hnliche schwere Unfélle
bisher nicht aufgetreten sind und man fast ausschlief3lich auf Augenzeugenberichte, Messun-
gen und nachgestellte Experimente angewiesen ist. Ein Zusammenspiel von menschlichen
Versagen, Unwissenheit Uber die spezielle Auslegung des Reaktors und der Zeitdruck, un-
ter dem das Betriebspersonal stand, dirften ausschlaggebend gewesen sein. Auch die vor
dem eigentlichen Testbeginn aufgetretene und nicht erkannte Xenonvergiftung im Kern ist
vermutlich fur die Katastrophe mitverantwortlich [Bot99].
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Abbildung 1.8: Skizze des Reaktors nach dem Unfall [UNSOQO]

1.5.3 Freisetzung von Nukliden

Die 1986 und 1988 anfangliche Einschatzung der Freisetzung von UNSCEAR konnte durch
den Report von UNSCEAR 2000 auf eine Freisetzung von insgesamt 5300 PBq nach unten
korrigiert werden [UNSOO]. Die in Tabelle 1.3 aufgelisteten Werte wurden von L. Devell, M.
Dreicer et al. und die Nuclear Energy Agency of the Organisation for Economie Cooperation
and Development ermittelt und ihr prozentualer Anteil am Gesamtinventar errechnet. Von den
5300 PBqg wurden am Unfallstag ca. 450 PBq freigesetzt. Durch Loscharbeiten sank in der
folgenden Woche die tagliche Emission auf Durchschnittlich 80-100 PBq. Die zur Léschung
und Abdeckung eingesetzten Materialen behinderten jedoch die Warmeabfuhr und fihrten
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zum Aufheizen des Kerns. Dadurch nahm die Freisetzung in den nachsten Tagen wieder
zu und erreichte mit ca. 250 PBg am 9. Tag nach dem Unfall einen neuen Hohepunkt. Im
Anschluss sanken die Emissionen stark ab. Dies fuhrt man auf das Ende der Brande, auf die
Umwandlung vom Reaktorinventar in physikalisch und chemisch stabilere Formen und auf
die Einleitung von flissigem Stickstoff zurtick.
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Abbildung 1.9: Zeitliche Freisetzung von Radionukliden

Sowohl im zeitlichen Verlauf als im prozentuale Anteil variieren die Nuklide ihren chemi-
schen und physikalischen Eigenschaften entsprechend. Von den Spaltprodukten mit Edelgas-
konfiguration nimmt man eine Freisetzung um 100 % an. Andere schwerer fllichtige Sub-
stanzen wurden teilweise nur mit 2-5 % ihres Aktivitatsinventars emittiert. Der Anteil des in
dieser Arbeit naher betrachteten NukIf#$r schatzt man mit 10 PBq auf ca. 5 %.
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Tabelle 1.3: Aktivitatsinventar von Block 4 und Radionuklidfreisetzungen
als Folge des Unfalls [UNSO0O]

Radionuklid | Halbwertszeit| Aktivitatsinventar| Freisetzungen Freisetzung in
vor dem 26.04.86 in PBq Prozent des
in PBq Inventars
Edelgase
Kr-85 10,7 a 33 33 100
Xe-133 525d 6500 6500 100
flichtige Elemente
Te-132 3,26d 4200 1150 27
[-131 8,04d 3200 1760 55
[-132 2,3h 4200 1040 25
[-133 20,8 h 4800 910 19
[-135 6,61 h 2900 250 9
Cs-134 2,06 a 150 54 36
Cs-137 30,0a 260 85 33
mittlere Elemente
Sr-89 50,5d 3960 115 3
Sr-90 285a 220 10 5
Ru-103 39,3d 3770 >168 4
Ru-106 368d 860 >73 8
Ba-140 12,7d 6070 240 4
schwerfliichtige Elemente (einschl. Brennstoffteilchen)
Zr-95 64,0d 5850 196 3
Mo-99 2,75d 5660 >168 3
Ce-141 32,5d 6070 196 3
Ce-144 284d 5550 116 2
Np-239 2,36d 58100 945 2
Pu-238 87,74 a 0,93 0,035 4
Pu-239 24065 a 0,96 0,03 3
Pu-240 6537 a 15 0,042 3
Pu-241 14,4 a 190 6 3
Cm-242 163d 31 0,9 3
Absolut 5300
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1.5.4 Gegenmal3nahmen vor Ort

Die unmittelbaren Ziele in den Tagen nach dem Unfall kann man zusammenfassen in einer
Verhinderung einer erneuten Kettenreaktion, Kiihlung der Brennelemente, Abschirmung der
Direktstrahlung, Bekampfung der Feuer und Minimierung der Aktivitatsfreisetzung. Hierzu
wurden in den ersten Stunden 200-300 Tonnen Wasser mittels Notpumpen in die Reste des
Reaktorkerns gepumpt. Das Vorhaben stellte man jedoch nach einigen Stunden ein, da eine
KUhlung der Graphitblécke kaum erreicht wurde und durch die grol3en Mengen abfliel3en-
den Wassers leicht l16sliche Radionuklide in die Umwelt getragen wurden. Um eine weitere
Emission trotzdem zu verhindern, begann man, mit mehr als 30 Militarhubschraubern Mate-
rial in den Reaktor fallen zu lassen. Das Material bestand aus insgesamt 40 t Borca@)id (B
gegen eine erneute Kettenreaktion, 800 t Dolomit [CaMg{gfzum Auffangen der freige-
wordenen Energie und Erstickung des Feuers durch Kohlenmonoxid-Bildung, 2400 t Blei zur
Abschirmung der-Strahlung und 1800 t Sand und Lehm als Adsorptionsmittel freigesetzter
radioaktiver Stoffe. Diese Materialen bewirkten die bereits erwahnte Behinderung der War-
meabfuhr und die damit verbundene erneute Erhitzung des Kerns und verstarkte Freisetzung
von Nukliden nach ca. 10 Tagen. Schlief3lich wurde noch mit flissigem Stickstoff gespililt,
dessen Einsatz und Wirkung bis heute umstritten ist. Weiterhin grub man einen Tunnel un-
ter den Reaktor und baute eine Betonplatte, die eine Kontamination von Grundwasser mit
geschmolzenen Reaktorinventar unterbinden sollte [UNSOO] .

1.5.5 Malinahmen zum Schutz der Bevdlkerung

Erste Messungen zeigten eine Gefahr von akuten Strahlenschaden fur die nachstgelegene
Ortschaft Pripyat. Aus diesem Grund wurde einen Tag nach dem Unfall, den 27.4.1986, die
50 000 Einwohner zahlende Stadt evakuiert. Im Verlauf der folgenden Tage wurden umfang-
reiche EvakuierungsmalRnahmen abhangig vom Abstand zum Reaktor und der gesamtradio-
logischen Situation beschlossen. Die Evakuierung dehnte man auf eine 30-km-Zone aus und
in manchen Fallen auch darlber hinaus. Die 30-km-Zone wurde als Sperrzone deklariert und
Aufenthalt ohne Genehmigung sowie Wohnen innerhalb der Zone untersagt. Durch die Ein-
richtung von Kontrollpunkten sollte die Verschleppung radioaktiven Materials aus der Zone
heraus verhindert werden. Innerhalb von 10 Tagen wurden tber 130 000 Menschen Uber-
wiegend Uber Busse evakuiert. Die zeitliche Reihenfolge und die Anzahl der Betroffenen
Personen sind in folgender Tabelle wiedergegeben:
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Tabelle 1.4: Zeitpunkt der Evakuierung und Personenanzahl
in den betroffenen Gebieten [UNSO0OQ]

Bereiche Datum Anzahl der
Evakuierten
Ukraine
Pripyat Stadt 27. April 1986 49360
Eisenbahnstation Yanov 27. April 1986 254
Burakovka Dorf 30. April 1986 226
15 Doérfer innerhalb der 10-km Zone 3. Mai 1986 9864
Tschernobyl Stadt 5. Mai 1986 13591
43 Dorfer innerhalb der 30-km Zone 3-7 Mai 1986 14542
8 Dorfer aul3erhalb der 30-km Zone 14-31 Mai 1986 2424
4 Dorfer au3erhalb der 30-km Zone 10.6-16.8.1986 434
Bober Dorf September 1986 711
insgesamt 75 Siedlungen 91406
Weil3russland
51 Dorfer innerhalb der 30-km Zone 2-7 Mai 1986 11358
28 Dorfer aul3erhalb der 30-km Zone 3-10 Juni 1986 6017
29 Dorfer aul3erhalb der 30-km ZoneAug./Sept. 1986 7350
insgesamt 108 Siedlungen 24725
Russland

4 Dorfer des Krasnaya Gora Distrikts August 1986 186
insgesamt 187 Siedlungen 116317

Obwohl nach heutigen Stand des Wissens die Bevélkerung in Weil3russland die hdchste
Strahlenexposition aufzeigt, fanden Evakuierungen dort erst ab dem 2.5.1986 statt, 6 Ta-
ge nach dem Unfall. Insgesamt evakuierte man 187 Siedlungen, davon 75 aus der heutigen
Ukraine, 108 aus Weil3russland und 4 aus dem heutigen Russland. 116 317 Menschen mus-
sten sich eine neue Unterkunft suchen und kamen zunachst tberwiegend bei Familien unter,
spater in Wohnungen der ukrainischen Landeshauptstadt Kiew. Zur Zeiten der Sowjetunion
wurden Auswirkungen des Unfalles tber die 30-km-Zone hinaus von russischer Seite ausge-
schlossen. Mit dem Beginn der Politik der ,Glasnost® in den spaten 80er Jahren kurz vor der
Unabhangigkeit der Ukraine wiederrief man dies jedoch und teilte darauf die kontaminierten
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Gebiete um den Reaktor nach gemessédés-Aktivititen in vier Zonen ein. Da da3'Cs
langzeitig mit Abstand das dosisrelevanteste Nuklid ist, war diese Entscheidung geeignet:

« Zone |: > 1480 kBq m? 137Cs (40 pCi nr2), Sperrzone, 2830 kfn 76 Siedlungen
evakuiert, ca. 800 Personen sind bis 1998 trotz Verbotes in ihre Heimatdorfer zuriick-
gekehrt

« Zone lI: > 555kBq m? 13/Cs (15 pCi nv?), offiziell Sperrzone, 882 ki 92 Sied-
lungen evakuiert, erwartete Zusatzdosis >5 mSy Aufgrund fehlender Alternativen
wurden ca. 11 000 Menschen nicht evakuiert und eine Vielzahl sind zuriickgekehrt

« Zone Ill: > 195 kBqg nr2 137Cs (5 uCi n?), Umsiedlung gestattet, nur von 5 % der
Bevolkerung wahrgenommen, 3177 k835 Siedlungen, Zusatzdosis ca. 1-5 m$v

« Zone IV: > 37 kBq n72 13'Cs (1 uCi nr?), 1,8 Millionen Menschen leben auf 37000
km? und werden radiologisch Uiberwacht, erwartete Zusatzdosis <1 mSv a

Die in Zone Il lebenden Menschen stellen zurzeit die grof3te Problematik dar. Offiziell dirfen
sie dort nicht wohnen, werden aber von der Regierung toleriert.

1.5.6 Personengruppen

Die durch den Unfall betroffenen Bevolkerungsgruppen lassen sich wie folgt einteilen:

* Mitarbeiter des Kernkraftwerkes, die wahrend des Unfalles anwesend waren und die
Rettungsmannschaften, die am 26.4. erste Mal3nhahmen durchfiihrten

* Liquidatoren, die in den folgenden Jahren mit Aufraumungs- und Sicherheitsaufgaben
beschaftigt waren

« Bewohner von kontaminierten Gebieten aus den Zonen I-11l (>37 kBg1#'Cs)
» Rluckwanderer, die aus den evakuierten Gebieten stammen und zurtickgekehrt sind

» Kinder und Jugendliche, deren Schilddriisen durch Inkorporation kontaminierter Luft
und Nahrungsmittel durck*Yl von Mai bis Juni 1986 hoch belastet wurden

» Die Bevolkerung im europdaischen Fernbereich

26
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Reaktorpersonal

Die Mitarbeiter und Rettungsmannschaften erhielten in den ersten Stunden nach dem Unfall
die hdchste Strahlenexposition. Die Gruppe, die etwa 600 Personen umfasst, wurde in erster
Linie durch externey-Strahlung exponiert und durch starReVerbrennungen von auf der

Haut abgelagerten hochradioaktiven Aerosolen geschadigt.

Tabelle 1.5: Belegschaft und Rettungspersonal in Tschernobyl in den

ersten Stunden nach dem Unfall [UNSOO]

Gruppe Zeugen des Unfalls Rettungsmannschafte
am 26.04.86

Belegschaft Blocke 1-4 176 480

Bauarbeiter 268 -

Feuerwehrleute 24 69

Wachpersonal 23 113

lokales Sanitatspersonal - 10

Eine akute Strahlenkrankheit wurde bei 237 Personen festgestellt, was sich in der Verringe-
rung der Knochenmarksfunktion und Absenkung von Lymphozyten wiederspiegelte. Nach

klinischen Test und spaterer Uberprifung der Testdaten konnten fiir 134 Personen der 237
die Symptome bestatigt werden. Dieser kritische Personenkreis erhielt zwischen 0,8 und 16
Gray (Gy) und wurde in Spezialkliniken in Moskau und Kiew behandelt:

Tabelle 1.6: Dosisbereich und Todesfalle fiir die Personen mit
bestétigten akuten Strahlenschaden [UNSOOQ]

Y

Einstufung| Dosisbereich (Gy) Anzahl Tote| Anzahl Uberlebende
schwach 0.8-2.1 0 (0 %) 41

mittel 2.2-4.1 1(2 %) 49

stark 4.2-6.4 7 (32 %) 15

sehr stark 6.5-16 20 (95 %) 1
Insgesamt 0.8-16 28 106

28 Personen verstarben wahrend der ersten vier Monate nach dem Unfall. Durch zwei nicht
strahlenbedingte Unfalle, die sich in den ersten Stunden wahrend des Unfalls bei Léscharbei-
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ten ereigneten und einen Herzinfarkt steigt die Zahl der Todesopfer auf 31. Weitere 11 Perso-
nen, die nach dem Unfall an akuter Strahlenkrankheit (ARS) litten, starben in den Jahren von
1986-1998. Davon schied einer an Leuk&mie aus dem Leben, alle anderen an Krankheiten,
die keinen ursachlichen Zusammenhang mit Strahleneinwirkungen haben (zwei an Ricken-
markfehlbildung, drei an Herzinfarkt, einer an Wundbrand, einer an Tuberkulose, zwei an
Leberzirrhose und einer an Fettembolie) [MicO1, UNSO0Q].

Liquidatoren

Die Zahl der Liquidatoren schwankt zwischen 600 000 (russische Literatur; aus [Min01])
und 800 000 (WHO, UN). Rund 300 000 davon waren Armeeangehdrige. Zu ihren Aufgaben
gehorten Aufriumungsarbeiten um und auf dem Reaktor, Bau eines Tunnels unter dem Re-
aktor zur Verhinderung von Grundwasserkontamination, Bau eines provisorischen Schutzes -
des Sarkophages - und Bau von Wasseraufbereitungsanlagen. Die Arbeiten waren so geplant,
dass ein Arbeiter, wahrend seines Einsatzes, maximal eine Dosis von 250 mSv erhalten wir-
de. Durch kurzzeitige Arbeiten mit Hot Particles (Uberwiegend kompaktes Material aus den
Brennstaben) betrug die Dosis in manchen Féallen jedoch bis zu 1000 mSv. Die Dosisab-
schatzung ist allerdings &hnlich ungenau wie die Anzahl der Liquidatoren und besonders fir
die ersten beiden Jahre sind die Dosen der Liquidatoren kaum bekannt. In der Ukraine, in
Russland und Weil3russland wurden bis Mitte der neunziger Jahre etwa 50 % der vermut-
lich eingesetzten Liquidatoren registriert. Viele Personen lie3en sich falschlicherweise als
Liguidatoren registrieren, um im Falle von Krankheit vom Staat zugesagte bessere und gun-
stigere Versorgung zu erhalten und zudem soziale Vorteile in der Gesellschaft wahrnehmen
zu kénnen. Bis heute ist unter den Liquidatoren keine statistisch signifikante Erhéhung von
stochastischen Schéaden festzustellen [Min01].

Evakuierte und Zuriickgekehrte

Wie auch bei den Liquidatoren ist eine Abschatzung der Dosis mit grol3en Unsicherheiten
versehen. Nach Unscear 2000 schatzt man, dass 30 % der Evakuierten effektive Dosen von
weniger als 10 mSv erhalten haben, 86 % weniger als 50 mSv und lediglich 4 % der Evaku-
ierten erhielten mehr als 100 mSv. Die Hohe der Dosis hing nicht nur von der Entfernung zum
Reaktor ab, sondern auch zu welchem Zeitpunkt die Evakuierung erfolgt ist. Die Abschét-
zung erfolgte zumeist nach der Evakuierung Uber die Messung von Radionuklidgehalten in
der Luft und auf dem Boden. Durch die Evakuierungsmafl3nahmen konnte ein Teil der poten-
tiellen Strahlenexposition abgewendet werden, allerdings erfolgte die Evakuierung in vielen
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Bereichen der Zonen spéter, als sie hatte erfolgen kénnen. Dies ist auf eine schlechte Infor-
mationspolitik gegentiber der Bevdlkerung, eine Unterschatzung des Risikos in den ersten
Tagen und organisatorische Probleme zurtickzufihren. Weitere MalRnahmen, die in den er-
sten Tagen zu einer Verminderung der Exposition hatten fihren kbnnen, wie die Verteilung
von lodtabletten und der damit verringerten Aufnahme ¥ wurden versaumt [Mic01].

Kinder und Jugendliche

Besonders hervorzuheben ist die radioaktive lodbelastung durch das kurzlebige NRtiklid
(Ty1/2= 8 d), dass uberwiegend durch die erste Windfahne Richtung Norden im heutigen
Weil3russland zu einer Strahlenexposition gefihrt hat. Dies wurde zunachst unterschatzt und
ist erst nach ca. vier Jahren aufgefallen, als die Zahl der Schilddriisenerkrankungen bei Kin-
dern und Jugendlichen dort signifikant anstieg.
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Abbildung 1.10: Schilddrusenkrebsfalle bei Kindern unter 15 Jahren in den betroffenen
Gebieten

Ruckrechnungen ergaben Schilddrisendosen fur Kinder von mehreren Sievert. Die Gesamt-
zahl der Krebsfalle ist noch nicht abschatzbar, da noch offen ist, wie lange sich die Erhdhung
der Inzidenz von Schilddrisentumoren fortsetzt und ob sie auch noch bei den Erwachsenen
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sichtbar wird. Bis 1998 sind es Insgesamt in Weil3russland 607 Schilddrisenkrebsfélle bei
Kindern, in der Ukraine 402 und im heutigen Russland 27. Somit hat es seit dem Unfall 1036

Schilddrisenkrebsfalle gegeben, ohne den Unfall waren statistisch ca. 15 Félle pro Jahr zu
erwarten gewesen (damit 180 Falle von 1986-1998) .

Tabelle 1.7: Schilddriisenkrebs bei Kindern in den Folgejahren [UNSOQ]

Jahr Weil3russland Russland| Ukraine
1986 3 8
1987 4 1 7
1988 6 8
1989 5 11
1990 31 1 26
1991 62 1 22
1992 62 3 49
1993 87 1 44
1994 77 6 44
1995 82 7 a7
1996 67 2 56
1997 73 5 36
1998 48 44
Teilsumme 607 27 402
Gesamtsumme 1036

Bei Erwachsenen konnte bisher kein Anstieg der Krebszahlen in Schilddriisen beobachtet
werden [Min01].

Bevolkerung im européischen Fernbereich

Eine Dosisabschétzung fir Deutschland wurde 1987 von der SSK (Strahlenschutz Kommis-
sion) durchgefiihrt und 1996 wiederholt. Nach leichter Korrektur zu niedrigeren Werten er-
gaben sich die in Tabelle 1.8 aufgefuhrten jahrlichen mittleren effektiven Dosen und daraus
resultierende 50 Jahre-Lebenszeitdosen. Danach muss man Deutschland in drei verschiedene
Bereiche einteilen: Voralpenland, sudlich der Donau und ndrdlich der Donau. Die jahrliche
Effektivdosis fuir das Voralpenland entspricht in etwa dem von Osterreich und liegt um den
Faktor 2-4 héher als der Rest von Deutschland. Insgesamt liegen die Dosen im Bereich der
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natlrlichen Dosis fir Deutschland, die bedingt wird durch kosmische Strahlung, terrestrische
Strahlung, Ingestion und Radon. Nach einer Berechnung von [Min01] ergabe eine solche zu-
satzliche Dosis bei 80 Millionen Einwohnern in Deutschland zuséatzlich ca. 10 000 Krebsfalle
bis 2001. Bei einer jahrlichen Krebstodesrate von 180 000 Menschen in Deutschland wéare
dies eine niemals nachweisbare GroRenordnung. Insgesamt liegen die 50-Jahre-Folgedosen
fur den Européischen Fernbereich bei 1,9 - 4,7 mSv und sind damit vernachlassigbar. Typi-
scherweise muss bei dieser Abschéatzung mit einer geometrischen Standardabweichung von
2 gerechnet werden [Min01].

Tabelle 1.8: Strahlenexposition durch Tschernobyl in Deutschland,
Schweiz und Osterreich [UNS00]

Gegend 137cs Effektive Dosis in mSv
inkBgqm~2 | 1.Jahr| Lebenszeit
Deutschland
Voralpenland 32 0,65 2,2
Sudlich der Donau 16 0,35 1,3
Nordlich der Donau 4 0,17 0,55
Schweiz 0,22 0,52
Nordlich der Alpen <14 - 0,2
Sudlich der Alpen <26 - 5,0
Osterreich 23 0,54 0,60
Ost-Osterreich - 0,45 -
Oberdosterreich - 0,84 -

1.5.7 Atmospharischer Transport und Fallout

Ein Grolteil der Radioaktivitatsfreisetzung erfolgte in den ersten 11 Tagen nach dem Un-
fall. Wahrend dieser Zeit anderte sich die Zusammensetzung sowie die chemische Form der
radioaktiven Abgaben und die Wetterverhaltnisse. Der durch den Unfall verursachte Brand
transportierte die Nuklide in groRere Hohe und verteilte diese mit drei Hauptwindrichtun-
gen an verschiedenen Tagen uber Europa. Die Explosion und der Brand fiihrte allerdings
nur zu einer Freisetzung in geringer Hohe verglichen mit der Freisetzung von Radionukli-
den durch oberirdische Kernwaffentests. Letztere fanden in den 60er Jahren Uberwiegend
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in der Troposphare statt, wo aufgrund des langsamen Austausches mit der Atmosphére ei-
ne langzeitige globale Verteilung auftrat. Hierbei spielten Wind- und Wetterverhaltnisse der
unteren Atmosphare nur eine untergeordnete Rolle. Anders sieht es dagegen bei dem Un-
fall von Tschernobyl aus. Nach anfanglicher Ausbreitung der Luftmassen tber Weil3russland
in Richtung Norden schlugen in Finnland erste Uberwachungsstationen Alarm. Die zweite
Wolke zog in Richtung Westen uiber Polen, Tschechoslowakei, Ungarn, Osterreich, Italien,
Deutschland, Schweiz und andere westeuropaische Lander. Nahezu in jedem europaischen
Land konnte radioaktiver Fallout aus dem Unfall nachgewiesen werden. Ein weiterer Wech-
sel der Windrichtung kontaminierte Bereiche in Rumanien, Bulgarien und den Balkanstaaten.
Die folgende Abbildung zeigt die drei Hauptwindrichtungen und das erreichen der jeweiligen
Wolke in dem betroffenen Land [UNSB88].

————— Plume A

=== Plume B
====== Plume C

Abbildung 1.11: Darstellung der Ausbreitung der ersten drei radioaktiven Wolken tber
Europa nach dem Unfall und die Reihenfolge §&€s-Nachweises (1-8) [UNS88]
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Entscheidend fur die Deposition auf der Oberflache waren die Windrichtung, der Zeitpunkt
nach dem Unfall, die Entfernung zum Unglick und die Niederschlagsereignisse. Die che-
misch physikalischen Eigenschaften und diese Niederschlagsereignisse sind der Hauptgrund
fur die inhomogene Verteilung der emittierten Nuklide. So wurde die Uberwiegende Men-
ge des°Sr und der Actinoide nicht weitrdumig verfrachtet, sondern konnte vornehmlich im
Nahbereich des Reaktors wiedergefunden werden. Die héchsten Pu-Kontaminationen findet
man im 30-km-Gurtel um den Reaktor. Leichtfliichtige Elemente wie die Edelgase und lodi-
sotope wiet3ll wurden fast vollsténdig emittiert und zum groRen Teil am ersten Tag mit der
ersten Wolke in Richtung Norden getragen. Hierin beruht auch die Erklarung, warum die
meisten Schilddrisenerkranken in dem im Norden befindlichen WeilRrussland auftraten. Der
137Cs-Fallout, der nach Abklingen d&¥!l in den ersten Tagen, das dosisrelevanteste Nuklid

ist, liegt nicht nur europaweit, sondern auch ortlich sehr inhomogen vor.

Die groRtel3’Cs-Deposition in Deutschland fand man in Bayern, sudlich der Donau (mittlere
Depositionsdichte 16 kBq nf). Wesentlichen Einfluss hier hatte eine Wolke, die zuvor Uiber
Deutschland hinwegzog, vor den Alpen die Richtung anderte und sich dann tber Bayern
abregnete. Kleinrdumige Maximalwerte registrierte man im Berchtesgadener Land und im
Bayerischen Wald mit bis zu 100 kBqmhdes!3’Cs [Mic01].

1.5.8 Der Sarkophag

Direkt nach dem Unfall am 26.04.1986 im Block 4 des Kernkraftwerkes Tschernobyl be-
gann man mit der Planung, den zerstoérten Reaktor von der Umwelt zu isolieren und den
benachbarten Reaktor 3 so weiterbetreiben zu kénnen. Hauptziel war es, einen weiteren Aus-
trag durch Erosion und das Auswaschen hochradioaktiver Stoffe durch Regen zu vermeiden.
Darauf wurde der Bau einer Konstruktion aus Beton und Stahl beschlossen, der sogenannte
Sarkophag. Er umschliel3t wie auf der Grafik 1.12 zu sehen ist, das Reaktorgebaude samt
havariertem Kern. Das von Reaktor 3 und 4 gemeinsam genutzte Maschinenhaus und das
Hilfsanlagegebéude wurden getrennt. Auf der nordlichen Seite wurden 50 m hohe Wande
aus Beton errichtet. Trummer und radioaktive Gebinde betonierte man in diesem Bereich mit
ein. Die fast intakte Westseite wurde mit einer Stahlkonstruktion versehen. Das Dach des
Sarkophages besteht aus zwei 70 m langen Stahltragern, die wiederum 27 Stahlréhren von
je 1,20 m Durchmesser und 36 m Lange halten. Stahlplatten und Betonplatten verlegte man
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als Dachabdeckung Uber diese Stahlréhren. Das Projekt sollte nach nur 6 Monaten Bauzeit
abgeschlossen sein, was eine detaillierte Planung nicht méglich machte. Aus diesem Grund
und wegen der im Inneren herrschenden aggressiven Bedingungen war ein hermetischer Ab-
schluss des Sarkophages nicht méglich. Noch heute sind Offnungen von insgesamt uber
100 nt festzustellen. Das so eindringende Regenwasser stellt das zur Zeit groRte Problem
dar. Aus diesem Grund beschloss die ukrainische Regierung in Zusammenarbeit mit westeu-
ropaischen Landern den Bau eines zweiten Sarkophages tber den Alten. Ziele des Neubaues
sind:

 kontrollierte Abgabe der Abluft Gber Filter bei gezielter Unterdruckhaltung

» keine unkontrollierte Abgabe von Aerosole im Falle eines Einsturzes des alten Sarko-
phages

« Schutz vor Regenwasser und Abpumpen von etwa 30D®Vasser aus den unteren
Raumen

» Mdoglicher Rickbau des alten Sarkophages unter dem Schutz des neuen

* Permanente Kontrolle des Reaktorinventars tiber Sonden

Zur Dosisminimierung wird eine bogenférmige Konstruktion in einiger Entfernung vom Re-
aktor gebaut und mittels eines in der Praxis bewahrten Schiebeverfahren (hydraulisch auf
Gleitlagern) tber den bestehenden Sarkophag geschoben. Unterhalb des Daches wird ein
Kran installiert, der fur einen evtl. Riickbau des alten Sarkophages dienlich sein soll. Das
neue Projekt wird zurzeit noch geplant, soll aber bis zum Jahre 2010 unter dem Kirzel SIP
(Shelter Implementation Plan) abgeschlossen sein. Der Bau wird Uberwiegend von westeu-
ropaischen Firmen erfolgen. Der SIP wird von den G7-Staaten und weiteren Geberlandern
finanziert. Kosten hierfiir belaufen sich nach Schatzungen auf ca. 760 Mio US $, die ver-
mutlich wie folgt aufgeteilt werden: die G-7-Staaten ($ 394 Mio), EU ($ 195 Mio), Ukraine

($ 50 Mio) und andere Lander ($ 78 Mio). Der Bau ist umstritten, da einige die Notwendig-
keit anzweifeln, andere beflrchten, das Gelder im ukrainischen System verschwinden. Nach
letzten Aussagen der Verantwortlichen wird ein Bau aber sicher erfolgen [Min01].
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Abbildung 1.12: Alter und neuer Sarkophag

1.5.9 Die Situation heute

Grol3e Teile der Bevolkerung waren nach ihrer Zwangsumsiedlung von 1986-1989 nicht mit
den neuen Bedingung zufrieden. Viele von ihnen waren Landarbeiter, die am Stadtrand von
Kiew in eigens dafur gebauten Dorfern untergekommen waren. Seit 1995 strémen diese Men-
schen auch in grélerem Umfang in die evakuierte und bis heute offiziell unbewohnte Zone
Il zuriick. Zusammen mit Menschen, die aufgrund mangelnder Umsiedlungsmaoglichkeiten
gar nicht erst evakuiert worden sind, bilden sie eine Gruppe illegal wohnender, aber vom
Staat tolerierter Personen. Durch den Unfall, seine Folgen und der allgemeinen wirtschaft-
lichen Rezession in der heutigen Ukraine sind diese Menschen einem betréachtlichen psy-
chischen Druck ausgesetzt, der in der Vergangenheit zu diversen Krankheiten (sogenanntes
Tschernobyl-Aids) und Selbstmorden gefiihrt hat. Ob die Gebiete in Zone Il in der Zukunft
offiziell wieder bewohnt werden durfen und die Menschen damit auch staatliche Unterstut-
zung erhalten, hangt von genaueren Untersuchungen der vorhandenen Radionuklide und der
aus diesen Nukliden resultierenden Exposition ab [MicO1]. Die dosisrelevantesten Nukli-
de sind hierbei da%*’Cs, das’°Sr und Plutoniumisotope. Eine Betrachtung geStrahlers

137Cs wurde ausfiihrlich in einer Vielzahl von Literaturquellen vorgenommen. Bei Strontium
und Plutonium gibt es aufgrund des hohen analytischen Aufwandes Nachholbedarf [Min01].
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1.5.10 Geheimhaltungspolitik und Presseberichte

Die Geheimhaltungspolitik der damaligen UdSSR in den ersten Tagen nach dem Unfall fihr-
te zu einer Reihe von Spekulationen. Am 27.6.86 erteilte das Gesundheitsministerium der
UdSSR die Anweisung, alle Daten beztiglich des Unfalles, das Ausmal} tber die radioak-
tive Strahlung und sogar Informationen tber Heilung und Krankheiten geheim zu halten.
Ein Jahr spater erging eine weitere Regierungsanordnung, nach der akute und chronische
Krankheiten von Liquidatoren, die weniger als 500 mSv durch den Unfall erhalten hatten,
nicht mit der Strahlenbelastung durch die Radionuklidemission in Verbindung gebracht wer-
den durften. Die objektive Beurteilung der Lage wurde zudem dadurch erschwert, dass viele
Personen des Rettungspersonals keine Dosimeter oder Schutzkleidung am Unfallort trugen.
Einen Dienstplan in dem Sinne gab es auch nicht, so dass eine anschlielBende Bewertung,
welches Personal wie lange welcher Strahlenbelastung ausgesetzt war, fast unmdoglich ist.
So basieren die Dosisangaben oft nur auf Abschatzungen und sind nur schwer in direkten
Zusammenhang mit stochastischen Schéden zu bringen [Min01].

Zur erschwerten Einschéatzung solcher Zahlen kam es zu sehr widerspriichlichen Angaben
und Einschatzungen durch die Medien. Die Angaben der Todesopfern beispielsweise
schwankte zwischen 30 und 125 000. Berichte tber Erhdhung von Leuk&mien, Tumoren,
Geburtsschéaden, Sauglingssterblichkeit und genetischen Defekten sind nicht nachvollzieh-
bar, von statistischen Schwankungen kaum zu unterscheiden oder auf andere Ursachen zu-
ruckfihrbar. Die oben genannte Zahl von 125 000 Toten durch Tschernobyl basiert zum
Beispiel auf einer Meldung aus dem Jahre 1995. Diese Zahl kam zustande durch die Aussage
einer Nachrichtenagentur aus Kiew, die berichtet hatte, dass es im Zeitraum von 1986-1995
125 000 Tote gegeben hatte. In dieser Zahl waren auch die naturlich verstorbenen Menschen
enthalten. Bei einer durchschnittlichen Todesrate von 8 % hatte man in diesem Zeitraum
sogar mit 140 000 Verstorbenen rechnen muissen. Eine Gesamtbewertung der Folgen von
Tschernobyl wird durch derartige Missverstandnisse immer wieder erschwert [MicO1].

36



1.5 Tschernobyl - der grofte Unfall in der friedlichen Nutzung der Kernenergie

1.5.11 Zusammenfassung des Reaktorunfalls

Der Unfall von Tschernobyl am 26.04.1986 war das schlimmste Ereignis in der Geschichte
der friedlichen Kernenergienutzung. Insgesamt 5300 PBq wurden freigesetzt und mit drei
verschiedenen Hauptwindrichtungen tber Europa verteilt. Nach der Deposition von mehr als
1 uCi nT2 auf 46 300 M wurden in WeiRrussland, der Ukraine und Russland insgesamt 187
Siedlungen mit rund 116 000 Einwohnern evakuiert. Es gab offiziell 31 Tote durch Explo-
sionen und Strahlenkrankheiten, die nachweislich durch den Unfall auftraten. 1036 Félle von
Schilddrisenkrebs bei Kindern wurden bis 1998 hauptsachlich in Weil3russland gezahlt. Der
Nachweis fur eine Erh6hung von stochastischen Schaden wie Leukamie, Erbschéaden und
Geburtsfehlern ist nicht erbracht und aufgrund der Statistik (wenige Ereignisse in grof3en
Mengen) vermutlich auch nicht méglich. Der Anstieg von Erkrankungen, Selbstmorden und
Gewalt sind nicht ursachlich mit der Strahlenwirkung in Verbindung zu bringen, aber kén-
nen durch soziale und psychische Konsequenzen durch die Evakuierungen ausgelést worden
sein. In Unscear 2000 [UNSO00] werden die schweren gesundheitlichen Folgen des Reaktor-
unglucks wie folgt zusammengefasst:

AulRer dem Anstieg von Schilddrisenkrebs nach Exposition in der Kindheit gibt es 14 Jah-
re danach keine Evidenz fur eine gréRere Auswirkung auf die Gesundheit der Bevolkerung
durch den Tschernobyl Unfall. Es wurde kein Anstieg der Krebshaufigkeit oder -mortalitat
beobachtet, der ionisierender Strahlung zugeschrieben werden kann. Das Risiko fur Leuk-
amie, eine der schweren Befurchtungen (Leuk&mie ist wegen seiner kurzen Latenzzeit als
erste zu erwarten), ist nicht erhéht, sogar nicht unter den Liquidatoren. Es gibt ebenfalls
keinerlei wissenschaftlichen Beweis, dass andere nicht-maligne somatische oder mentale Er-
krankungen mit ionisierender Strahlung in Verbindung zu bringen sind (8414).

Weiter heil3t es:

Obwohl die als Kinder Exponierten, das Rettungspersonal und das Werkspersonal ein er-
hohtes Risiko fir strahlenbedingte Auswirkungen aufweisen, muss die grof3e Mehrheit der
Bevdlkerung nicht in der Angst vor ernsten gesundheitlichen Folgen durch den Unfall leben.
GrofRtenteils wurden sie in vergleichbarem Mal3e oder um einige wenige Faktoren héher ex-
poniert als durch naturliche Strahlung, und zuktnftig wird durch den Zerfall der deponierten
Radionuklide die Strahlung abnehmen. Das Leben wurde durch den Unfall von Tschernobyl
gestort, aber aus radiologischer Sicht und aufgrund dieses Berichtes sollte sich generell ein
positiver Verlauf fur die zuktnftige Gesundheit der meisten Individuen durchsetzen (8421).
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1.6 Deposition auf der Erde

1.6.1 Oberirdische Kernwaffentests

Die Verteilung vor?°Sr in der Umwelt ist zum Einen von den bereits beschriebenen Kernwaf-
fenfallouts der 60er Jahre und zum Anderen von lokal begrenzten Emissionen aus Anlagen
sowie kontrolliert oder unkontrolliert durch Unfélle gegeben.

Der Grol3teil der Erdoberflache ist nur von der Deposition aus oberirdischen Kernwaffentest
abhangig. Mit der Einstellung der Test durch den Test Ban Treaty wurde Mitte der 60er Jahre
die Emission in die Troposphare und die damit verbundene bis zu zwei Jahre spéater statt-
findende Deposition gestoppt. Lediglich 10 % der Produktion von Radionukliden fand nach
1963 statt, sogar nur 1 % zwischen 1976 und 1980. So verwundert es nicht, dass die welt-
weite kumulative Deposition, wie in Abbildung 1.5 aufgezeigt, seit den 60er Jahren bis heute
stetig mit etwa der Halbwertszeit d&Sr abnimmt. Hierbei ist die nordliche von der sudli-
chen Halbkugel zu unterscheiden. Da die meisten oberirdischen Test auf der Nordhalbkugel
durchgefuhrt wurden, fand auch ca. Dreiviertel der Deposition dort statt [Mon96].
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Abbildung 1.13: Breitenabh&ngige Depositionsdichtet{&s
mit einzelnen Messpunkten [Fil98]
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1.6 Deposition auf der Erde

Wahrend einer Kernwaffenexplosion befinden sich die Spaltprodukte im Plasmazustand,
kiihlen ab, kondensieren zu Aerosolen oder lagern sich an in der Troposphare befindlichen
Teilchen an. Durch Gravitationskrafte wandern diese Nuklide in die obere Stratosphéare und
durch Eddy-Diffusion in die untere Strato- und obere Troposphare. Wind und Klimaeinfliisse
sind fur die Ausbreitung verantwortlich. Erreichen die Aerosole tiefere Luftschichten, wer-
den meteorologische Faktoren, wie die geographische Hohe und die Niederschlagsmenge,
entscheidend fur die Depositionsmenge an der Erdoberflache. Die Aufenthaltszeit von Teil-
chen in der Hemisphare bis zur Ablagerung auf der Erdoberflache nach einer Explosion kann
zwischen 30 Tagen (Uberwiegend kleine Teilchen, die die Troposphére gar nicht erst errei-
chen) und 2 Jahren liegen.

Die Abbildung 1.13 zeigt die Breitenabhéngige Verteilung ¥@r durch oberirdische Kern-
waffentests. Gut zu erkennen, ist die dreifache Depositionsdichte auf der nordlichen Halbku-
gel gegentber der sudlichen Halbkugel und die Maxima im Bereich der gemafigten Zonen.
Dies ist mit dem Transport tiber die Hauptwinde der Erde weg von den Polen und dem Aqua-
tor zu erklaren.

Hohe [km]

wl el wl |l

durch die Schwerkraft
bedingtes Absinken

Jl ll

0AS2,7 0AS 1,9

24 ]l l
UAS EDDY iffusion UAS
OPS 93 0,05 OPS

<> |

T q > -
U O

R

| I I 1
0° (Nordpol) 30° ndrdl. Breite Aquator  30° sad. Breite 0° (Sadpol)

Abbildung 1.14: Windverhaltnisse und Transportmechanismen in der Atmosphare; U
(Untere), H (Hohe), O (Obere), P (Polare), A (Aquatoriale), S (Stratosphare), T
(Troposphare)
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1 Grundlagen

Zwischen dem Hochdruckgebiet an den Polen und dem Tiefdruckgebiet am Aquator existie-
ren weitere Zirkulationssysteme, die aus der Drehbewegung der Erde um ihre eigene Achse
und der sich daraus entwickelnden Coriolis-Kraft entstehen. Dabei werden lber die soge-
nannte Hadley-Zirkulation und zwei weitere kleinere Zirkulationen aus Richtung der Pole
Nuklide in die gemafigte Zone um den 30° ndrdlicher und stdlicher Breite transportiert. Die
Depositionsdichte vof°Sr liegt in Deutschland bei ca. 1000 Bq

1.6.2 Lokale Schwankungen

Lokal kommt es zu Schwankungen in der Depositionsdichte zum einen durch die angespro-
chenen meteorologischen Einflisse und zum anderen durch den normalen Betrieb und Un-
falle von Kernkraftwerken und Wiederaufbereitungsanlagen. Hierbei hatte der Unfall von
Tschernobyl die territorial grofdte Auswirkung mit Verteilungen von Radionukliden Uber ganz
Europa. Der GroRteil de¥Sr ist dabei allerdings im 30-km-Giirtel um den Reaktor in der
Ukraine verblieben. Hierbei wurden ca. 10 PB&r freigesetzt.

Auch die stetige und kontrollierte Freisetzung v88r aus Kernkraftwerken und Wiederauf-
bereitungsanlagen (Grafik 1.6) ist in den meisten Fallen dokumentiert.

Die wichtigsten’Sr-Schwankungen sind bestimmt durch

Sellafield 13,5 TBq

Tschernobyl 10 PBq

Kernwaffentests 830 PBq

Wiederaufbereitungsanlagen >100 TBq

Kernkraftwerke 5-6 MBq al.

Anhang A Tabelle A.1 zeigt eine Ubersicht tiber die in den Jahren 1966 bis 2001 von Sel-
lafield und Lague als Lésung emittierté#’Cs-Aktivitaten. In den Jahren 1971-1976 gab

es eine Erhdhung der spezifischen Aktivitaten in der Nordsee, die erst in den Jahren nach
1976 durch den radioaktiven Zerfall und die Verdiinnung wieder sank. Das Verhaltnis von
90sr und!3’Cs war unterschiedlich, so dass eine Messung von der Nordsee in diesen Jahren
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1.6 Deposition auf der Erde

durch ihr jeweiliges Verhaltnis die Quelle der Kontamination verriet. Hier konnte’%rs
als Umwelttracer gesehen werden. Aus radiologischer Sicht gibt es bei Konzentrationen bis
max. 44 mBq 11 keine Bedenken [Nie98].

Sellafield Release 137Cs Bq/m3 Sellafield Release 137Cs Bq/m3 Sellafield Release 137Cs Bg/m3
1973 1995

Abbildung 1.15: Verteilung von Radionukliden in der Nordsee
nach Emissionen aus Sellafield [Nie98]

Mit Hilfe von Konzentrationen aus verschiedenen Meeren , den weltweit bekannten Depositi-
onsdichten auf Land durch die oberirdischen Kernwaffentests, den kontrollierten Emissionen
von verschiedenen Anlagen und Unfallen kann eine Weltkarte erstellt werden. Diese Karte
erhebt keinen Anspruch auf \Vollstandigkeit, beriicksichtigt jedoch die wichtigsten Ereignis-
se. Ein Vergleich zwischen dem Meer und dem Festland ist allerdings schwierig, da es nur
Sinn macht, Aktivitaten im Meer auf die Masse bzw. das Volumen zu beziehen und auf dem
Land die Aktivitat pro Flache anzugeben.

C [mBa/L]

Abbildung 1.16: Weltweite Verteilung d&€8Sr auf dem Land und in den Meeren (bez. 2003)
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1 Grundlagen

1.7 Bodenkunde

Um die in dieser Arbeit angegebenen Bodenprofile ndher bodenkundlich beschreiben und
beurteilen zu kénnen, werden hier kurz die Grundlagen fir Korngréf3en, Bodenarten und
-horizonte zusammengefasst.

Bdden bestehen aus anorganischen (mineralischen) und organischen Bestandteilen, Wasser
und Luft, die in einem komplizierten System chemisch- und physikalischer Wechselwirkun-
gen stehen. Der mineralische Anteil des Bodens wird nach seiner Korngréf3e in Sand, Schluff
und Ton unterteilt. Fir die Ern&hrung von Pflanzen ist dabei der Tonanteil des Bodens auf-
grund seiner Eigenschaften von besonderer Wichtigkeit. Die Pflanzennahrstoffe entstehen
durch Verwitterung der verschiedenen Bodenfraktionen sowie durch mikrobiellen Um- und
Abbau in und auf dem Boden befindlicher organischer Stoffe wie Erntertickstdnde, Laub,
Grundunger u.a. Der grof3te Teil der Mineralstoffe wird in Form von lonen an die Tonpartikel
gebunden und steht mit den im Bodenwasser befindlichen lonen im dynamischen Gleichge-
wicht [Sch84].

1.7.1 KorngrofRen

Boden sind Gemische aus Mineralkdrnern, Gesteinsbruchstiicken und Humuspartikeln un-
terschiedlicher Form und Gréf3e. Die Mengenanteile der KorngroRenfraktionen werden als
dessen KorngroRenverteilung oder Kérnung bezeichnet. Sie ist eine der wichtigsten Eigen-
schaften eines Bodens fur die Bodenentwicklung, die Puffer- und Filtereigenschaften und
das Wasseraufnahmevermdgen. Man unterscheidet den Feinboden mit unter 2 mm Korn-
durchmesser und das Bodenskelett mit iber 2 mm Korndurchmesser. Der Feinboden wird
nun unterteilt in Sand (2000-63 um), Schluff (63-2 um) und Ton (<2 um). Innerhalb dieser
Untergliederung unterscheidet man noch durch die Vorsilben fein, mittel und grob.

In Abb. 1.17 ist die K&rnung als Summenfunktion fur vier typische Bodentypen aufgezeigt.
Die Summenkurve wird durch Summieren der Fraktionsanteile, die der Gré3e nach aufein-
ander folgen, erhalten. Ein L63-Boden besteht danach zu fast 80 % aus Schluff, unter 20 %
sind je Sand und Tonfraktionen. Der grof3te Anteil mit ca. 50 % ist der Grobschluff (gU) mit
einem Korndurchmesser von 20-63 pum [Sch84].
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Abbildung 1.17: Kérnungs-Summenkurve von Feinbéden aus Sand (S), Lol (Ul),
Geschiebelehm (Lsu) und tonreichem Schlick (Tu)

1.7.2 Bodenarten

Gemische aus Sand, Schluff und Ton nennt man Bodenarten. Diese werden durch Buch-
stabenkirzel gekennzeichnet. Dem Hauptanteil entsprechend spricht man von Sand- (S),
Schluff- (U) oder Ton (T)-Bdden. Andere kleinere aber trotzdem noch stark vertretene Frak-
tionen werden als Adjektiv hinzugefiigt und mit einem kleinen Buchstaben an das Kiirzel
angehangt (schluffiger Ton entspricht Tu). In der Abbildung 1.18 sind die fur Deutschland
und die USA gangigen Abklrzung den Gehalten entsprechend aufgelistet.
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Abbildung 1.18: Bezeichnung von Bodenarten nach DIN 4220 (I) und USA (r)

Eine noch genauere Beschreibung des Bodens erhalt man, wenn man Aussagen Uber das
Bodenskelett (Korngrél3e > 2mm) hinzufigt. Diese werden nach folgender Tabelle unterglie-

dert:

Tabelle 1.9: Klassierung der Bodenskelettanteile nach DIN 4220;
X steinig (>63 mm), g kiesig bzw. gr grusig (2-63 mm)

\ol.-%

Gew.-%

Bezeichnung Zeichen

<1
1-10
10-30
30-50
50-75
>75

<2
2-15
15-45
45-60
60-85
>85

sehr schwach x1, g1, grl

schwach X2, g2, gr2
3
4

mittel x3, 93, gr!
stark x4, g4, gr
sehr stark x5, g5, gr5
Skelettboden X, G, Gr

Ein schwach steiniger, lehmiger Schluff ware somit mit Ul x2 zu kennzeichnen.
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1.7 Bodenkunde

1.7.3 Sand-, Ton- und Lehmbdden

Klima und Witterung beeinflussen nachhaltig die Eigenschaften von Béden. Folgende Aus-
fuhrungen dienen nur zur Orientierung.

Sandbdden

Sandbdéden haben aufgrund guter Wasserdurchlassigkeit, der guten Durchliftung und leichter
Bearbeitbarkeit zwar gute physikalische Eigenschaften, besitzen jedoch nur ein geringes Ad-
sorptionsvermogen fur Kationen und ein geringes Speichervermégen fur pflanzenverfigbares
Wasser. Hierdurch kommt es schnell zu einem vertikalen Abtransport von Kationen (leichte
Auswaschung). Eine geringe Warmekapazitat bewirkt eine leichte Erwarmbarkeit und damit
verbundene intensive Mikroorganismenaktivitat, solange der Boden feucht ist. Dadurch wer-
den organische Ruckstande schnell abgebaut, so dass die Humusgehalte sehr niedrig sind.
Dieses und die geringe Wasseraufnahmefahigkeit des Bodens, sowie ein kleiner effektiver
Wurzelraum infolge geringer Kapillaritat sind die Hauptursachen fiir geringe Ertrdge und
schnellen Abtransport von Nukliden in Sandbéden.

Tone

Tone haben die Fahigkeit Wasser einzulagern, zu quellen und neigen dazu, eine hohe Lage-
rungsdichte zu besitzen. Infolgedessen ist die Wasserleitfahigkeit in die Tiefe sehr gering, der
Pflugwiderstand sehr hoch, die Durchltftung schlecht, die Durchwurzelbarkeit schlecht und
bewirken sehr oft temporar Stauwasser. Hinzu kommt dass die Quellung und Schrumpfung
der Tone oftmals ausgebildete Wurzelsystem schadigen. Da sich Bewuchs auf solchen Bdden
schwer tut, findet eine Akkumulation von Nukliden in den oberen Schichten durch Aufnahme
Uber Wurzeln nur selten statt. Die Bildung von Stauwasser allerdings, die damit verbundene
pulsierende Auf- und Ab-Bewegung des Wassers und die Speicherfahigkeit der Tonminerale
bewirken eine Akkumulation von Nukliden in diesen tonreichen Bodenschichten.

Schluff

Lehmbdden und Schluffo6den besitzen bei nicht zu dichter Lagerung sowohl eine ausrei-
chende Durchltftung als auch ein hohes Speichervermdgen fir nutzbares Wasser. Hohe Nahr-
stoffgehalte und ein guter Luft- und Wasserhaushalt machen diese Béden zu den ertragsfa-
higsten. Ist der Tongehalt unter 5 % liegt haufig eine geringe Gefligestabilitat vor, wodurch
diese Boden der Verschlammung und Erosion unterliegen [Sch84].
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1.7.4 Horizontabkirzungen

Bdden werden weiter durch ihre verschiedenen Schichten definiert, indem sie mit Buchsta-
ben gekennzeichnet werden. Man unterscheidet zwischen Grof3buchstaben, die die Lage im
Profil und die Zugehorigkeit zum Humus-, Mineral- und Grundwasserkorper wiederspiegelt
und angehangten Kleinbuchstaben, die spezifische Eigenschaften und Wirkungen beschrei-
ben. Die in dieser Arbeit verwendeten Bezeichnungen sind im Anhang A Tabelle A.8 néher
erlautert [Sch84].

1.7.5 Bodentypen

Wiederkehrende und typische Horizontprofile und Eigenschaften von Béden werden oftmals
durch spezielle Bodennamen zusammengefasst. Die untersuchten Boden sollen hier kurz be-
schrieben werden:

Parabraunerde

Parabraunerden sind an Ton verarmte Béden und haben die Bodenhorizontreihenfolge Ah-
Al-Bt-C. Der Oberboden kann bis zu 60 cm stark sein und wird aus dem humosen, kru-
meligen Ah- und den humusarmen, fahlbraunen haufig plattigen Al-Horizont gebildet. Der
darunter folgende bis zu 4 m tiefe B-Horizont ist durch die Tonanreicherung gepragt. Pa-
rabraunerden entwickeln sich Giberwiegend aus lockeren Mergelgesteinen, aber auch aus car-
bonatfreien Lehmen und lehmigen Sanden. Entstanden sind diese Boden meist durch Aus-
waschung von Carbonaten oder schwache Versauerung und der damit verbundenen Ton-
verlagerung aus Pararendzinen oder Braunerden. Setzt sich die Versauerung fort, bilden
sich Podsol-Parabraunerden und danach reine Podsole aus. In niederschlagsreichen Gebieten
kann es auch durch Verlagerung von Eisen und Marmorierung zur Bildung von Pseudogley-
Parabraunerden kommen. Da die Parabraunerden in Abhangigkeit von Gestein und Verwitte-
rungsgrad hohe bis maRige Nahrstoffreserven aufweisen und auch der Unterboden meist gut
durchwurzelbar und beliftet ist, sind diese Béden gut fir den Ackerbau geeignet.

Podsol

Sie entstehen durch eine Verlagerung von Eisen und Aluminium mit organischen Stoffen
im Profil (Podsolierung). Die Horizontreihenfolge ist OI-Of-Ah-Ae-Bh-Bs-C. Podsole ent-
stehen in Gebieten hohen Niederschlags, niedriger Jahresmitteltemperatur und calcium- und
magnesiumarmen Gesteins und weisen geringe Nahrstoffmengen auf. Bevorzugt findet man
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1.7 Bodenkunde

daher Pflanzen mit niedrigen Nahrstoffanspriichen wie Nadelhdlzer vor. Humusauflagen mit
weitem C/N-Verhaltnis, starke Versauerung und sehr sandige Béden mit hohem Quarzgehalt
als Ausgangsgestein sind weitere wichtige Eigenschaften.

Pseudogley

Sie sind grundwasserferne Bdden, bei denen ein stetiger Wechsel zwischen Stauwasser und
Austrocknung stattfindet. Konkretionen und Rostflecken sind die Folge. Typische Horizon-
treihenfolgen gibt es nicht; auf einen Ah-Horizont folgt mal ein Ag- oder Sw-Horizont, unter
denen meist ein noch wasserundurchlassigerer Sd-Horizont liegt. Das Klima und die Wasser-
leitfahigkeit solch eines Bodens bestimmen die Dauer von Nal3-, Feucht- und Trockenphasen
bzw. sauerstoffarmen oder -reichen Phasen. Primare Pseudogleye, die aus tonreichen Gestei-
nen entstanden sind, weisen viele Nahrstoffe auf, die jedoch durch die Konkretionen und
Rostflecken fir die Wurzeln meist unzuganglich gemacht werden. Sekundéare Pseudogleye
haben sich aus Parabraunerde entwickelt und sind dagegen nahrstoffarm. Beiden Boden ist
gemein, dass sie im Fruhjahr durch die Stauzonen oft vollstandig vernasst sind und sich fur
den Anbau in dieser Zeit nicht eignen.

Gleye

Gleye gehdren zu den Grundwasserb6éden und sind durch die Horizontfolge Ah-Go-Gr ge-
kennzeichnet. Direkt auf den vom Grundwasser nicht beeinflussten Ah-Horizont folgt der
Grundwasserhorizont, der sich in der Abfolge durch Oxidations- und Reduktionseigenschaf-
ten unterscheidet. Erreichen Néahrstoffe das Grundwasser erfolgt schnelle horizontale und
vertikale Verteilung und eine damit verbundene Verdiinnung. Aufgrund des hohen Wasseran-
teils ist der Bodentyp fur den Anbau stark wasserverbrauchender Pflanzen wie Pappeln,
Eschen oder Erlen gut geeignet. Lediglich eine Sauerstoffarmut in tieferen Schichten bewirkt
gelegentlich Probleme [Sch84].
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1.7.6 Calcium im Boden

Da sich®°Sr und Ca als Erdalkalimetalle im Boden &hnlich Verhalten und besonders die
Migration und der Transfer vom Calciumgehalt und dessen Eigenschaften abhangt, wird hier
das Calcium naher betrachtet.

Calcium ist das fuinft haufigste Element in der Erdkruste und weist dementsprechend in Bo-
den einen hohen Gehalt auf. Ein gro3er Teil des fur die Pflanzenernahrung wichtigen Kati-
ons liegt im Boden in schwerléslicher Form vor, sowohl als Gitterbaustein als auch als Salz.
Von den schwerléslichen Salzen dominieren Calcit (CglCDolomit (CaMgGOg), sekun-

dares Ca-Phosphat (CaHP(OOctocalciumphosphat (GE(POy)3-3H20) und die Apatite.

Bei niedrigeren pH-Werten werden die Carbonate in deutlich leichter I6sliche Hydrogencar-
bonate umgewandelt und mit Regen oftmals in tiefere Bereiche getragen (Auswaschung). Auf
diesem Vorgang basiert der Calciumverlust vieler Béden. Obwohl die Calciumkonzentration
im Boden trotzdem oft sehr hoch ist (0,1-1,2 %), wird das Ca von den meisten Pflanzen-
arten nur wenig aufgenommen (50-5000 ppm). Dié'GAufnahme ist passiv und wenig
selektiv. Durch Kationen wie Nk, Na© und K™ kann sie gestort werden. Nitrat begtin-
stigt aufgrund der guten Ldslichkeit die Aufnahme und Einlagerung. Da das Calcium nur mit
geringer Rate durch die Membranen der Pflanzen transportiert wird, erfolgt die Aufnahme
Uberwiegend Uber die Wurzelspitzen. Fur den Transport in der Pflanze ist das Transpirati-
onswasser ausschlaggebend, nicht der Phloemsaft. Die Funktionen“de @ar Pflanze

sind hauptséchlich die Stabilisierung der Kernmatrix im Zellkern, Beteiligung am Aufbau
von Zellwanden, Hormonreaktionen und Beeinflussung von Enzymen [Men84, Str91].

1.7.7 Migration

Um das Verhalten des Elementes Strontium im Boden zu erklaren, werden in dieser Arbeit
90sr-Konzentrationen von verschiedenen Bodenprofilen aus Niedersachsen und der Ukraine
verglichen. Wichtig hierbei ist die Hohe der Deposition und die zeitliche Verlagerung (Mi-
gration) von Elementen im Boden und ihre Abhangigkeit von Bodenparametern wie dem
pH-Wert, der Bodenstruktur oder dem Kationengehalt. Aus diesem Wissen kénnen Voraus-
sagen Uber mogliche Resuspension, Winderosion, Bioverfugbarkeiten fur Pflanzen und das
Erreichen von Grundwasser gemacht werden.
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Prozesse, die die Migrationsrate erh6hen kénnen:

Hauptsachlich der Anteil eines Radionuklids, der in der Bodenldsung vorliegt, wird durch
den Fluss des Sickerwassers vertikal bewegt (konvektiver Transport). Dieser von Regenwas-
ser oder kinstlicher Beregnung gepragte Fluss erhdht sich mit steigendem Wasservolumen.
Die Radionuklide kénnen durch ein hohes Ldslichkeitsprodukt der entsprechenden Salze,
aber auch durch Anlagerung an Huminstoffe oder kleine Partikel in Lésung gehen. Auf diese
Weise konnen selbst schwerl6sliche Nuklide als kolloidale Radionuklide oder Kolloide durch
das Sickerwasser in tiefere Bodenschichten gelangen [Lie91].

Ist kein Wasserfluss vorhanden, bewegen sich die Radionuklide im Boden durch die Poten-
tialdifferenzen von Konzentrationen - auch Diffusion genannt. Der Einfluss des konvektiven
Transports ist im Vergleich hierzu starker.

Ein mechanischer Prozess, der zur Verteilung von Radionukliden in den oberen ca. 30 cm
eines Bodens fuhren kann, ist das Pfligen. Nach Beaufschlagung auf die Oberflache kénnen
so relativ schnell Nuklide in tiefere Schichten, aber auch wieder von dort an die Oberflache
gelangen, so dass sich im Laufe der Zeit eine gleichmaliige Verteilung der Nuklide innerhalb
der Pflugschartiefe ergibt.

Zu den biologischen Prozessen der Migration muss man die Aufnahme durch die Pflan-
zenwurzeln und Transport in denselben sowie wilthlende Bodentiere (Bioturbation) zéhlen.
Tabelle 1.10 zeigt die durch verschiedene Bodentiere durchschnittlich umgelagerte Masse
Boden pro Quadratmeter und Jahr von verschiedenen Bodentieren.

Tabelle 1.10: Bewegte Menge Boden verschiedener Tiere im Laufe eines Jahres [Sch84]

Tier Okotyp Bodenmenge in
kg pro n? und Jahr
Ameise Wald 5
Landassel Halbwiiste 0,15
Maulwurf Wald 1,2-12
Regenwurm  Grinland 7-14
Termite Savanne 6
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Prozesse, die die Migrationsrate erniedrigen konnen:

Durch Physisorption (schwache, meist reversible Bindung) und Chemisorption (starkere,
meist irreversible Bindung) kdnnen Radionuklide in lonenform von verschiedenen Boden-
bestandteilen sorbiert werden. Zur Beschreibung der Sorption nutzt man ofyeei Er

ist definiert als

Aktivitdt des Radionuklids pro Gramm Boden 1.6)
Aktivitat des Radionuklides pro Kubikzentimeter Bodenldsuné '

Ka(cm?g™1) =

Der Kg-Wert gilt jedoch nur dann, wenn sich keine Sattigungseffekte bemerkbar machen und
das System genug Zeit fur eine Gleichgewichtseinstellung hat [Ern03, Bun96]. Die Wechsel-
wirkungen der Nuklide mit dem Boden hangen von einer Vielzahl von Parametern ab:

» Art des Nuklides (Element, chemische Form)

» Bodenparameter (pH, Art und Konzentration anorganischer lonen, Redoxpotential, Art
und Konzentration von organischen Bestandteilen)

» Physikalisch-chemische Eigenschaften des Bodens (Typ, Tongehalt, Oxide, Gehalt an
organischer Substanz)

* Mikroorganismen und Pilzmyzel - Temperatur.

In verschiedener Literatur sindgkWerte angegeben, die allerdings meist unter idealen Be-
dingungen in Laboratorien erforscht wurden. Eine Vorhersage eigéd/dftes fir einen
realistischen Boden ist aufgrund des weiten Masse-Volumen-Verhéltnisses und der vielen
weiteren Parameter nicht moglich.

Theorie nach Ernst

Nach Ernst [Ern03] liegt ein fur einengdWert notwendiges Gleichgewicht in realen Boden
zumeist nicht vor, da Co-Adsorptive, wie die Elemente derselben Hauptgruppe, die sich che-
misch und physikalisch sehr dhnlich verhalten, oftmals mégliche Adsorptionspléatze vorab
belegen.

Nicht nur in diesem Punkt weicht Ernst in seiner Arbeit ,Anthropogenes lod-129 als Tra-
cer fur Umweltprozesse. Ein Beitrag zum Verhalten von Spurenstoffen bei der Migration in
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Bdden und beim atmospharischen Transport* von der Lehrmeinung ab: Entscheidend fir die
Sorption ist nach Ernst die Kinetik der Diffusion durch kapillare Grenzschichten. Die Migra-
tion im Boden erfolgt abgesehen von der Bioturbation (Maulwirfe, Regenwirmer usw.) vor
allem durch die Hydrologie, die hydrodynamische Disperion, Evaporation und Transpiration.
Der Anteil an frei flieRendem Fluid, unterschiedliche morphologische und mineralogische
Zusammensetzungen des Bodens und unterschiedliche Verweilzeit des Wassers erschweren
die Abschatzung der Migration. Hinzu kommen Unterschiede wie die Thermodynamik und
Kinetik der Adsorption und spezifische wie unspezifische Adsorptionen. Der Einfluss all die-
ser Faktoren auf Bodeneigenschaften und Migration ist von Ernst in seiner Arbeit ausfihrlich
beschrieben worden. Danach ist der entscheidende Faktor fir die Migration eines Nuklids

* im wasserungesattigten Boden die gegensatzliche Bewegung von Niederschlagen und
kapillaren Aufstiegskraften in den Poren

» und im wassergesattigten Boden der relativ schnelle Abtransport von bestimmten Nu-
kliden durch das Fehlen der Aufstiegskrafte in gefullten Kapillaren.

Ob das von Ernst fir Isotope des Elementes lod ermittelte Verhalten auéfSaufutrifft,
ist durch Bewertung von Bodenprofilen in dieser Arbeit zu klaren.

Migrationsgeschwindigkeit

Die irreversible Anlagerung de¥Sr im Boden ist von untergeordneter BedeutultfCs

wird dagegen starker fixiert und weist so meist auch geringere Migrationsraten auf. Die
Migrationsgeschwindigkeiten dé€8Sr ist von FilR in [Fil98] untersucht worden und ist in
Tabelle 1.11 wiedergegeben.
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1 Grundlagen

Tabelle 1.11: Migrationsgeschwindigkeiten k der Nukifd8r und'3’Cs
fur verschiedene Bodentypen und Horizonte

Bodentyp  FAO Horizont k(cmad) k(mal) Quelle
Nomenklatur 90sr 137cs

- Eutric Cambisol Ah 0,83 0,47 [Kir92]
Bw, Co 0,83 0,95

- Ortic Podsol Ahl 0,97 0,4 [Kir92]
Ah2, Ae, Bh, Bhs 0,46 0,69

- Eutric Histosol ~ Ah, H1, O 1,36 0,3 [Kir92]

Ranker Cambisol @) 1 0,11 [Bac82]
(E) Ah 4,5 1,9
(B)C 24 -

Podsol Cambisol (0] 0,6 0,7 [Bac82]
Ah 2,4 2
E 10 9,6
Bh,fe 34 -
Bfe 13 -
BC 34 -

Braunerde Cambisol Ah 1,7 1 [Bac82]
Bv 6,9 53
BC 30 -

In den organischen Schichten wandert 8&r nur wenige Millimeter bis wenige Zentime-

ter pro Jahr. Durch das Erreichen von tonhaltigen Schichten oder Stauwasserregionen kann
die Migration sogar noch mehr verlangsamt werden. Demgegentber erfolgt eine hohe Mi-
grationsgeschwindigkeit von bis zu 20 cm pro Jahr bei Erreichen von Grundwasser. Fir die
Deposition durch oberirdische Kernwaffentest der 60er Jahre und Tschernobyl sind diese
Regionen jedoch noch kaum oder gar nicht erreicht und man kann eine durchschnittliche
Wanderung von 10 cm pro Dekade fiir 8Sr annehmen [Fil98, Kir92, Bac82).

Pfade des Sr-90 aus dem Boden

Resuspension und Winderosion werden begunstigt durch lange Verweilzeiten von Nukliden
in den obersten Bodenschichten. Leichte Teilchen und fliichtige Molekile kénnen nach einer
Deposition durch starke Winde wieder in die Atmosphare gelangen und so zu einer Kontami-
nation auf zunéchst nicht kontaminierten Gebieten fihren. Die Bioverfigbarkeit eines Nuk-
lides wird ebenfalls stark beeinflusst durch die Verweilzeit. Hinzu kommt die Art der Pflanze
und die Tiefe ihrer Wurzeln. Liegt keine direkte Kontamination von Blatt- oder Fruchtberei-
chen der Pflanze vor, ist der Weg der Nuklidaufnahme tber die Wurzeln der entscheidende
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1.7 Bodenkunde

Pfad. Dies ist spatestens eine Ernteperiode nach erfolgter Kontamination einer Oberflache
so. Verlassen die Nuklide die Wurzelzone, erreichen sie friher oder spater den Unterboden,
bei dem ein deutlich schnellerer Transport in die Tiefe erfolgt. Nach weiterer Migration ge-
langen die Nuklide in das Grundwasser und kdnnen auf diese Weise tber Trinkwasser oder
Wurzelpfad an anderer Stelle in die Biologie des Menschen finden.

Hot Spots

Der durch Tschernobyl entstandene Fallout unterteilt sich in flichtige Elemente bzw. frag-
mentierte Brennstoffteilchen, die in Aerosolform grofRere Distanzen zurlickgelegt haben und
relativ homogen verteilt wurden, und in schwere Fragmente des Reaktorcores, die in unmit-
telbarer Nahe zum Reaktor als ,Hot Spots” zum Liegen kamen. Autoren wie Arkhipov et.al.
[Ark00a] zeigten, dass eine Aufnahme der Nuklide eines solchen Hot Spots vom Boden und
dem Wurzelsystem erst durch chemische Zersetzung Jahre spater erfolgt.
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Abbildung 1.19: Zeitliche Verdnderung eines Transferfaktors eines Hot Spots [Ark00a]

Nach der Verwitterung von abgelagerten Aerosolen und Hot Spots liegt das Strontium als
bioverfigbares $r-Kation vor, so dass es von Pflanzen und Tieren aufgenommen werden
kann.
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2 Maogliche Methoden

Um ein von einem Betastrahler emittiertes Elektron zu detektieren, muss es von der Ma-
trix getrennt werden. Ansonsten wirden die Elektronen von derselben absorbiert werden.
Die Reichweite von Elektronen in Materie betragt wenige Millimeter. Eine direkte radiome-
trische Bestimmung de¥'Sr in biologischen Proben ist damit nicht maglich. Die einzige
Ausnahme hierbei ist die Detektion der beim Durchgang der Elektronen erzeugten Brems-
strahlung. FUir Umweltproben ist diese Methode jedoch zu unspezifisch und weist zu hohe
Nachweisgrenzen auf. Eine weitere Moglichk@@Sr zu detektieren, erméglicht nicht nur

die Messung der Emission von Elektronen, sondern auch die Detektion der Mas88es
mittels Massenspektrometrie selbst. Diese Methode trennt zwar die Isotope des Sr vonein-
ander, aber nicht die Isobaren (Isotope gleicher Massenzahl). Eine aufwendige chemische
Abtrennung ist somit auch hier erforderlich. Trennt man ¥&s von allen evtl. stérenden
Nukliden ab, wirde sich das Tochternuklid mit selber Massenzahl im Laufe der Zeit nach-
bilden. Dies ist jedoch kein Problem, da zwar die Aktivitat des Tochternuklids sich dem des
Mutternuklids asymptotisch annahert, aber fiir das Verhaltnis der Anzahl der Teilchen fol-
gende Formel gilt:

NS ta(*°Sn
NEY) ~ 1) 410 @

Die Teilchenmengé&®Y ist somit vernachlassigbar.



2.1 Probenvorbereitung

Aus den oben genannten Grunden ist eine Matrixabtrennung erforderlich. Der analytische
Ablauf hierfur lasst sich in Probennahme, Probenvorbereitung, Trennung und Detektion un-

terteilen:
Probenahme
v
! |
Veraschung und Aufschluss Kationenanreicherung
! |
| | |
Fallungsreaktion Extraktion Chromatographie
| | }
| |
Radiometrie Massenspektormetrie
: l { ]
Fliissig- || Proportional-{| Cerenkov Massenspek-f| Resonanz-lon-
szintillation zihler trometrie isations-MS

Abbildung 2.1: Methodenubersicht

2.1 Probenvorbereitung

Eine Vielzahl organischer Proben komplexieren Kationen und mussen daher vor einer Tren-
nung zerstort werden. Dies erreicht man durch Veraschung. Je nach Nuklid sind die Tem-
peraturgrenzen, ab denen es zur Bildung von leichtfliichtigen Aerosolen kommt, vorgege-
ben. Strontium beispielsweise wird auch bei Temperaturen iber 600 °C nicht fliéhdlg,
dagegen schon bei ca. 450 °C. Begrenzt ist die Wahl der Temperatur’®®@inediglich

durch den Beginn von Sinterung und dem damit verbundenen Einschluss von Analytmate-
rial. Um eine vollstandige Veraschung bei niedrigen Temperaturen zu erreichen, kann eine
starke Saure wie Salpetersaure hinzu gegeben werden, was jedoch zu einem Problem fir
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2 Mogliche Methoden

korrodierbares Material im Probenraum werden kann [Pim95]. An die Veraschung wird tbli-
cherweise ein saurer Aufschluf3 angeschlossen, um die Kationen aus der Matrix in Lésung zu
bringen. In einigen Fallen reicht sogar mehrfaches Extrahieren mit heil3er starker Saure, mei-
stens allerdings fuhrt man ein mehrstiindiges Kochen unter Riickfluss mit Saure oder Lauge
durch. Je nach Komplexitat der Matrix und restlichem organischen Anteil muss eine mehr
oder weniger starke Saure oder Lauge eingesetzt werden. Bei der Untersuchung von kerami-
scher Brennstoffmatrix beispielsweise hat es sich gezeigt, dass Salzs&ure nicht ausreicht und
nur mit Salpetersaure eine annahernd vollstandige Extraktion der Kationen erfolgen kann
[Kru94, Oug93]. Im Extremfall muss sogar mit der von der Handhabung her schwierigeren
Flusssaure gearbeitet werden. Handelt es sich um flissige Proben als Ausgangsmaterial wie
Milch oder Wasser kann auf eine Veraschung verzichtet werden. Sollte der organische Anteil
hoch sein, empfiehlt sich beim Aufschluss mit Sdure die Zugabe eines Oxidationsmittels wie
Wasserstoffperoxid [Fil98].

2.2 Trennverfahren

Die Trennverfahren haben das Ziel, 8Sr von anderen Nukliden und stérenden Salzfrach-
ten zu befreien. Besonders wichtig und schwierig ist die Abtrennung der anderen Erdalkali-
metalle Calcium und Barium, da sie dem Strontium physikalisch und chemisch sehr ahnlich
sind. Von beiden gibt es keine stérenden langlebigen Radionuklide, die durch Kernspaltung
gebildet worden sein kénnten, aber die damit verbundene Salzmenge der inaktiven Nuklide
kann je nach Detektionsart zu Stérungen durch Absorption, Streuung, oder Uberschreiten
von Laslichkeitsprodukten fihren.

Boden enthalten 0,1 % - 1,2 % Calcium. Sind Calciumhaltige Gesteine im Boden vorhan-
den wie Dolomite (CaMg[Cg]2) oder grof3ere Mengen Calcit (kristalline Modifikation von
CaCQ) oder Apatit (Cg[(F,CI,OH,1/2 CQ)(POy)3]) kann der Anteil des Calcium auch
deutlich Uber 1,2 % liegen [Sch84]. Problematisch sind Proben wie Milch, Knochen oder
Zahne, da diese bis zu 20 % Calcium enthalten. Bei letzteren Proben ist eine Abtrennung des
Calciums unumgéanglich und wird oftmals durch Fallung der Erdalkalimetalle als Carbonate
erreicht.

Barium kommt mit 2,61072 Gew.-% (iberwiegend als Witherit (BaGOund Schwerspat
(BaSQ) in der Natur vor [Jan95], sodass in Umweltproben keine Matrixeffekte zu erwarten
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2.2 Trennvertahren

sind. Mit ca. 6 % Spaltausbeute bei der Kernspaltung kommt jedoch der Betastf8Bker

vor und kénnte mit einer Betamaximalenergie von 1,02 MeV stoérend wirken. Jedoch ist
die Halbwertszeit vod*®Ba mit 12,75 Tagen relativ niedrig und spielt bei Proben, die von
Kernwaffentests der 60er oder Tschernobyl beeinflusst wurden, keine Rolle. Daher ist eine
Abtrennung des Bariums nicht notwendig, konnte jedoch Uber die Loslichkeitsprodukte der
Oxalate erfolgen.

Ein Folgeprodukt des Zerfalls vai®U ist das?1%Blei, welches eine Halbwertszeit von 22,3 a
besitzt. Selbst stort es nicht, da die Zerfallsenergien fur Beta- und Gammastrahlung im nied-
rigen keV-Bereich liegen; das Tochternuklid Bismut-210 jedoch mit einer Halbwertszeit von
5,01 Tagen kann die Kinetik d€8Y-Zerfalles simulieren. Eine Unterscheidung ist hier iber
die Betamaximalenergien moglicBax?2%Bi)=1,2 MeV; Bmax*°Y)=2,28 MeV) [Fil98].

In der Literatur sind eine Vielzahl Methoden beschrieben, um die Ubergangsmetalle, Alkali-
metalle und problematischen Erdalkalihomologe abzutrennen. Eine Ubersicht bietet folgende
Auflistung:

» O. Hahn F. Strallmann: Die Methode basiert auf Fallungsreaktionen und Trennung un-
terschiedlicher Loslichkeit von Nitraten. Gré3tes Problem ist die Handhabung rauchen-
der Salpetersaure [Fil98].

» K. Bunzl, W. Kracke: Die Ausfallung der Erdalkalimetalle erfolgt als Oxalate bei unter-
schiedlichen pH-Werten. Das Strontium wird durch einen 18-Krone-6-Ether abgetrennt
[Bun91].

* H.O. Fourie, J.P. Ghijsels, J. Alfaro, T. Apfel, H. Dierks, A. Kntchel, N. Borus-
Boszormenyi, J. Kovacs und E.J. Baretta: Extraktion®d¥swird durch HDEHP (Bis-
(2-ethylhexyl)-ortho-phosphorsaure) oder durch TBPO (Tributylphosphoxid) erreicht
[Fou69, AIf95, Bor82, Bar69].

» E.Makrlik, P.Vanura: Strontiumisolierung findet durch Extraktion mit Kobalt-dicarbolid
statt [Mak85].

» J.Oravec, I.Navarcik, D.Tait, G.Haase, A.Wiechen: Es erfolgt eine Anreicherung durch
Kationenaustauscher und Komplexierung durch EDTA oder Lactat [Ora88, Tai97].

» C.J.Petersen: Einsatz von Kronenether fir eine Flussig-Flussig- Trennung [Pet67].
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2 Mogliche Methoden

Bei allen Methoden ist die Trennung aufwendig und nimmt Zeit von einigen Stunden bis zu
einigen Wochen pro Probe in Anspruch. Die Handhabung konzentrierter Séauren ist erforder-
lich und chemische Ausbeuten liegen typischerweise zwischen 40 %-90 %.

2.3 Ausbeutebestimmung

Um den Verlust des chemischen Trennungsganges®®nzu ermitteln, kann inaktives
Strontium (Trager) oder ein radioaktives Strontiumisotop (Tracer) zu Beginn der Untersu-
chung zugegeben werden. Da sich die Isotope anndhernd physikalisch und chemisch gleich
Verhalten, ist bei ausreichender Homogenisierung am Anfang des Trennungsganges von ei-
nem gleichen Verlust der Strontiumisotope im Verlaufe der Untersuchung auszugehen. Bei
der Bestimmung des inaktiven Tragers werden bekannte Menge des Isotops zugegeben und
nach der Chemie die Restmenge mittels Atomemissions-, Atomabsorptionsspektrometrie,
oder Gravimetrie bestimmt. Das Verhdltnis aus Restmenge und Anfangsmenge entspricht
der Ausbeute. Bei Zugabe eines radioaktiven Tracers bestimmt man ebenfalls Anfangsmen-
ge und Restmenge; allerdings erfolgt dieses Uber die radioaktiven Eigenschaften des Isotopes,
zumeist Uber einen Gammazerfall mittels Halbleiter- oder Szintillationsdetektoren.

2.4 Radiometrische Messmethoden

90sr kann direkt Uiber seine eigefieEnergie gemessen werden oder Uiber die des Tochternuk-
lides®°Y, was oftmals giinstiger ist, da die hoheren Zerfallsenergien des Tochternuklids Mes-
sungen in Bereichen ermdglicht, in denen geringere Untergrundstérungen vorhanden sind.
Zur Messung kénnen Szintillationsdetektoren oder lonisationsdetektoren verwendet werden.
Auch Cerenkovstrahlung kann bei ausreichender Aktivitat einer Probe eingesetzt werden.
Als Summe koénnef°Sr und®?Y durch Plastikszintillationsmessgerate oder Flissigszintilla-
tionsmessgerate erfasst werden, um anschliel3end durch geeignete Rechnerprogramme aus-
gewertet zu werden. Der Einfluss von unterschiedlichen Matrices und Untergrundverhalten
fuhren zu einer hdheren Unsicherheit dieser Rechnungsmethode. Die Nachweisgrenzen der
einzelnen Messmethoden sind in Tab. 2.1 zusammengefasst und beziehen sich allein auf die
geratespezifischen Eigenschaften:
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2.5 Massenspektrometrische Messmethoden

Tabelle 2.1: Typische Nachweisgrenzen fur Sr-90 [Bit92]

Messmethode Nachweisgrenze fur Sr-90 Literatur
[Bal

lonisationsdetektor 0,013-0,02 [Ora88, Lar81

Flussigszintillationsmessung 0,05-0,2 [Ran75]

Cerenkov-Messung 0,025-0,55 [Rey80]

Plastikszintillationsspektormetrie 0,23 [Kam71]

(0hne®°SrPOY-Trennung)

Flussigszintillationsspektrometrie 0,037 [Pil72]

(0hne®°SrPOY-Trennung)

2.5 Massenspektrometrische Messmethoden

Massenspektrometrische Methoden (MS) kénnen gut zur Trennung von Isotopengemischen
eines Elementes eingesetzt werden. Auch wenn ein stabiles Isotop der Reihe noch um den
Faktor 132 tiber dem nachzuweisenden Nuklid vorhanden ist, ist eine Auswertung mit heu-
tigen MS mdoglich. Die Nachweisgrenzen haben sich in den letzten Jahren verbessert, liegen
jedoch unter denen fir die radiologischen Methoden. Auswertung von Umweltproben mit
niedrigen®°Sr-Gehalten sind somit nicht méglich. In Zukunft kénnte dies jedoch eine sinn-
volle Alternative sein.

Eine Ausnahme bei den MS-Methoden stellt die Resonanz-lonisations-MS dar (RIMS). Bei
diesem Verfahren werden die Atome der Probe zunachst bei einer geeigneten Temperatur
verdampft (30-50 keV), nachfolgend in mehreren Schritten durch resonant eingestrahltes La-
serlicht ionisiert und die erzeugten lonen massenselektiv nachgewiesen. Die zur Sattigung
der resonanten Anregungsschritte erforderlichen Photonenfliisse lassen sich durch Farbstoff-
laser erreichen, die von Kupferdampflasern hoher Repetitionsrate (6.5 kHz) gepumpt wer-
den. Durch die Uberlagerung der monoenergetischen Laserenergien werden Rydbergzustan-
de erreicht, durch Feldionisation ionisiert und mittels Massenspektrometrie detektiert. Dabei
kénnen heutzutage bis zu 1Teilchen®°Sr neben stabilen Strontiumtrag&#gr) von 138
Teilchen detektiert werden [Fil98, Bit92] .
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3 Aufgabenstellung

Aufgabe dieser Arbeit ist es, einen Uberblick Uber das weltweite Vorkommen des anthro-
pogenen Radionuklid®Sr zu schaffen, sein Migrationsverhalten im Boden zu untersuchen
und eine Abschéatzung der Folgedosis fur Personen im Umkreis des havarierten Reaktors
Tschernobyl liefern zu kénnen.

Das global verteilté°Sr hat seinen Ursprung in den oberirdischen Kernwaffentests der 60er
Jahre und findet sich zum GroRteil in den obersten Bodenschichten wieder. Wie d8idas
verteilt ist, an welchen Boden es charakteristische Veranderungen in den spezifischen Aktivi-
taten gibt und welchen Einfluss die Bodeneigenschaften auf den anschlieRenden Transfer in
Pflanzen mit der damit verbundenen Aufnahme¥&s durch den Menschen haben, sind zu
untersuchen. Hierfuir wurde von sechs Tiefenprofilen aus dem Raum Niedersach¥&mn-die
Aktivitdt gemessen, mit den Gehalten anderer wichtiger Radionuklide verglichen und be-
zuglich der jeweiligen Bodeneigenschaften verschiedener Schichten interpretiert. Aussagen
Uber die zukiunftige Verteilung dé8Sr dieser Proben und Proben mit anderer urséchlicher
Kontamination kbnnen abgeschéatzt werden.

Der zweite Teil der Arbeit beschéftigt sich mit einer Bevolkerungsgruppe, die aufgrund der
erhéhten Deposition des RadionuklifSr durch den Kernreaktorunfalls Tschernobyl eine
erhohte effektive jahrliche Dosis durch dieses Radionuklid zu erwarten hat. Die vom Fallout
kontaminierten Gebiete sind, abhdngig von #8€s-Depositionsdichte, in 4 Zonen unter-
teilt. Die Zonen 1 und 2 wurden evakuiert, die Zone 3 wurde unter strikte radiologische
Kontrolle gestellt. Trotz Evakuierung und eines offiziellen Verbotes sind eine Vielzahl der
Einwohner der zweiten Zone inzwischen zurlickgekehrt. Fir sie ist eine Betrachtung der Ak-
tivitaten im Boden, der Transferfaktoren fur die relevantesten Lebensmittelpfade und eine
daraus resultierende Dosisabschéatzung dringend notig. Nachdem sich gezeigt hat, dass die
zuséatzliche Exposition durcii’Cs fiir diese illegal zuriickgekehrten Bewohnern der Zone 2
bei normalem Verhalten bei weniger als 1 mSv pro Jahr liegt, ist es erforderlich auch die Bei-



trage zur Strahlenexposition duré®sr und Plutonium zu bestimmen. In dieser Arbeit wird
dieses fiiP°Sr durchgefiihrt, indem Boden und Lebensmittelproben aus einem Dorf dieser
Zone 2 untersucht und interpretiert werden.
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4 Experimentelles

4.1 Ubersicht

Von den in Kapitel 2 angegebenen Analysemethoden wurde die Veraschung und der Auf-
schluss eingesetzt, um das Strontium von der Matrix zu entfernen. Fallungsreaktionen und
Chromatographie trennen das Calcium und Barium ab und die Detektion erfolgte mittels
Flussigszintillationsdetektor. Es wurden die im Kapitel 3 bereits erwahnten Proben unter-
sucht.

4.2 Probennahme

4.2.1 Niedersachsen

Von der Deutschen Bodenkundlichen Gesellschaft wurden fiir nicht radiologische Untersu-
chungen Proben gesammelt, deren Ergebnisse 1999 vorgestellt wurden. Das Ziel dieser Ge-
sellschaft war es, ein mdglichst vielfaltiges Bild Uber die typischen Bodenstrukturen des Lan-
des Niedersachsen zu gewinnen. Von den gleichen Standorten Abbildung 4.1 konnten durch
Mitarbeiter des ZSR weitere Proben fur Radionuklidnachweise gewonnen werden, und so
mit den bodenkundlichen Daten interpretiert werden. Die Tiefe der Profile reichte bis zu
2,50 m. Die Probennahme erfolgte mittels Bagger in begehbaren Profilgruben. Die Boden-
schichten trug man den erkennbaren Bodenhorizonten entsprechend an gesauberten, senk-
rechten Schnittkanten ab. Die Béden wurden anschliel3end nach einer Messanleitung [Der00]
luftgetrocknet, zerkleinert und gesiebt (2 mm Maschenweite).

Die bodenkundlichen Daten wie Bodenstruktur, pH-Werte, Ca-Gehalte, Wassergehalt und
Kationengehalte sind von der Deutschen Bodenkundlichen Gesellschaft veréffentlicht und
konnten so zur Bewertung der spezifiscH&®r-Aktivitaten in den verschiedenen Bodenho-
rizonten herangezogen werden [Deu99].



4.2 Probennahme

O Probenentnahmeorte
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Abbildung 4.1: Standorte der Probennahme in Niedersachsen

4.2.2 Ukraine

The State University of Agriculture and Ecology aus Zhitomir (Ukraine) sammelte in den
Jahren 1995 eine Vielzahl von Tiefenprofilen in den verschiedenen Zonen um Tschernobyl
und in den Jahren 2001-2003 Boden-, Nahrungsmittel- , Knochen- und Zahnproben in einem
Dorf der Zone II, mit Namen Christinowka. Die Proben wurden dem Zentrum fur Strah-
lenschutz und Radiotkologie zur Messung V8fCs, °°Sr und Plutonium zur Verfiigung
gestellt.

Bei den Tiefenprofilen entnahm man auf einer Flache von einem Quadratmeter die Erde bis
zu einer Tiefe von 50 cm, liel3 aber auf einer Flache vor ZDcm eine S&aule stehen. Vor

der Entnahme sauberte und begradigte man diese. Nach optischen Aspekten wurde die Saule
vertikal in Schichten eingeteilt, abgetragen und in Plastiktliten aufbewahrt. Die Tiefe von
50 cm wurde gewahlt, da der Grol3teil des fur die Dosisberechnung damals relevantesten
Nuklids 13’Cs in ungestdrten Béden in den oberen 40 cm zu erwarten war. Die Entnahme
erfolgte ausschlief3lich auf Wiesen, die nach Aussage der Anwohner seit dem Reaktorunfall
1986 unberiuhrt geblieben sind.
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4 Experimentelles
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Abbildung 4.2: Standorte der Probennahme in der Ukraine

Die spater genommenen Nahrungsmittel- und Organproben aus Christinowka stellten ver-
schiedene Bewohner zur Verfigung und beinhalten Milch, Beeren, Pilze, Fisch, Gemuse,
Obst, Gras, Heu, Gerste, Tabak und Knochen, sowie Leber, Niere, Zahne und Muskelfleisch
verschiedener Tiere. Die Proben wurden vor Ort in Zhitomir gewogen, zerkleinert, getrock-
net, teilweise erneut zerkleinert und in Plastiktiten verpackt. Milchproben entzog man mittels
Gefriertrocknung das Wasser, um sie haltbarer zu machen. Zu Beeren- und Gemusepflanzen
lieferte man die dazugehdrigen Boden und organischen Auflagen mit. Die Entnahmetiefe der
Bdden ist leider nicht bekannt, bezog sich aber vermutlich auf die obersten von Wurzeln
durchsetzten Zentimeter.
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4.3 Probenvorbereitung und Aufschluss

4.3 Probenvorbereitung und Aufschluss

Die alteren Bodenproben aus der Ukraine von 1995 und die Bodenproben aus Niedersachsen
lagen getrocknet und auf 2 mm Maschenweite gesiebt in PE-Flaschen vor. Neuere Boden-
proben aus der Ukraine wurden zunéachst noch im Trockenschrank bei 110 °C getrocknet.
Anschlie3end wurden alle Bodenproben 48 h bei 550 °C in Porzellanschalen verascht. Diese
Temperatur reicht, ut®’Cs aus der Probe (iber Aerosole abzutragen, nicht abet’8as

Die Temperatur musste so hoch gewéhlt werden, da sonst eine Extraktid?Sdess der
Silikatmatrix nicht vollstandig gewesen waére.

Milchproben wurden nachtréglich trotz der Vorbehandlung in der Ukraine erneut gefrier-
getrocknet, da das Milchpulver sich als hygroskopisch erwies. Die restlichen organischen
Proben verdnderte man mit Ausnahme der Veraschung nicht.

Fisch- und Fleischproben kamen tiefgekuhlt und in PE-Beuteln in Deutschland an und wur-
den zunachst eingefroren. Bei Bedarf taute man eine Probe auf, verwarf samtliche freiwer-
dende Flussigkeit und zerkleinerte den Rest. Da die Proben zu Dosisberechnungen herange-
zogen werden sollten, empfahl sich, nur den essbaren Teil von Fleisch und Fisch zu nehmen.
Die Knochen bzw. Greten wurden verworfen. Um trotzdem ¥&m-Gehalt in Knochen von

Tieren ndher zu untersuchen, wurden von Rehen, Schweinen, Wildschweinen und Rindern
separat Knochen mitgeliefert.

Den Messanleitungen entsprechend mussten alle organischen Proben wegen der Brandgefahr
langsam nach folgendem Programm verascht werden:

» Langsame Erh6hung auf 240 °C innerhalb von 24 Stunden unter Stickstoffspilung

» Langsame Erhdhung auf 300 °C innerhalb von 12 Stunden und verweilen bei dieser
Temperatur fur weitere 12 Stunden unter Stickstoffspulung

Erh6hung auf 350 °C ohne Stickstoffspulung innerhalb kurzer Zeit

Erh6hung auf 450 °C innerhalb eines Tages ohne Stickstoffspllung

» Verweilen fur 12 Stunden unter diesen Bedingungen.
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Eine noch hohere Temperatur, wie bei den Bdden, konnte hier nicht gewahlt werden, da diese
Proben teilweise auch auf die Aktivitat d&'Cs untersucht werden sollten, welches, wie
beschrieben, bei Temperaturen Uber 450°C teilweise aus der Probe in Form von Aerosolen
emittiert wird.

Probleme gab es bei Leberproben und Knochenproben. Die Leber fihrte bei Temperaturen
um 400 °C aufgrund des hohen Salzgehaltes zu Sinterungsprozessen. Das mit der Porzel-
lanschale so verschmolzene Material liel3 sich auch mit Sduren nicht wieder entfernen. Die

Proben mussten verworfen werden. Knochenproben waren bei 450 °C zwar pords geworden -
aber noch nicht verascht. Daher wurden die Knochenproben im Anschluss an die Veraschung
noch mit einer Schwingscheibenmiihle (Retsch RS-1; 1400 U hgemahlen.

Maximal 100 g der so veraschten Proben wurden dann einem sauren Aufschluss unterzogen.
Eine ca. 18 %ige Salzsaure-Losung (1:1 Wasser : konz. HCI) wurde mit Trager, Tracer und
Probe versehen und 2 Stunden unter Ruckfluss in einem 500 ml Rundkolben bei Siedetem-
peratur gehalten.

Der Trager besteht aus 10 ml einer Losung mit 30 mg inaktivem Strontium und 10 ml einer
L6ésung mit 50 mg Calciumnitrat. Bei organischen Proben wie Gras, Heu u.a. wurde auf die
Zugabe des Calciumtragers verzichtet, da in der Probe erfahrungsgeman selber genug Trager
vorhanden ist. Der Trager dient dazu, genug Erdalkalimetalle fur Fallungsschritte aufzuwei-
sen und das Einlagern groRerer Mengen von radioaktf?&mund®°Sr in Laborgeratemate-

rialien zu verhindern. Die in Kapitel 2.3 beschriebene Ausbeutebestimmung erfolgt mittels so
genanntem radioaktivem Tracer durch Zugabe von ca. 1088q(Herkunft: Physikalisch
Technische Bundesanstalt - Braunschweig bzw. Amersham Laboratories - Buckinghamshire,
England).8%Sr ist ein schwachey-Strahler und emittiert mit der héchsten Emissionswahr-
scheinlichkeit bei 514 keV.

Eine Vielzahl der Probenarten sollten auch auf Plutoniumisotope untersucht werden. Auf-
grund mangelnder Materialmenge musste daher bei einigen Proben die Analyse mit einer
Bestimmung von Plutonium kombiniert werden. Die Probel6sung, bestehend aus Sr-Trager,
85Sr-Tracer,232U-Tracer,?*?Pu-Tracer?*3Am-Tracer (alles Nitrate bzw. salpetersaure Lo-
sungen) wird zur Trockne eingedampft. Der Rickstand wird in 15 ml 3 M Salpetersaure +
1 M Aluminiumnitratlésung geldst. Die Lésung versetzt man mit 3 ml 0,6 M Eisensulfamat-
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l6sung, um die Oxidationsstufe des Plutonium zu stabilisieren, und mit 200 mg Ascorbin-
saure. Die Losung wird Uber einen 0,22 um Membranfilter filtriert und mit einer Geschwin-
digkeit von 1 ml min® durch eine konditionierte (3 M Salpetersdure) UTEVA (fiir Uran und
vierwertige Kationen)- und TRU-Saule (fur Transurane) gezogen (Formeln Anhang B). Nach
vollstandiger Probenaufgabe wird das Becherglas mit 5 ml 3 M Salpetersaure ausgespult und
diese Losung ebenfalls auf die Saulen gegeben. AnschlieRend werden die Saulen direkt mit
5 ml 3 M Salpetersaure gewaschen. Das Strontium wird von den Saulen nur geringflgig zu-
rickgehalten, sodass die ersten Fraktionen des ,Abfalles* der Plutoniumtrennsaulen fir die
Strontium-Analytik weiterverwendet werden kénnen. Diese Analyse entspricht weitgehend
der Vorschrift ACWO03 VBS Rev. 1.4 von Eichrom und wird so auch nach Analytica Chimica
Acta 443 (2001) 81-90 fiir die Bestimmung v#isr in Sedimentproben benutzt.

4.4 Trennungsgang

Nach dem Aufschluss lasst man die heil3e Lésung mittels Eis auf ca. 60°C abkihlen und
filtriert die Matrix Uber eine Porzellannutsche ab. Die Matrix wird gesammelt, radiologisch
kontrolliert und entsorgt. Nach Zugabe von 15 ml 96 %iger Schwefelsdau&dH und kurz-

em Aufkochen wird die zurtickgebliebene Losung eine Stunde im Eisbad gekunhlt. Die Sulfate
der Erdalkalimetalle fallen aus und kénnen Uber Zellulosenitratfilter (0,45 um Porendurch-
messer) abgetrennt werden. Hierbei verliert man die meisten Alkali- und Ubergangsmetalle;
auch die bei der Detektion sonst evtl. stérenden Bleiisotope werden isoliert.

Der Niederschlag wird in einen 500 ml Rundkolben Uberfihrt mit 15 g Natriumcarbonat
(NaxCOg3) versehen und auf ca. 200 ml mit gesattigtepGi@z-Losung Uberschittet. Dieses
Gemisch wird zwei Stunden unter Rickfluss gekocht, wodurch die Erdalkalisulfate in die
Carbonate tberfuhrt werden. Von den Carbonaten hat $88C50 mal niedrigeres Ldslich-
keitsprodukt (110~19) als BaCQ und CaCQ (5-10 %) [AyI86]. Ein GroRteil des Calciums

und Bariums geht so in Losung und kann vom Strontium getrennt werden. Die Trennung
der calcium- und bariumhaltigen Lésung von der festen Phase erfolgt erneut Uber einen Zel-
lulosenitratfilter (0,2 um Porendurchmesser). Das so erhaltene festg Si€Spuren von
Calcium und Barium wird in 8 M Salpeterséure-L6sung (Hfl&@fgenommen.
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4.4 Trennungsgang

Die Trennung der restlichen Erdalkalimetalle vom Strontium erfolgt mittels Extraktionschro-
matographie. Die Saule besteht aus 3 g eines 4,4'(5')-Bis-(tert-butylcyclohexano)-18-Krone-
6-Ether (150 pum Partikelgrof3e) in 1-Octanol, der von der Firma EiChrom (Darien, lllinois)
fur die Strontiumanalyse produziert wird. Die Kurzform des Austauscherharzes ist Sr-Resin.
Ein freies Saulenvolumen entspricht ca. 6,5 ml, 65 % des Bettvolumens [Die91]. Die funk-
tionellen Gruppen des Kronenethers sind so konzipiert, dass das Volumen des Strontiums
optimal in den ,Kafig“ des dreidimensionalen Gerlstes passt.

4.4'(5")-di-t-butyleyclohexano
18-crown-6

- e
[
Yl %, 0 B). %
/TN e e ™~
/ !
. ]
S 0~ |
|
|
\K&“\_,-/’/O\\H/ff

Diluent: 1-octanol

Abbildung 4.4: Kronenether

Das selbst generierte 10 cm hohe Saulenbett wird zunachst mit Wasser gespult und mit 30
ml einer 3 M HNG-LOsung konditioniert. Die 3 M HN@ist mit 1-Octanol gesattigt, was

laut dem Hersteller EiChrom die Lebensdauer der Saule verlangert. Im Anschluss erfolgt die
Aufgabe der strontiumhaltigen Probe. Um das mit d@8r im Gleichgewicht befindliche

90Y abzutrennen, wird mit 20 ml der 3 M HNELSsung gespiilt. Durch Zugabe von 10 ml
Wasser werden die auf der Séule zuriickgehaltenen Erdalkalimetalle eluiert. Aufgrund der
gréRenbedingten geringen Wechselwirkungen mit der Saule wird zuerst das Barium von der
Saule gespiilt. Es folgen das Strontium und das noch schwerer zu eluierende Calcium. Die
eluierten Lésungen werden in 1,5 ml Fraktionen aufgefangen. Bei allen Spul-, Trenn- und
Elutionsvorgangen der einzelnen Losungen ist es wichtig, eine Elutionsgeschwindigkeit von
ca. 0,8 ml min'! nicht zu Uberschreiten. Mittels dgrEmission vonP°Sr werden die Frak-
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tionen mit den Strontiumisotopen kurz (2 min) auf einem Halbleiterdetektor identifiziert. Die
zumeist zwei oder drei Fraktionen werden in einem kaliumarmen LSC-Glaschen (Vial) verei-
nigt und mit 15 ml Szintillatorflissigkeit (Ultima Gold AB, Fa. Perkin Elmer Life Sciences)
versetzt. Mit Wasser fullt man auf 20 ml auf und misst drei Wochen spéter nach Einstellung
des Gleichgewichts zwischen MutternuklifSr und TochternuklidS®Y die Aktivitat mit

Hilfe eines Flussig-Szintillations-Zahlers (LSC).

4.5 Anpassung und Versuch der Optimierung

Die oben beschriebene Methode der Probenvorbereitung und radiochemischen Trennung er-
folgt hauptséchlich nach M. Fil3 [Fil98]. In einigen Punkten wurde die Methode jedoch mo-
difiziert.

So wird bei der Sulfatfallung nach Fill3 der pH-Wert mit 30 %iger Natronlauge auf 1,8 einge-
stellt, um Teile der Uberschissigen Schwefelsdure zu neutralisieren. Versuche zeigten, dass
dies auf die Fallungsreaktion und die weiteren Schritte keinen Einfluss hat und somit wegge-
lassen werden kann.

Nach FilR3 ist bei einigen Proben nach Abtrennung der Sulfate eine Reduzierung des Barium-
gehaltes durch Oxalatbildung nétig, H4Ba ein starkej3 ~—-Strahler ist und so eine Auswer-

tung anderer Betastrahler storen kann. Mit einer Halbwertszeitt#Ba von 12,75 Tagen
spielt es bei Proben, die durch den Kernwaffenfallout der 60er Jahre oder durch Tschernobyl
bestimmt sind, allerdings keine Rolle mehr. Der Anteil an inaktivem Barium in der Probe ist
aufgrund seines geringen nattrlichen Vorkommens unwesentlich. Eine Abtrennung Uber die
Oxalate kann also zu einer Verkleinerung der Salzfracht fur die Saule fliihren, was die Aus-
beute des Strontium erhdhen kann, ist aber nicht erforderlich. In dieser Arbeit wurde darauf
verzichtet.

Eine Vielzahl der Parameter lassen sich variieren, wie das Volum&OH die Masse
NapCO;s, Tragermengen und Ausfallungszeiten. Fur die verschiedenen Probenmatrices mus-
ste man diese jeweils anpassen, um eine optimale Ausbeute von tblicherweise 60 % zu erhal-
ten. Da eine jeweilige Anpassung aus Zeitgrinden nicht mdglich ist, werden fiir alle Proben
die gleichen Versuchsparameter verwendet und Schwankungen der Ausbeute von 30 % -
60 % akzeptiert.
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Es wurde versucht, den teuren (25 g: 917 Euro) Kronenether Sr-Resin durch ein anderes Sau-
lenmaterial zu ersetzen. Aufgrund von Literaturauswertung bezulglich der Absorption von
Strontium wurden Versuche mit einem naturlichen Zeolithen namens Clinoptilolit und mit
dem Molekularsieb Typ 4A (N&[(AlO 2)12(Si0z)12]-XxH20) durchgefiihrt. Clinoptilolit ist

als Absorptionsmittel nach dem Unfall von Tschernobyl eingesetzt worden. Das Molekular-
sieb 4A ist bekannt fur den leichten Austausch der Natriumionen gegen Calciumionen. Die
Versuche ergaben flr beide, dass bei jeweils eingesetzten 3 g die Trennstufenzahl zu nied-
rig ist, also keine ausreichende Trennung erfolgt. Erhéht man die Materialmenge der Saule
konnen ausreichende Trennstufenzahlen zwar erreicht werden, die Volumina zum Spulen
und damit die Anzahl der Fraktionen werden jedoch zu grof3. Eine zusatzliche Erhéhung der
Geschwindigkeit der mobilen Phase ware nur mit Druck moglich. Zudem ist das freie Sau-
lenvolumen deutlich gro3er; es misste mehr eluiert werden, was bei maximal 5 ml fur die
LSC-Vials ein zuséatzliches Einengen nach der Trennung erforderlich machen wirde. Mit an-
deren KorngroRen der Zeolithe und Unter- bzw. Uberdruck wére ein Ersatz des Kronenethers
evtl. mdglich, konnte aber im Rahmen dieser Arbeit aus Zeitgriinden nicht weiter verfolgt
werden.

Der von M. Fil3 eingesetzte Szintillator Ultima Gold wurde ersetzt durch Ultima Gold AB,

da dieser bessere Eigenschaften bei der Alpha-Beta-Diskriminierung, Vertraglichkeit mit Mi-
neralséduren, der Quenchresistenz und der Probenkapazitat aufweist.
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4.6 Flussigszintillationsmessungen

Fir die Quantifizierung de¥Sr in den Umweltproben wird ein Ultra-Low-Level-Liquid-
Szintillation-Counter mit Namen Quantulus 1220 (Firma Wallac) eingesetzt und mittels der
DOS-Software Queue Manager Version 1.0.1. (Firma Wallac) ausgewertet.

4.6.1 Prinzip

Eine Probe befindet sich nach dem chemischen Trennungsgang in wassriger Phase. Auch in
dieser findet, wie vorher bei der Matrix, eine fast vollstdndige Absorption der durch den Be-
tazerfall emittierten Elektronen statt. Um die Elektronen nachweisen zu kdnnen, muss daher
eine direkte Umwandlung der Energie erfolgen, weshalb man einen sogenannten Szintillator
in flussiger Form zuftigt. Der in dieser Arbeit verwendete Szintillator, auch Cocktail genannt,
mit der Bezeichnung Ultima Gold AB, besteht zu 57-67 % aus Di-isopropylnaphthalin (DIN),
24-34 % Nonylphenolethoxylat, 2-(2-Butoxyethoxy)ethanol, 2,5-Diphenoloxazol (PPO) und
1-4-Bis(2-methylstyryl)benzol (bis-MSB) (Formeln s. Anhang B ) [Per98]. Der Hauptbe-
standteil dient als Losemittel, die nachsten beiden als Vermittler fiir polare Proben und das
PPO und bis-MSB als Fluoreszenzmittel. Die durch den Betastrahler emittierten Elektronen
regen in nachster Nahe die Losemittelmolekule (DIN) an, was durch die Anhebung eines
Elektrons auf ein h6heres Energieniveau oder sogar durch lonisierung erfolgen kann, wobei
die ionisierten Molekuile sehr schnell mit Elektronen zu angeregten Molekulen rekombinie-
ren. Etwa 90 % der angeregten Zustande kehren strahlungslos durch thermische Prozesse in
niedrigere Energiezustande zurtick und spielen fur die Szintillation keine Rolle mehr. Die
tbrigen 10 %, zumeist aus dem Grundzustand SO in S1x-Zustand angeregt, gelangen durch
innere Konversion auf das S10 Niveau zuriick und emittieren beim Ubergang zuriick zum
Grundzustand innerhalb von cal8-8 Sekunden ein Photon (Fluoreszenz).
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Abbildung 4.5: Jablonski-Term-Schema

Die Energie der emittierten Photonen liegt im Rontgenbereich. Mit ihrer Hilfe wird das Fluo-
reszenzmittel PPO auf gleiche Weise wie die Losemittelmolekiile angeregt. In einigen Fallen
kommt auch eine direkte Anregung der Fluoreszenzmolekiile durch angeregte Losemittel-
molekule durch Dipol-Dipol-Wechselwirkungen vor. Das Fluoreszenzmittel emittiert im An-
schluss bei Abregung in den Grundzustand ebenfalls ein Photon, welches dieses Mal jedoch
eine Energie im niedrigen UV-Bereich bzw. hochenergetischen VIS-Bereich aufweist. So
kann aus der Emission eines Elektrons mit kurzer Reichweite ein Photon deutlich niedrigerer
Energie mit weiter Reichweite geschaffen werden. Die H6he der Energie bestimmt die An-
zahl der dabei angeregten Molekile und der daraus resultierenden Photonen. Zur Ermittlung
der Energie des Elektrons muss man also die Anzahl der anndhernd gleichzeitig emittierten
Photonen messen, nicht die Energie der Photonen. Um die Energie der Photonen nun in einen
fur die Detektion durch Photomultiplier optimalen Arbeitsbereich zu bringen, wird ein zwei-
tes Fluoreszenzmittel bis-MSB verwendet, welches das Photon vom PPO aufnimmt und mit
anderer, zumeist mit hoherer Wellenlange, wieder abstrahlt. Wegen dieser Eigenschaft nennt
man das bis-MSB auch sekundares Fluoreszenzmittel oder ,wavelength shifter*.
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Abbildung 4.6: Szintillationsprozess; Grafik nach Brandt [Bra93]

Dies ist der optimierte Vorgang, den man Szintillation nennt. Es kann hierbei jedoch zu einer
Reihe weiterer Ubergange kommen. Lésemittelmolekiile kénnen andere Losemittelmolekii-
le direkt oder Uber die emittierten Photonen anregen (Solvent-Solvent-Transfer), angeregte
Fluoreszenzmittelmolekile konnen Lésemittelmolekile anregen, Abregung aller beteiligter
Molekule durch thermische Prozesse sind méglich und auch Reaktionen der Photonen oder
angeregten Molekule mit Fremdpartikeln missen bertcksichtigt werden, was in Kapitel 4.6.2
erlautert wird. Das Verhaltnis der Anzahl der emittierten Photonen zu der Anzahl der ur-
sprunglich angeregten Molekule wird als ,fluorescence quantum efficiency bezeichnet und
liegt zumeist zwischen 8 % bis 10 %.

Die entstandenen niederenergetischen Photonen lassen sich nun mit einem Photomultiplier
erfassen. Die Photonen treffen hierbei auf eine Photokathode (z.B. Cadmium) und schlagen
aufgrund des Photoeffektes, proportional zu ihrer Anzahl, Elektronen heraus. Diese werden
durch elektrische Felder beschleunigt, in den SEV (Sekundarelektronenvervielféltiger) ge-
leitet und schlagen aus den Dynoden weitere Elektronen heraus. Auf die Art entsteht eine
Lawine an Elektronen, die einen Stromimpuls ergeben. Bei dieser Verstarkung kann es durch
sogenannten Dunkelstrom - zusatzlich ausgeloste Elektronen durch Temperatur - zu Verfal-
schung des Messergebnisses filhren, weshalb man gelegentlich den Photomultiplier kiihlt
(nicht bei dem fur diese Arbeit verwendeten Gerat).
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Abbildung 4.7: Detektion der Photonen mittels Photomultiplier [Bra93]

4.6.2 Quenching

Das Messgeréat zahlt den Stromstoss als einen Count. Die Anzahl der Elektronen im Pho-
tomulitplier gibt die Energie des beim Betazerfall emittierten Elektrons wieder. Im idealen
Fall sollte die Anzahl der registrierten Counts der Anzahl der Zerfélle entsprechen, die bei
geeigneter Kalibrierung die Aktivitat der Probe wiederspiegelt. Eine Reihe von Effekten mit
Fremdpartikeln in der Lésung sorgt jedoch fir eine Verstarkung bzw. Schwachung des Si-
gnals oder fur eine Verschiebung der Energien. Man teilt diese ,,Quenching“ genannten Ef-
fekte in drei Kategorien:

Farbquenching

Die Molekule oder Atome im Cocktail absorbieren die von den Lésemittelmolekilen oder
Fluoreszenzmittelmolekilen emittierten Photonen, wodurch es zu einer geringeren mittleren
freien Weglange der Photonen und einer damit verbundenen Erniedrigung der Anzahl der
Photonen kommt. Die Ausbeute verringert sich.

Chemisches Quenching

Verunreinigungen oder Probenbestandteile, die elektrophile Molekile oder Atome enthalten,
fullen ihre eigenen aulReren Schalen mit den durch den Betazerfall entstandenen Elektronen
auf. Die dadurch angeregten oder ionisierten Moleklle oder Atome geben ihre Elektronen
nicht wieder ab und emittieren auch keine Photonen mehr. Reduktion und Verlust des Lichtes
und der damit verbundenen Ausbeute sind die Folge.
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Physikalisches Quenching

Bei diesem Effekt konkurrieren die Fluoreszenzmittel mit anderen nicht-fluoreszierenden
Molekuilen im Cocktail. Diese nehmen die vom Lésemittel emittierten Photonen auf und rea-
gieren sich Uiber strahlungslose Prozesse wie Translation, Vibration und Intersystem-Crossing
(Grafik 4.5: S1 zu T1) ab, was auf makroskopischer Ebene einer geringfligigen Erwarmung
der Probe entspricht. Ein weiterer physikalischer Quenchprozess ist die Lichtstreung an

Fremdpartikeln.

Quench Effect

Unquenched
Sample

Quenched
Sample

Counts

.é»nergy.kl;g.). B

Abbildung 4.8: Quenchkurven mit Erniedrigung der Energien (1)
und der Anzahl der Ereignisse (2)

Um diese Effekte bei der Auswertung bertcksichtigen zu kénnen, wird eine Quenchkalibrie-
rung durchgefuhrt. Dabei werden kunstlich verschiedene Verunreinigungsgrade hergestellt
und fur jede Verunreinigung eine Kalibrierung ermittelt. Um diese Verunreinigung mit ei-

ner unbekannten Probe zu korrelieren, muss nun ein MaR fur die Verunreinigung gefunden
werden. Dies geschieht durch eine extefA@Ra-Quelle (A=370 kBq), dessamn -Zerfall

kurzzeitig aufgezeichnet wird. Die Quelle ist so stark, dass dabei die Zerfallsprozesse der
Probe keinen Einfluss haben. Das Maximum de$Spektrums wird registriert und der ent-
sprechende Kanal als sogenannter Standard-Quench-Parameter (SQP) ausgegeben. Zu jedem
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Verunreinigungsgrad gibt es eine so bestimmbare andere Ausbeute. Auf diese Art wird eine
Funktion ermittelt, die fir einen beliebigen SQP-Wert mittels Interpolation eine Ausbeute
wiederspiegelt. In Abbildung 4.9 ist mit der Auftragung der Ausbeute Uber den SQP-Wert ei-
ne solche Quenchkalibrierung zu sehen. Die Kurve verlauft in diesem Fall linear (Linearitats-
test nach Mandel: PW<F; F-Test=1, f,.=N-3; P=99 %), kann aber auch wie beispielsweise
oftmals bei Tritium exponentiell verlaufen.
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Abbildung 4.9: Ausbeute (Efficiency) in Abhéangigkeit der Verunreinigung,
gemessen als SQP-Wert
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4.6.3 Chemolumineszenz

Die bisher betrachteten Effekte haben zur Folge, dass die Ausbeute sinkt und das Betaspek-
trum zu niedrigeren Energien verschoben wird. Eine Erh6hung der Ausbeute, also die Mes-
sung von radioaktiven Zerfallen, die gar nicht stattgefunden haben, ist ebenfalls méglich, und
basiert auf der Anregung von Losemittelmolekilen durch chemische Prozesse. Diese Chemo-
luminszenz wird tberwiegend durch oxidierende S&uren und Peroxide verursacht. Wahrend
die durch radioaktiven Zerfall ausgeldsten Prozesse gleichzeitig mehrere Photonen propor-
tional zur Energie des Elektrons auslésen, handelt es sich bei der Chemolumineszenz um
ein einmaliges Ereignis. Daher verwendet man zumeist zwei Photomultiplier. Detektiert man
in nur einem Photomultiplier ein Ereignis, stammt es mit hoher Wahrscheinlichkeit von der
Chemolumineszenz; detektiert man dagegen in beiden Photomultipliern gleichzeitig ein Er-
eignis (koinzident) stammt dieses vom radioaktiven Zerfall. Dieser Koinzidenzbereich be-
tragt bei modernen Geraten um die 20 Nanosekunden. Mit steigender Chemolumineszenz in
einer Probe steigt die Wahrscheinlichkeit, dass zwei Ereignisse, die durch Chemoluminszenz
ausgelost wurden, innerhalb dieser 20 Nanosekunden von je einem Photomultiplier registriert
werden. Diese wuirden falschlicherweise als radioaktiver Zerfall gezahlt werden. Heutzuta-
ge liegen bei modernen Geraten solche Ereignisse bei einer Rate von 0,01 cpm (Count per
Minute).

4.6.4 Aufbau

Der Untergrund oder Backround einer Messung mittels LSC entsteht durch

Kosmische Hohenstrahlung (siehe Kap.1.3.1)
» Radioaktive Nuklide in der Umgebung (siehe Kap. 1.3.1)
« Zufallige Koinzidenzen (siehe Kap. 4.6.3)

» Crosstalk: durch elektrische Entladungen und Cerenkov-Strahlung, die in einem der
Photomultiplier entstehen, kdnnen Photonen emittiert werden, die in dem anderen Pho-
tomultiplier detektiert werden. Dieser Effekt macht ca. ein Drittel des Untergrundes
aus. Signale, die auf Crosstalk beruhen, sind koinzident, allerdings lassen sie sich durch
ihre Amplituden unterscheiden und sind so oft durch einen Pulsamplitudenvergleich
(PAC) von den Zerfallsprozessen zu unterscheiden.
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4.6 Fliissigszintillationsmessungen

Zur Verringerung des Untergrundes verwendet man bei dem in dieser Arbeit eingesetzten
Low-Level-LSC eine passive und aktive Abschirmung.

Die passive Abschirmung (Passiv Guard) besteht hauptsachlich aus einer Bleischicht, die
die kosmische Strahlung reduzieren soll. Eine diinne Cadmiumschicht schirmt thermische
Neutronen und die durch die Bleiabschirmung entstehende Rontgenstrahlung ab. Eine eben-

falls diinne Schicht Kupfer verringert die in der Cadmiumschicht entstandene Strahlung und
restliche Hohenstrahlung.

Passiv Guard Activ Guard

>=_
1
4

Abbildung 4.10: Aufbau eines Flussig-Szintillations-Zahlers mit Passiv- und Activ Guard

Trotz dieser MalRnahmen kommen weiterhin Teile des Photonenstroms der Hohenstrahlung
bei der Messzelle an. Um diese von den Ereignissen des Zerfalls in der Probe zu unter-
scheiden, besitzt das Gerat eine aktive Abschirmung (Active Guard). Diese besteht aus zwei
weiteren Photomultipliern und einem Tank mit einer auf Mineral6l basierenden Szintilla-
torflissigkeit, die Uber der eigentlichen Messzelle angeordnet sind. Wird ein Signal in der
Messzelle und wiederum koinzident im Active Guard detektiert, wird es der Hohenstrahlung
zugeordnet. Nur ein Signal das koinzident in beiden Photomultipliern der Messzelle und
nicht im Active Guard gesehen wird, stammt mit hoher Wahrscheinlichkeit vom radioaktiven
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Zerfall.

4.7 Auswertung

4.7.1 Aktivitatsbestimmung mittels LSC

Die durch die Photomultiplier gemessenen Signale werden mittels A/D-Wandler logarith-
misch umgewandelt, so dass die Spektren Uber einen gréf3eren Kanalbereich gespreizt wer-
den, was eine hohere Auflésung bei niedrigen Energien zur Folge hat.

3H
l4c

32p

energy

energy

0000000C00000C 0000000000000 000000

3H

Counts

16 | 24 4 56164172 8

l4c

1121201128136 114411

—_—
Channels

1 il 17611

32p

Abbildung 4.11: Energieaufteilung eines LSC-Spektrums [Wal86]

Die Signale werden in insgesamt 1024 Energiebereichen bzw. Kanalen wiedergegeben. Die
Auswertung kann in vorgegebenen Teilen des Spektrums, sogenannten Fenstern, durch Inte-

gration erfolgen.
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Die von dem LSC ausgegebene Aktivifitir eine beliebige Messung errechnet sich aus der
Zahlratep und der durch die Quenchkalibrierung ermittelten Geréteausbeute

_P
A= (4.1)

Die so ermittelte Aktivitat wird in Form von DPM (Disintegrations per Minute) wiedergege-
ben und lafit sich durch Division mit dem Faktor 60 direkt in Bg umrechnen.

Die Auswertung solcher Messwerte und deren Unsicherheit werden nach DIN 1319 Teil
3 - Grundlagen der Messtechnik - bestimmt. Die Kombination der Messgrof3en und deren
Nomenklatur sind im ,,Guide to the expression of uncertainty in measurement” beschrieben
[Deu9s6, Int95].

Im Falle nicht korrelierter und von einander unabhéngiger Messgrof3en berechnet man die

Standardunsicherheit eines Modells als positive Wurzel der kombinierten Varianz, auch als
guadratisches Fehlerfortpflanzungsgesetz bekannt mit

£y = 3 (G 0 @2)

Danach ergibt sich fur Formel 4.1 die Standardmessunsicherheit

UA) = = 1/U(p) + A2 12(e), 4.3)

Diese Berechnung stimmt mit der vom Hersteller des LSC angegebenen Berechnung der
ausgegebenen Unsicherheit Giberein und kann somit direkt ibernommen werden.

4.7.2 Ausbeute

Nach der chromatographischen Trennung werden die FraktionePPSfi@nthalten, wie in
Kapitel 4.4 beschrieben, ausgewanhlt. Die Bestimmung der AktivitaB¥iserfolgt jedoch
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im Anschluss aufgrund geringeren Untergrundes und besserer Ausbeute (Efficiency) mit dem
Flissig-Szintillations-Z&hler. Die 514 keV-Linie d&Sr findet sich in den Kanalen 100-300
(Grafik 4.12 Fenster 1) wieder und Uberschneidet sich nur geringfligig mit den Spektren
von %9Sr und®°Y. Die Messung ist ebenfalls von der Trilbung abh&ngig, sodass auch hier
die Quenchkalibrierung durchgefiihrt wird. Ein als konstant betrachteter Untergrund von ca.
9 cpm (Counts per Minute) wird automatisch abgezogen. Die gemessene Aktivif2Sdes
einer Probe wird ins Verhaltnis gesetzt zu der Aktivita#2®r, die zu Beginn des Trennungs-
ganges der Probe zugegeben wurde:

_ AsrssE—Ao

= 4.4
¢ Asr_g5-A (4-4)
mit
Asr_gs_g: Aktivitat des®5Sr am Ende nach chemischer Trennung
Ao: Aktivitat des Untergrundes
Asr_gs_a: pipettierte Aktivitat vor Beginn der chemischen Trennung
Die Unsicherheit der Ausbeute nach Formel 4.2 lasst sich berechnen zu
u(ee) = A : \/ €2-U2(Asr_gs5-A) + U2(Asr_g5 E) +U?(Ao) (4.5)
Sr—85—A

Asr_ss5_a und e lassen sich errechnen(As,_gs_g) undu(Ag) werden vom LSC nach For-
mel 4.3 vorgegeben.

4.7.3 99Sr-Aktivitat

Nach Ablauf von ca. 8 Halbwertszeiten des Tochternukif¥s(3 Wochen) kann man davon
ausgehen, dass sich zwischen Mutter- und Tochternuklid ein Gleichgewicht eingestellt hat
und die Aktivitaten gleich sind (Kap. 1.2.1). Als Messzeit werden 18 Stunden gewahlt, da
selbst bei niedrig kontaminierten Proben so einige tausend Ereignisse detektiert werden und
damit bei einer angenommenen Poisonverteilung ¢n, p=- 0) die relative Standardunsi-
cherheit unter 1 % liegt. Fur die Messung einer Probe8te, °°Sr und®°Y enthélt, ergibt

sich die in Abbildung 4.12 dargestellte Verteilung.
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Abbildung 4.12: Spektrum vo#PSr, °°Sr und®®Y mit Fenstersetzung

Aus den folgenden drei Griinden wird eine Messung®88r-Aktivitat tiber das®y in den

Kanalen 700-1000 (Fenster 2) durchgefiihrt, was einem Energiebereich von etwa
1450-2300 keV entspricht:

« 90y und °°sr tiberlagern sich im Bereich von 500-700 Kanélen stark.

* ReineSr weist in den Kanalen 300-650 einen Comptonuntergrund auf und in gerin-

gem Mal3e bei 650-700 Kanalen einen Effekt, der vermutlich auf Paarbildung zurtck-
zufiihren ist (Spektrurf®Sr siehe Anhang B Grafik B.8).

» Zudem findet sich im Bereich von 100-800 Kanélen der Hauptanteil des Untergrundes

(siehe Anhang B Grafik B.8). Das einzig storende Nuklid in diesem Fenster konnte das

893r sein, welches ebenfalls durch Kernspaltungsprozesse entsteht, allerdings mit einer

Halbwertszeit von 50,5 Tagen bei den untersuchen Proben keine Rolle spielt.

Untersucht man Proben mit sehr geringen Gehalte¥@n ist es auch méglich fur die Be-

stimmung de$PY, die Wahl des Kanalbereichs auf 800-1000 Kanale einzuengen. Da dort
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weniger Untergrund zu finden ist, senken sich so die Erkennungs- und Nachweisgrenze ab.
Die Zahlrate wird jedoch auch gesenkt, was héhere Unsicherheiten zur Folge hat.

Ist es erforderlich, ein schnelles Messergebnis zu erhalten, kann auch auf die Einstellung des
sakularen Gleichgewichtes verzichtet werden und ca. 2 Tage nach der chemischen Trennung
des Yttriums vom Strontium eine sich wiederholende Messung gestartet werden. Uber die
Kinetik des Aufbaus de€’Y kann dann die Identifikation, Reinheit und Aktivitat erfasst
werden. In den ersten Stunden verlduft dabei der Aufbad®efast linear mit ca. 1 % pro
Stunde.

Wie bei der Ausbeutebestimmung wurde mitt&®Ra ein SQP-Wert ermittelt und eine ge-
eignete Kalibrierung automatisch gewahlt. Durch Blanks konnte festgestellt werden, dass
der Untergrund tber die Monate nicht konstant war. Eine vermutlich langsame Kontamina-
tion der Glasgerate im Labor fihrte zu einer leichten Erhéhung, so dass eine Korrektur des
90Sr Messwertes fiir jede Probe einzeln und nachtraglich erfolgen musste. Naheres zu der
Problematik ist in Kapitel 4.9.3 beschrieben.

Die spezifisch@°Sr-Aktivitat ergibt sich aus dem Berechnungsmodell:

1 1
-DPM =
& netto e

As = - (DPMprytto— DPMp) (4.6)

Hierbei istm die urspringliche Masse der Prolag die Ausbeute nach der Probenaufberei-
tung und die DPM-Werte die vom Gerat ausgegebenen, integrierten und kalibrierten Aktivi-
taten. Nach Formel 4.2 ergibt sich fur die Standardmessunsicherheit:

U(As) = A \/ Urer (M) + ureI (&) + ureI(DPM”e“O) (4.7)
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4.8 Nachweis- und Erkennungsgrenze

Um bei der Analyse einer Probe eine Aussage Uber die Richtigkeit einer Probe zu beschrei-
ben, ist es erforderlich Grenzen festzulegen, ab denen ein Messwert signifikant einen Proben-
anteil enthalt und ab wann dieser quantifiziert werden kann. Hierzu dienen DIN-Vorschriften,
die keine gesetzliche Grundlage darstellen, aber als Regel nach ,Stand und Technik* An-
wendung finden. Fur den Bereich der chemischen Analytik gilt die DIN 32645 - Nachweis-,
Erfassungs- und Bestimmungsgrenze, im Bereich der Qualitatssicherung und Statistik die
DIN 55350 Teil 34 und fur den Bereich der Kernstrahlungsmessungen DIN 25482 [Deu03].
Letztere findet in dieser Arbeit Anwendung. Zurzeit gibt es noch keine einheitliche Definition
der beschriebenen Grenzen, so dass es bei den Vorschriften zu unterschiedlichen Deklaratio
nen und Grundlagen fur die Berechnung der Grenzen kommt. Nach DIN 25482 - ,Nachweis-,

Erkennungs- und Vertrauensgrenzen bei Kernstrahlungsmessungen® - ist der kritische Wert,
ab dem ein Signal einem Probenbeitrag zugeschrieben wird, als Erkennungsgrenze (EKG)
definiert. Fur den Fall, das ein Probenbeitrag erkannt wird, aber nicht vorliegt, macht man
einen Fehler 1. Art, dessen Wahrscheinlichkeit sneangegeben wird. Nimmt man dagegen

an, keinen Probenbeitrag zu haben, obwohl einer vorhanden ist, handelt es sich um einen Feh-
ler 2. Art. Dieser Fehler stellt die Grundlage fur die Definition der Nachweisgrenze (NWG)
dar, die den kleinsten wahren Wert der Messgr6i3e reprasentiert, fur den bei Vorliegen der
oben definierten Erkennungsgrenze die Wahrscheinlichkeit fir den Fehler 2. Art durch Fest-
legung eines Wertes gilt.

Bei mehrfach wiederholten Messungen zeigt sich eine Haufigkeitsverteilung, die im idea-
len Fall symmetrisch ist, wie beispielsweise bei der Normalverteilung. Sie wird beschrieben
durch einen Erwartungswert pu und eine Standardabweicluri®ei einer endlichen Zahl

von Messungen kann der Erwartungswert durch das arithmetische Mittel

. _lei (4-8)

als besten Schatzer fir den wahren Wert ermittelt werden. Die Standardabweichung ergibt
sich aus der mittleren quadratischen Abweichung der Messwerte vom Mittelwert. Multipli-
ziert man die Standardabweichuagnit einem Faktor k kann ein Anteil 1-p der Messwerte
festgelegt werden, der mit& um x verteilt ist. Der prozentuale Anteil p liegt auRerhalb
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dieses Bereiches. Auf die Art werden sogenannte einseitige Quantile definiert, mit Hilfe de-
rer die Nachweis-, und Erkennungsgrenze festgelegt werden kann. Die Vertrauensgrenze, die
zur Charakterisierung eines Messergebnisses einen Vertrauensbereich einschliel3t, wird durch
zweiseitige Quantile beschrieben. Diese Faktoren k werden aus standardisierten Normalver-
teilung mit einem Erwartungswert von 0 und einer Standardabweichung von 1 berechnet und
finden sich tabelliert in verschiedener Literatur (z. B. [Mic99]). Nach der neuen vorlaufigen
DIN 25482-1 vom September 2003 sollte man fiur die Fehler 1. und 2aAft den Wert

0,05 verwenden. Hieraus ergibt sich flr den Faktorgkwie k;_g ein Wert von 1,645.

Eine mit diesem Faktor definierte Erkennungsgrenze bewirkt die Annahme, dass bei Uber-
schreitung eines Schétzers fir die Erkennungsgrenze bei einer Messung ein Probenbeitrag
vorliegt. Mit einer Wahrscheinlichkeit von 5 %] liegt jedoch kein Probenbeitrag vor.
Dementsprechend fuhrt bei Verwendung dieses Faktors bei der Nachweisgrenze eine Probe

mit Probenbeitrag in 5 %43) der Falle zu der falschlichen Annahme, es lage kein Probenbei-
trag vor [Mic99].

4.8.1 Festlegung der Erkennungsgrenze

Ein Messergebnis x muss bei der vorgewahlten IrrtumswahrscheinliallgeiiRer sein als
die Erkennungsgrenze

Y* =ki_q-G(0) (4.9)

Mit U(0): Standardunsicherheit des wahren und in der Regel nicht bekannten Wertes.

Meist genlgt die Naherung, das die Standardunsicherheit des Messwertes gleich der Stan-
dardunsicherheit des wahren Wertes ist, womit

Y* = ki_q - U(0) (4.10)

gilt.
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4.8.2 Festlegung der Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenzg* ist der kleinste wahre Wert der Messgroé(3e, der nachgewiesen werden
kann. Sie liegt soweit Uber der Erkennungsgrenze, dass die Wahrscheinlichkeit des Fehlers
2. Art wie beschrieben héchstens glejghst. Daher gilt:

N =Y"+k_g-G(n") (4.11)

Dan* von seiner eigenen Standardunsicherheit abh&ngt, ist dies nur durch Iteration l6sbar.
Konvergiert die Iteration nicht oder ist der Wert kleiner als die Erkennungsgrenze, existiert
die Nachweisgrenze nicht. Unter Verwendung einer rasch konvergierenden Newton-Iteration,
bei der es sich um ein Naherungsverfahren zur Berechnung einer Nullstelle einer Funktion
f(x) handelt, lasst sich folgende Naherung angeben:

gt ki_p - (G(n") —n"-W(n"))

1—ke 5001 (4.12)
Mit einer linearen Interpolation ergibt sich
=9+ /92+ (€ ;—IE ) TP(0). (4.13)
¢ ergibt sich aus
¢ =ki_q-0?(0) + %(k%_ﬁ /y) (U2 (y) — G2(0)). (4.14)

Wenna = B ist, folgtn* = 2- ¢. Diese Naherung findet speziell dann Anwendung, wenn nur

die Standardunsicherheit des Untergrundes und die Unsicherheit des Messwertes bekannt
sind. Samtliche in dieser Arbeit vorkommenden Nachweisgrenzen sind vom Messergebnis
abhangig und wurden mit Formel 4.13 berechnet.

87



4 Experimentelles

4.9 Qualitatssicherung

Ziel jeder analytischen Arbeit muss es sein, zuverlassige Analysenergebnisse definierter Qua-

litat zu erhalten. Qualitditsmerkmale des Analyseverfahrens sind:

88

die Spezifitat: Sie beschreibt die Fahigkeit des Verfahrens, nur den oder die gesuchten
Analyten zu erfassen, wobei andere in der Probe anwesende Bestandteile das Messer-
gebnis nicht beeinflussen,

die Empfindlichkeit: Sie gibt die angezeigte Messwertdnderung pro Konzentrationsan-
derung bzw. Aktivitatsdnderung an,

die Genauigkeit: Sie ist eine qualitative Aussage Uber das Ausmald der Annaherung
von Analysenergebnissen an den Bezugswert, wobei dieser einen wahren, richtigen
oder Erwartungswert darstellen kann. Die Genauigkeit beinhaltet die Prézision und
Richtigkeit,

die Prazision: Sie ist eine Bezeichnung fur das Ausmal3 der Ann&herung voneinander
unabhangiger Messergebnisse bei mehrfacher Anwendung desselben Verfahrens. Man
unterscheidet die Wiederholprézision (Messung des gleichen Objektes mit demselben
Verfahren in kurzer Zeit hintereinander) und die Vergleichsprazision (Messung dersel-
ben Proben oder eines Aliquots in verschiedenen Laboren mit demselben Messprinzip)
und

die Richtigkeit: Sie ist eine qualitative Bezeichnung fir die Annaherung des Erwar-
tungswertes des Messergebnisses an den Bezugswert. Richtigkeit setzt das Fehlen von
systematischen Fehlern voraus. Ein Mal3 fur die Richtigkeit kann somit die systemati-
sche Ergebnisabweichung vom Erwartungswert sein, auch Unrichtigkeit genannt. Bei
einigen Analysen kann der richtige Wert auch ein nach Stand der Wissenschaft festge-
legter Wert sein.



4.9 Qualititssicherung

In der Praxis findet hdufig das 4-Phasen-Modell der Qualitatssicherung Anwendung:

* Phase 1: ein neues Analyseverfahren wird auf seine Qualitatsmerkmale hin untersucht,
gegebenenfalls verbessert und beschrieben.

» Phase 2. das Analyseverfahren wird fur die Routineanalytik vorbereitet. Hierzu geho-
ren in erster Linie das Erreichen und die Wahrung einer ausreichenden Analysenquali-
tat vor Eintreten in die Routineanalytik.

* Phase 3: die gewahlten Kontrollmechanismen begleiten die Routineanalytik und ge-
wabhrleisten die Aufrechterhaltung der Zuverlassigkeit und die Dokumentation der
Messergebnisse. Die Kontrollen kdnnen sowohl laborintern als auch -extern erfolgen.

» Phase 4: es erfolgt eine laborexterne analytische Qualitatssicherung in Form von Ring-
versuchen.

Das 4-Phasen-Modell wird in der Wirtschaft oftmals als Akkreditierungswerkzeug verwen-
det und beinhaltet eine Vielzahl weiterer in dieser Arbeit nicht erwahnter Kontrollkriterien.
Es soll hier aber herangezogen werden, um die Reproduzierbarkeit und Richtigkeit der Mes-
sungen zu beschreiben und zu bestatigen.

4.9.1 Phase 1

Die Auswahl des zu°Sr-Bestimmung gewéhlten Verfahrens ist, wie in Kapitel 4.4 beschrie-
ben, von dem Kollegen Dr. Martin Fill3 am Zentrum fur Strahlenschutz und Radiotkologie
vorgegeben und wurde lediglich in einigen Punkten der chemischen Trennung verbessert. Es
folgten die Beschreibung des Verfahrens durch ein Rechenmodell (Formel 4.6) und die Auf-
stellung einer Kalibrierung. Letzteres erfolgte durch einen fliissig@nStandard der PTB
(Physikalisch Technische Bundesanstalt - Braunschweig). 15 ml Szintillator wurden mit 5 ml
einer wenige BecquerdPSr enthaltenen Lésung unterschiedlicher Saurekonzentration ver-
setzt. Die unterschiedlichen pH-Werte bewirken Quencheffekte, die direkt fir die Quenchka-
librierung (Kapitel 4.6.2) verwendet werden. Grafik 4.13 zeigt zu verschiedenen Zeitpunkten
aufgestellten Quenchkalibrierungen, die sich kaum unterscheiden. Eine deutlich schwachere
Ausbeute bei gleichem Quenchwert ist jedoch von Dr. Fill3 1998 gefunden worden, was auf
das von ihm verwendete andere Szintillationsmittel zurtickzufihren ist.
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Abbildung 4.13: Quenchkurven, ermittelt zu verschiedenen Zeiten; Vergleich mit
Quenchkurve von Dr. Fil3

Alle Kurven weisen nach dem Anpassungstest nach Mandel eine bessere Beschreibung des
Kurvenverlaufes durch eine Kalibrierfunktion erster Ordnung (linear) als durch eine Kali-
brierfunktion zweiter Ordnung (Nach Mandel; F-Test1, f,=N-3; P=99 %) auf. Es konn-

ten keine Ausreil3er gefunden werden (Grubbs-Test; F-Test; 5=N2-2, P=95 %) [Fun92].

Neben dem Aufstellen des Analyseverfahrens, einer Modellbeschreibung und der Kalibrati-
on mit Linearitatstest und Ausreil3ertest gehort noch die Bestimmung in Kapiteln 4.8.1 und
4.8.2 beschriebenen Nachweisgrenze und Erkennungsgrenze zu den Aufgaben der Phase 1.
Diese Grenzen sind probenabhéngig und werden spater naher interpretiert.

4.9.2 Phase 2

Diese Phase dient der Vorbereitung fur die Analytik und beschrénkt sich auf das Eintuben
routinemaniger Ablaufe der chemischen Aufbereitung, Detektion und Auswertung.

Teil dieser Phase ist auch die Uberpriifung, ob die gewahlte Methode geeignet ist und richtige
Ergebnisse produziert. Hierfur wurde ein Tiefenprofil aus Kupetsch-Tscherjanka gemessen.
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Der Ort liegt in der Zone 3 um Tschernobyl, also in einem nicht evakuiertem Bereich. Die
gleichen Proben sind 1998 von Dr. Fill3 untersucht worden und kénnen somit nach erfolgter
Zerfallskorrektur fir einen direkten Vergleich herangezogen werden.

50

I Dr. FilR
[ Mewis

40

30

204

10 H

Spezifische Aktivitat [Bq kg ]

Humus 0-1 1-2 2-3 35 510 10-15 15-20 20-25 25-40

Tiefe [cm]

Abbildung 4.14: Tiefenprofil von Kupetsch-Tscherjanka mit Vergleichsmessung

Die spezifischen Aktivitaten zeigen gute Ubereinstimmungen. Lediglich bei den Tiefen-
schichten 0-1 cm und 3-5 cm sind gré3ere Abweichungen festzustellen. In der Schicht von
3-5 cm liegen die Unterschiede in dem Bereich der Unsicherheiten, die fur die Proben um
die 4 % betragen. Die Differenz in der Schicht von 0-1 cm ist nicht naher zu klaren, kénn-

te jedoch auf ein falsches Messergebnis zurtickzuftihren sein oder auf Inhomogenitéat in der
Ausgangsprobe. Eine Wiederholung der Messung bestatigte das von mir zuerst gemessene
Ergebnis.

Eine weitere Vergleichsmessung wurde mit laborexternen Ringversuchen aus den Jahren

2000 und 2001 durchgefuhrt, bei denen der Sollwert vor Beginn der Messung bereits be-
kannt war.
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Tabelle 4.1: Ringversuch 01.2000; BfS [Obr00]

Bq kg™! | Unsicherheit Sollwert o-Bereich der NWG
Ringversuchsmessungen

Modellwasser, 2,036 0,140 2,98 0,994 0,114

Modellwasser, 2,560 0,143 2,98 0,994 0,134

Realwasser 0,306 0,023 0,572 0,208 0,075

Realwasser 0,437 0,031 0,572 0,208 0,084

Die gemessenen spezifischen Aktivitdten fir Sr-90 liegen im Bereich der Standardabwei-
chung des Sollwertes und bestatigen die Anwendbarkeit des Verfahrens auch bei sehr niedri-
gen spezifischen Aktivitaten in der Nahe der Nachweisgrenzen.

4.9.3 Phase 3

Bei Eintritt in die Routineanalytik ist es erforderlich, mittels regelmafig wiederkehrender,
laborinterner Qualitatskontrollen von Standards und Blindwerten die Qualitat der Ergebnisse
zu garantieren. Um dies zu erreichen, wurde im monatlichen Zeitabstand eine Blindwertmes-
sung (Blank) durchgefihrt. Dabei werden alle Reagenzien wie bei einer realen Proben einge-
setzt und statt der Probe ca. 100 ml destilliertes Wasser verwendet. Da in dem Wasser selbst
kein Calcium und Strontium vorhanden war, wurden die Menge des Calcium- und Strontium-
tragers auf die doppelte Menge erhodht. So ist ausreichend Material fur die Fallungsreaktion
der chemischen Abtrennung vorhanden. Bei der Uberpriifung tiber Monate ergab sich, wie
in Abbildung 4.15 zu sehen ist, von dem Zeitpunkt an, ab dem hdher kontaminierte Ukraine-
proben gemessen wurden (ab 08.2002), ein kontinuierlicher Anstieg des Untergrundes. Nach
einigen Untersuchungen konnte dieses Phanomen der kontinuierlichen Kontamination der
Glasapparaturen- und Gerate im Labor zugeschrieben werden.

Es boten sich die Moglichkeiten die Glasgerate nach einer Messung nicht nur auszuwaschen,
sondern mit einer geeigneten Saure (HCI) auszukochen oder die Glassachen durch Kunst-
stoffgefalRe zu ersetzen, da diese weit weniger Nuklide in ihrer Oberflache einlagern. Da

diese beiden Mdoglichkeiten mit Kosten und grofsem Zeitaufwand verbunden gewesen wéren
und zur Kontrolle zusétzliche Untergrundmessungen vor jeder Probe erfordert hatten, wurde
darauf verzichtet. Die gegebene Kontamination erwies sich bei mehrfacher Kontrolle linear

und reproduzierbar steigend; selbst mehrere direkt hintereinander folgende Messungen von
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4.9 Qualititssicherung

Blanks ergaben keine kurzzeitige Absenkung des Untergrundes. So war es maoglich, die ge-
gebene Kontamination in die Berechnungen zu integrieren.
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Abbildung 4.15: Erh6hung des Untergrundes durch Kontamination der Glasgerate

Der grofdte Nachteil der Akzeptanz einer kontinuierlichen Untergrunderhéhung ist die damit
verbundene Erh6hung von Nachweis- und Erkennungsgrenze.

Neben der Betrachtung des Untergrundes fand eine regelmaRige Messung eines Standardbo-
dens mit der Bezeichnung IAEA-0375 [Int96] von der IAEA (International Atomic Energy
Agency) statt. Fiir diesen Boden ist eine spezifische Aktivitit von 108 B¢ kgd einem
Vertrauensintervall von 101-114 Bq k§(y=0,05) angegeben, bezogen auf den 31.12.1991.

In regelmafigen Abstdnden wurden auch hier die spezifischen Aktivitaten mit eingesetzten
Massen zwischen 10 g und 100 g bestimmt, auf das Datum 01.01.2003 umgerechnet und mit
dem Sollwert verglichen.
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4 Experimentelles
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Proben (chronologisch)

Proben| spezifische Aktivitat Unsicherheitt NWG
[Ba kg ] [Bakg '] | [Bakg™]
1 77,1 5,3
2 80,8 5
3 84,1 6,7
4 75,7 5,2
5 79,1 5,7
6 78 5,2
7 79 5,9

Tabelle 4.2: Qualitatskontrolle durch wiederholende Messung eines Standardbodens;
bezogen auf den 01.01.2003

Diese so einer Qualitatsregelkarte entsprechenden Kontrolle erméglicht es bei grol3eren Ab-
weichungen und Tendenzen Fehler schneller zu erkennen und zu reagieren. In diesem Fall
liegen alle spezifischen Aktivitaten mit einem Mittel von 79,5 Bqkgo= 2,8) signifikant

unter dem Sollwert von 82,7 Bqg kg. Die Unsicherheiten der eigenen Messungen liegen
zwischen 5,0 und 6,7 Bqg kd. Der in der Grafik 4.2 mit Rot dargestellte Balken spiegelt
den Mittelwert der von Fill3 [Fil98] am ZSR zuvor gemessenen Werte wieder und liegt mit
77,1 Bg kg* und einer empirischen Varianz von 5,3 Bq kg-1 (5,5 %) ebenfalls unter dem
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4.9 Qualititssicherung

Sollwert.

Der IAEA-375-Boden stammt von einer Farm aus Russland (Brjansk) und ist nach Trock-
nung und Homogenisierung durch einen Ringversuch im Jahre 1990 bestimmt worden. Das
Nuklid 2°Sr haben dabei 45 Laboratorien untersucht; 39 Laboratorien nutzten die Betazah-
lung Uber Proportionalzéahler, die restlichen 6 einen LSC. 33 % der Ergebnisse der Teilnehmer
wurden als Ausreil3er nicht in die Berechnung miteinbezogen. Die gewerteten Messergebnis-
se weisen hohe Unsicherheiten (siehe Anhang B Abbildung B.11) auf und liegen noch zu
einem Drittel aul3erhalb des Vertrauensbereichs.

Die am ZSR ermittelten Messergebnisse liegen innerhalb des Vertrauensbereiches des Soll-
wertes, weisen eine niedrige Standardabweichung auf und zeigen tber einen Messzeitraum
von knapp 2 Jahren keine Tendenzen auf. Die kontinuierliche Abweichung zu niedrigeren
Werten wird bestétigt durch die von FilR gemessenen Proben und lasst bei hoher Unsicher-
heit und hoher Ausreif3erquote bei der Bestimmung des Standardbodens auf einen zu hoch
angesetzten Sollwert der IAEA schliel3en.

4.9.4 Phase 4

Die Erfassung von Standardproben ermdglicht eine Uberpriifung der internen Vergleichbar-
keit und Zuverlassigkeit. Um zuktinftig externe Vergleiche fiihren zu kénnen, ist es jedoch
wichtig, externe Proben zu untersuchen, ohne zuvor die Ergebnisse zu kennen. Um das
zu erreichen, fuhrt man Ringversuche durch. Eine Doppelbestimmung zweier Ringversu-
che, von der Bundesanstalt fir Milchforschung initiiert, wurde durchgefuhrt und die spezi-
fischen Aktivitaten mit den Ergebnissen anderer Laboratorien verglichen (siehe Anhang B
Grafik B.9-B.10). Die Sollwerte, Messergebnisse mit Unsicherheiten und Nachweisgrenzen
(o = B=0,05) sind in folgender Tabelle zusammengefasst:
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Tabelle 4.3: Ringversuch 01.2002; BfS [Obr02]

Bq kg™! | Unsicherheit Sollwert o-Bereich der NWG
Ringversuchsmessungen

Modellwasser 0,97 0,068 0,975 0,136 0,091

Modellwasser, 1,14 0,076 0,975 0,136 0,095

Realwasser 0,59 0,042 0,545 0,105 0,051

Realwasser 0,58 0,041 0,545 0,105 0,051

Die besten Schatzer fur den wahren Wert liegen innerhalb der einfachen Standardabweichung
des Sollwertes und zeigen nur sehr kleine Differenzen. Die Durchfiihrung der Ringversuche
kann damit als erfolgreich angesehen werden.

Mittels der positiven Ringversuchergebnissen und der wiederkehrenden Kontrolle des Stan-
dardbodens konnte eine ausreichende Qualitat der Analyseergebnisse gesichert werden.
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5 Auswertung niedersachsischer Boden

Die in Kapitel 4.2.1 bereits beschriebenen Bodenproben aus Niedersachsen sollten zum Mi-
grationsverhalten des Radionuklid®Sr herangezogen werden. Um diese zu interpretieren,
gibt es die klassische Migrationstheorie der Bodenkunde, die in verschiedener Literatur zu
finden ist (z.B. [Bun96]) und eine relativ geringe Beweglichkeit von Kationen und Anio-
nen durch starke Physisorption (< 50 KJ mbloder Chemisorption (> 50 KJ mot) zu
Grunde legt. Eine weitere Theorie, von Ernst [Ern03] aufgestellt, beschreibt das Verhalten
von Nukliden komplett mit der Hydrologie des Bodens und einer hohen Beweglichkeit von
Adsorptiven. Die Theorien sind in Kapitel 1.7.7 vorgestellt.

5.1 Tiefenprofile

Im Folgenden werden die grundlegenden Unterschiede in den Eigenschaften der Béden be-
schrieben. Eine genauere Betrachtung erfolgt im Rahmen der Interpretation in den Kapiteln
5.1.1 bis5.1.6.

» Weide Vestrup: Naturliche Bewuchsdecke mit flach wurzelnden Grasern. Hauptbe-
standteile des Bodens sind Sand und Geschiebelehm. Der Boden wird als Podsol-
Gley-Pseudogley-Podsol-Typ eingestuft (siehe Kapitel 1.7.5).

» Rasen Ricklingen Grinland eines Friedhofgelandes. Dieser Boden ist eine Pseudo-
gley Parabraunerde (Kapitel 1.7.5), besteht aus Sandlo3 und ist sehr flach durchwur-
zelt.

* Eilenriede: Laubwald auf Sand. Der Boden gehdrt zu den Pseudogley-Gleyen und
weist bereits bei geringen Tiefen (ca. 40 cm) Grundwasser auf und ist stark versauert.

» Acker Twenge Durch Aufbringung von Grassoden, die als Stalleinstreu benutzt wur-
den, entstand eine ca. 40 cm tiefe Humusschicht, auch Plaggenesch-Horizont genannt.
Der sandige Boden ist stark sauer und gehért zu den Gley-Podsol Bdden.
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5 Auswertung niedersidchsischer Boden

» Acker Adenstedt Ebenfalls ein Gley Podsol-Boden. Dieser Acker fithrt ab 1 m Grund-
wasser, welches gelegentlich auch bis zu 50 cm ansteigt. Dies erkennt man an rostbrau-
nen Flecken im mittelsandhaltigem Boden dieser Schicht.

» Acker Grol3 Lobke: Nutzboden fur Weizen-Weizen-Zuckerriiben. Der Mittlere-Pseudo-
gley-Schwarzerde-Parabraunerde-Boden besteht aus Sandlo3 mit einer tiefen Wurzel-
schicht.

Die genauen Beschreibungen der einzelnen Bodenhorizonte sind in Anhang A Tabelle A.2-
A.7 aufgelistet.

Abbildung 5.1 gibt die dazugehérigen spezifischen AktivitaterP88sder einzelnen Boden-
schichten graphisch wieder. Die Boden weisen zumeist in den obersten Bodenschichten mit
spezifischen Aktivitidten von 1-4 Bq kg die htchsten Werte auf und nehmen dann mit zu-
nehmender Tiefe ab. Ausnahmen sind hier die Béden Eilenriede, Grol3 Lobke und Adenstedt,
bei denen bei ca. 40 cm ein kurzer Anstieg zu verzeichnen ist. Die tiefsten nachweisbaren
Aktivitaten an®9Sr finden sich bei 50-60 cm. Darunter sinken die Messwerte innerhalb von
weiteren 10 cm nicht nur unter die Nachweisgrenze (0,2-0,8 Bd)kgondern sogar unter

die Erkennungsgrenze (ca. 0,004 Bqkp
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Abbildung 5.1: Tiefenprofile von sechs niedersachsischen Boden
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5.1 Tiefenprofile

5.1.1 Weide Vestrup

Die Weide weist in den oberen Schichten ca. 2,5 Bqkgiit Unsicherheiten um die

0,2 Bg kg! (7 %) auf, fallt danach stark ab, was auf eine Akkumulation in den oberen
Schichten hindeutet und reichert sich noch einmal bei 40-50 cm Tiefe an. Die Akkumulation

in den ersten 15 cm des Bodens lasst sich durch die starke Wurzelbildung in dieser Region
erklaren. Diese Schicht entspricht auch nach [Sch84] dem Oberbode¥’Ibasird von den
Pflanzen Uber dem Phloem (siehe Kapitel 1.7.6) der Pflanze aufgenommen und tber die Ein-
lagerung in die Pflanze, den Tod der Pflanze und die Verwitterung in dieser Schicht gehalten.
Im Anschluf3 an den Ah-Horizont folgt eine sandig, schluffige Schicht, die mit Eisenflecken
durchsetzt ist und ein schwach ausgepragtes Kittgeflige (Geschiebedecksand) besitzt. Die Ei-
senflecken weisen auf einen zumindest kurzzeitigen Anstieg der tieferliegenden Stauwasser-
zone und des Grundwassers bis in diesen Bereich hin. Die beschriebene Struktur des Bodens
ist mit einem niedrigen Tongehalt verbunden und ermdglicht einen relativ schnellen Trans-
port von Bodeninhaltsstoffen in tiefere Schichten. Eine zusatzliche Akkumulation in dem
Bereich um 50 cm Tiefe ist durch das beginnende Stauwasser und der damit verbundenen
Behinderung des vertikalen Wasserabflusses zu erklaren.

5.1.2 Rasen Ricklingen

Der Boden Ricklingen weist zusammen mit dem aus Twenge die niedrigsten spezifischen Ak-
tivitaten insgesamt auf. Uber die oberen 30 cm finden sich mit 1 Bd gieiche spezifische
Aktivitaten. Schon nach ca. 30 cm ist keif°Sr mehr nachweisbar (NWG

0,78 Bq kgY). Durch die flache Durchwurzelung konnte d8Sr hier nicht in den obersten
Schichten gehalten werden. Die Frage, ob in tieferen Schici&mzu finden ist, welches
aufgrund der Nachweisgrenze nur nicht detektiert werden konnte, oder ob in den vergange-
nen 40 Jahren eine Abtragung oder Umschuttung des Bodens stattgefunden hat, womit eine
Verringerung deg°Sr-Gehaltes im Boden erklarbar ware, konnte nicht ermittelt werden. Die
Vermutung einer kinstlichen Beeinflussung des Bodens wird bestatigt durch den Fund eini-
ger Tonscherben zum Zeitpunkt der Probenahme im Oberboden.
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5 Auswertung niedersidchsischer Boden

5.1.3 Laubwald Eilenriede

Da auf diesem Boden ein Laubwald steht und dieser Laubwald nach Angaben der Boden-
kundlichen Gesellschaft [Deu99] seit der Kernwaffentests auch nicht verandert worden ist,
stellt dieser Boden den einzigen wirklich unberthrten Boden dieser Arbeit dar. Die oberste
Bodenschicht weist 1,3 Bq kg auf. Darunter fallt die spezifische Aktivitat ab und steigt
dann bei 30-40 cm Tiefe auf liber 3,5 BqKgan. Da dieser Wert so pragnant von dem Ver-
halten der Ublichen Tiefenprofile abweicht, wurde eine Wiederholung der Messung durchge-
fuhrt und der Wert bestatigt. Der Oberboden besteht in den oberen 10 cm aus grobsandigem
Mittelsand mit hohem Humusgehalt, was fur Waldbdden typisch ist, und einer anschlie3end
lehmigen Schicht bis 40 cm Tiefe. Die Adsorptionsfahigkeit des Lehms und der Wasserstau
durch darunter folgendes Grundwasser des Unterboden fiihren zu einer starken Akkumula-
tion in diesem Bereich und erklaren das Maximum ¥8r-Aktivitaten um die 40 cm. Im

Laufe der Zeit ist hier eine Verdinnung und ein schneller Abtransport in tiefere Schichten
zu erwarten, es sei denn, die Bildung von komple¥&8r-Verbindungen verhindert diesen
\Vorgang.

5.1.4 Acker Twenge

Dieser teilweise kiinstliche Boden gehért zu den Gley-Podsolen und ist damit sehr sandig
und wenig lehmig. Der Oberboden geht durch die kinstliche Aufschittung bis zu 60 cm
Tiefe. Die spezifischen Aktivititen liegen Uiber den gesamten Oberboden bei ca. 0,8'Bq kg

Da nach Eintrag de¥'Sr in den 1960er Jahren durch die oberirdischen Kernwaffentests eine
kontinuierliche Verlagerung dé€8Sr zu erwarten ist, sollte die Konzentration mit steigender
Tiefe auch kontinuierlich abnehmen. Da wir aber Gber den gesamten Oberboden die gleichen
Aktivitaten finden, muss ein schneller Transport durch den Oberboden erfolgen, was bei dem
geringen Lehmanteil nicht verwundert. Zudem kommt es zu einer Akkumulation im unteren
Bereich des Oberbodens, was an den Bodeneigenschaften nicht weiter geklart werden konnte.
Maoglicherweise ist eine derart homogene Verteilung auch auf die kiinstliche Bearbeitung
und Aufstockung zurtickzufiihren. Wann dies erfolgte, ist leider nicht bekannt. Ein direkter
Ubergang des Oberbodens zum Grundwasser ermdglicht einen schnellen Abtransport von
Nukliden in tiefere Schichten. Daher ist in den nachsten Jahrzehnten mit einer Verringerung
der spezifischen Aktivitat in den oberen Schichten und einer vermutlichen Abnahme der
nachweisbaren Depositionsdichte zu rechnen.
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5.2 Bestimmung der Depositionsdichte

5.1.5 Acker Adenstedt

Die spezifischen Aktivitaten dieses Gley-Podsol-Bodens liegen bei 2 BYikgden ober-

sten 30 cm und sinken darunter stark ab. Das Ausschlaggebende bei diesem Boden scheint
die Durchwurzelung zu sein. In diesen oberen 30 cm ist diese sehr stark und resultiert in
einer Akkumulation de&€°Sr in dem Bereich. Mit der Abnahme der Durchwurzelung unter

30 cm nimmt auch det’Sr-Gehalt stark ab. Erst bei Tiefen unter 40 cm sind keine Wurzeln
und auch keir?°Sr mehr nachweisbar. Grundwasser oder Stauwasser findet man bei diesem
Boden erst unterhalb von einem Meter.

5.1.6 Acker Grol3 Lobke

Dieser Acker weist in der obersten Schicht eine spezifische Aktivitat von 2 BYjdgf. Die

Aktivitat halbiert sich etwa auf den néachsten 20 cm, um dann wieder anzusteigen. Dieser
Anstieg lasst sich durch den Ubergang des Oberbodens zum stauwasser-gepragten Unterbo-
den erklaren. Dieser Stauwasserbereich entsteht durch das nahe Grundwasser und den hohen
Lehmgehalt unter 40 cm Tiefe. Der Boden gehdrt zu den Mittleren Pseudogley-Schwarzerde-
Parabraunerden, die in der Regel einen hohen N&ahrstoffgehalt aufweisen und fur den Acker-
bau gerne eingesetzt werden. Weitere Vorteile sind die gtinstige Korngré3enverteilung, hohe
Kationenaustauschkapazitat und die durch den Lé3boden bedingten langen Feuchtperioden.

5.2 Bestimmung der Depositionsdichte

Die Depositionsdichte (DD) spiegelt die Aktivitat eines Nuklides unter einer definierten Fla-
che wieder und ist damit ein Mal3 fiir die abgelagerte Gesamtmenge. Sie wird errechnet aus:

dmax
At =DD = 3 A(d)-p(d)-d (5.1)
mit
At: Flachenaktivitét in Bq m? As: spezifische Aktivitat in Bq kgt
d: Tiefe einer Bodenschicht dmax Maximale Tiefe, in der das Nuklid nachweisbar ist

p: mittlere Dichte der jeweiligen Schicht
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5 Auswertung niedersidchsischer Boden

Die Summe gibt nur die vollstandige Depositionsdichte unter einer Flache wieder, wenn alles
905y erfasst wurde und kein Verlust im Probenraum der Tiefenprofile zu tieferen Schichten
hin aufgetreten ist. Fur die niedersachsischen Tiefenprofile ergaben sich die in Tabelle 5.1
wiedergegebenen Depositionsdichten. Im Vergleich dazu sind die am Zentrum fir Strahlen-
schutz und Radiotkologie ermitteltéA’Cs-Depositionsdichten zu sehen [Har03]. Da die
beiden auf lange Sicht dosisrelevantesten Nukliden in Niedersachsen meist denselben Ur-
sprung haben, namlich die oberirdischen Kernwaffentests?@8rlind*3’Cs bei den jewei-

ligen Tests homogen lber Niedersachsen verteilt wurden, sollte man ein gleiches Verhaltnis
90srA37Cs erwarten.

Tabelle 5.1: Depositionsdichten der sieben niedersachsischen Tiefenprofile

QOSr 137CS QOSr/137CS

Ort DD [Bqgm4] DD [kBgqm 2

Adenstedt 767 4,2 0,183
Eilenriede 929 5,7 0,163
Vestrup 1065 5,4 0,197
Grol3 Lobke 1016 7,3 0,139
Barum 1116 2,8 0,399
Ricklingen 1243 3,7 0,336
Twenge 1714 5,6 0,306

Von dem Boden Barum, einem Acker mit hoher Feldkapazitat (Pflanzenverfigbarkeit von im
Boden gespeichertem Wasser), wurde lediglich eine Mischprobe hergestellt, den Volumen-
anteilen der einzelnen Schichten entsprechend. So konnte mit einer einzigen Messung die
Depositionsdichte bestimmt werden. Aufgrund der hohen Aktivitdten in den oberen Zenti-
metern eines Bodens und der kleinen Schichthéhen von 1-5 cm entsteht hierbei jedoch eine
hohe Unsicherheit des Ergebnisses und kann nur bei ausreichender Homogenitat kleinster
Mengen eine ausreichende Genauigkeit wiedergeben.

Die Depositionsdichte des Bodens Twenge ist deutlich erhéht. Dies ist auf die kinstliche
Aufschittung von Stalleinstreu und der damit verbundenen Zufuh?8&mzuriickzufiihren.
Ebenfalls auffallig ist der Acker Adenstedt mit der niedrigsten Depositionsdichte. Der Boden
weist, wie beschrieben, organische Durchsetzungen aus Vegetationsbranden auf. Feuer ware
eine mogliche Ursache fur den Abtransport von Radionukliden in Form von Aerosolen. Die
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5.3 Co-Adsorptive

restlichen Depositionsdichten liegen zwischen 930 und 1250 Bound diirften im Bereich

der natirlichen Schwankungen liegen (u=1064;105). Da Eilenriede als Laubwald die
Jahrzehnte Uber unberthrt war, spiegelt die gemessene Depositionsdichte hier am realsten
die Beaufschlagung wieder.

Das Verhéltnis vori°Sr zu'3’Cs ist in Spalte 3 Tabelle 5.1 berechnet. Die Werte liegen zwi-
schen 0,2 und 0,4. Diese Schwankung um den Faktor 2 wird in erster Linie durch die starken
Unterschiede in den Depositionsdichten #8€s bestimmt. Dies erklart sich durch die inho-
mogene Verteilung des Radionukli&'Cs in Niedersachsen durch die Quelle Tschernobyl
neben der homogenen Verteilung der oberirdischen KerwaffentéStsdagegen riihrt nur

von den Kernwaffentests her, wodurch sich homogenere Depositionsdichten ergeben.

Bei den Untersuchungen stellt sich desweiteren die Frage, ob mit ca. 10008tpsdurch

die oberirdischen Kernwaffentests in Niedersachsen deporifR8tevoll erfasst wurde. In
Kapitel 1.4.2 ist die durch die Tests freigesetzte Metfige mit 3101 Bq berechnet worden.

Fir die Korrelation des freigesetzt&?sr mit der Depositionsdichte wird nach [UNS82] fiir
die geméaRigte Zone Niedersachsens ein Faktor voi®;6 Bq m~2 pro produziertem Bq
angegeben. Daraus ergibt sich eine rechnerische Depositionsdichte von 1088.Bjeser

Wert stimmt gut Giberein mit den gefundenen 930-1250 Bd,rso dass man schlieBen kann,
dass der GroRteil de¥'Sr seit Deposition in den gemessenen Bodenschichten bis 50 cm
verblieben ist.

5.3 Co-Adsorptive

Da die Migration hauptsachlich Gber das Fluid bestimmt wird, ist die Wasserldslichkeit eines
Nuklids entscheidend. Zudem sind die Wechselwirkungen zwischen Kationen und Tonmine-
ralien wichtig; sie sind in erster Linie stereospezifisch und nicht nuklidspezifisch. Die Kon-
kurrenz zu den Nukliden liefern die Co-Adsorptive (siehe Kapitel 1.7.7). FUr das Strontium
ist dies das Calcium, beim dosisrelevanten NukfitCs das Kalium und fiir das von Ernst
[Ern03] untersuchte Nuklid?®l das stabilé?’l. In der Arbeit von Ernst sind fiir die Verhalt-
nisse der Nuklide zu ihren Co-Adsorptiven gute Ubereinstimmungen in den Tiefenprofilen
der Béden zu erkennen. Das anthropog&iiezeigt keine spezifischen Bindungen im Bo-
den und konnte seit Eintrag vor 50 Jahren so bis in Tiefen von 2,50 m vordringen. Stabiles
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5 Auswertung niedersidchsischer Boden

Kalium, welches (iber sein Gleichgewichtsverhaltnis zum primordi#lgreicht durchy-
Spektrometrie messbar ist, zeigt die gleichen Radien der Hydrat€*{@s und verhalt sich

bei der Adsorption an Tonmineralien daher &hnlich. Das Homologe zum Strontium ist das
Calcium; beide haben ebenfalls &hnliche lonenradien aufzuweisen (Calcium = 99 pm; Stron-
tium = 118 pm). Da die drei anthropogenen Radionukfigr, 13’Cs und?9 die gleiche

Zeit hatten, in Konkurrenz zu treten mit den jeweiligen Homologen, die thermodynamisch
bevorzugte Bindungsplatze im Boden eingenommen haben sollten, sind ahnliche Verhalt-
nisse in den Tiefenprofilen der Béden zu erwarten. Die Calciumwerte der einzelnen Boden
wurden in Zusammenarbeit mit dem Institut fir Bodenkunde an der Universitdt Hannover
bestimmt. Dabei wurde zudem der sogenannte KAKNert (effektive Kationenaustausch-
kapazitat) berechnet, welcher nur das von entscheidendem Interesse frei bewegliche Calcium
registriert.

Die Verlaufe der einzelnen Verhaltnisse sind im Anhang B Grafik B.12-B.14 wiedergegeben.

Hier werden in folgenden Grafiken die Verhaltnisse in Relation zum obersten Messwert der
einzelnen Béden naher untersucht:
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5.3 Co-Adsorptive
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5 Auswertung niedersidchsischer Boden
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5.3 Co-Adsorptive
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5 Auswertung niedersidchsischer Boden

Die Verhaltnisse vom Kalium?’Cs und'??/127| weisen deutlichere Veranderungen auf als
das®’Sr/Calcium-Verhaltnis. Daher werden die ersten beiden logarithmisch und zur Verdeut-
lichung das’®Sr/Calcium-Verhaltnis linear dargestellt. Die Ubereinstimmungen der Verhalt-
nisse von Kalium#’Cs und'??/127| sind bemerkenswert. In den Bereichen um die 30-60 cm
fallen die Werte bei diesen Nukliden ab und kennzeichnen so den Ubergang zwischen Ober-
und Unterboden. Auch beif?Sr/Calcium-Verhaltnis ist dieser Ubergang zu erkennen. Das
Verhalten in den oberen Schichten der Boden weist hier jedoch mal mehr mal weniger zum
Verhalten vont??l und Kalium auf. Dies kann an der besonderen Bedeutung des Calciums
fur die Pflanzen und der damit verbundenen nuklidspezifischen Immobilisierung liegen, da
die bendtigte Menge Calcium je nach Pflanzenart stark schwankt und so das Gleichgewicht
zum20Sr gestért wird. Um weitere Parallelen zu finden, miisste man also pflanzenunabhan-
gige tiefere Bereiche untersuchen. Dies ist aufgrund der NachweisgrenZéfCsiund®osr

jedoch nicht mdglich.

5.4 Diskussion

Die spezifischen Aktivititen de¥Sr in niedersachsischen Béden liegen in den obersten
Schichten bei 1-4 Bq kgt und die Deposititonsdichten bei 900-1200 BginDie Tiefen-
verlaufe lassen sich gut Uber den Wasserhaushalt, die Bodeneigenschaften, den Tonanteil und
die Wurzeltiefen erklaren. Die Voraussage der Tiefenwanderung von [Fil98] (siehe Kapitel
1.7.7) mit 10 cm pro Dekade nach Beaufschlagung vor 50 Jahren durch die oberirdischen
Kernwaffentests auf der Oberflache eines Bodens stimmt gut mit in grof3ter Tiefe bestimm-
baren Aktivitaten vor?°Sr tiberein.

Da das Strontium bei den untersuchten Boden mit Ausnahme von Twenge den Grundwasser-
bzw. Stauwasserbereich inzwischen erreicht hat, ist jedoch nicht davon auszugehen, dass die
Migrationsgeschwindigkeit beibleiben wird. Wo das Grundwasser erreicht wird, kann ein
schneller Abtransport in tiefere Schichten erfolgen, also eine Erhdhung der Migrationsge-
schwindigkeit, verbunden mit einer so starken Verdiinnung, dass die zu bestimmenden Ak-
tivitaten unter der Nachweisgrenze des Verfahrens liegen. Da die Abschéatzung der Deposi-
tionsdichte in Kapitel 5.2 allerdings Ubereinstimmt mit den gefundenen Depositionsdichten,
scheint dies noch nicht der Fall zu sein. Das Erreichen von Stauwasserbereichen dagegen
fuhrt, bei den Boden Eilenriede, Adenstedt und Grol3 Lobke gut zu erkennen, zu einer Ak-
kumulation in diesem Bereich, also einer Erniedrigung der Migrationsgeschwindigkeit. Dies
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5.4 Diskussion

kann dadurch zustande kommen, dass die zweiwertigen Strontiumionen komplex gebunden
werden, dann auf dem Sicker- bzw. Gundwasser aufschwimmen oder die Strontiumhydrate
durch die zumeist tonreichen Gebiete stark bis irreversibel adsorbiert werden. Es kann also je
nach Vorhandensein von Grund- bzw. Stauwasser zu einer Erh6hung oder Erniedrigung der
Migration in tieferen Schichten kommen. Die Abschatzung von 10 cm Tiefenwanderung pro
Dekade kann somit nur im Falle frischer Kontaminationen auf Béden herangezogen werden
- bis zum Erreichen tieferer Schichten - Jahrzehnte spater.

Die Bodenschichten der tiefsten nachweisbafé@s- und®°Sr-Depositionen stimmen uiber-

ein, so dass von einer ahnlichen Migrationsgeschwindigkeit auszugehen ist. Das von Ernst
untersuchte lod hingegen weist kaum Tendenzen zu spezifischen Bindungen auf. Eine hohe
Mobilitat ist die Folge. Der Versuch der Ubertragung seiner Migrationstheorie (siehe Kapitel
1.7.7) wiirde furt3’Cs und®°Sr in einer Deposition in Tiefen unter 60 cm resultieren, die

nur aufgrund nicht ausreichender Nachweisgrenzen unbeobachtet bliebe. Dagegen sprechen
die Abschatzungen und Berechnungen der DepositionsdichteliSie&ine hohe Mobilitat

der Nuklide Casium und Strontium ahnlich des Nuklides lod ist daher nicht gegeben, sodass
hier der klassischen Theorie (siehe Kapitel 1.7.7) von beispielsweise [Bun96] beigepflichtet
werden muss.

Die Verhaltnisse der Radionuklid®Sr, 13’Cs und!?9 zu ihren Co-Adsorptiven Calcium,
Kalium und*?’l stimmen gut iberein und werden lediglich durch den hohen Calciumbedarf
der Pflanzen fiir da¥’Sr/Calcium-Verhéltnis gestort. Gut zu erkennen ist der starke Abfall
bei 40-60 cm, der durch den Ubergang von Ober- zu Unterboden erklarbar ist und damit
neben den Wechselwirkungen mit dem Bodenkérper die Hydrologie als den Hauptfaktor der
Migration nach der Theorie von Ernst bestétigt. Die Komplette Migration lasst sich jedoch
nicht allein mit der Hydrologie des Bodens erklaren.

Anhand von Bodeneigenschaften und dem Zeitpunkt einer Kontamination kann mit den er-
worbenen Kenntnissen eine Voraussage uber die Migrationsgeschwindigkeit, Giber die Berei-
che von Akkumulationen und Uber die maximalen Verlagerungstiefen fur das Radionuklid
sy getroffen werden. Mit geographischen bzw. pedologischen Kenntnissen und Pflanze-
neigenschaften lassen sich dann auch die Resuspension, Winderosion und der Transfer in
Pflanzen abschatzen.
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6 Ukrainische Proben

6.1 Tiefenprofile

Aus der Ukraine sind ebenfalls Tiefenprofile untersucht worden. Hier war das Hauptziel
nicht, das Strontiumverhalten im Boden zu erforschen, sondern die Depositionsdichte zu
bestimmen. Die einzelnen Probenahmestandorte sind in Karte 4.2 wiedergegeben und teilen
sich in drei verschiedene Bereiche ein.

* Der erste Bereich liegt in dem als nicht kontaminiert eingeteilten Bereich um die zweit-
grofte Stadt der Ukraine, Zhitomir. Von denen auf der Karte angegebenen Probenah-
mestandorten zur Untersuchung d&8r-Deposition wurde der Ort Lewkow ausge-
wahlt.

» Die Ukraine wurde nach dem Reaktorunfall von Tschernobyl den Depositionsdichten
des'®’Cs entsprechend in vier verschiedene Zonen eingeteilt. Der zweite Probenahme-
bereich liegt in der Zone 111 (185-555 kBq Th 13’Cs) um eine Region mit dem Namen
Korosten. Die Auswahl fiel auf die Tiefenprofile der Ortschaften Tschigiri, Kupetsch-
Tscherjanka und Woronewo.

« Aus der Zone Il (555-1480 kBq 1 13’Cs) um Tschernobyl wurden zwei verschiede-
ne Profile aus dem Ort Christinowka ausgewahlt. Hier enthahm man ein Tiefenprofil
einer Wiese und ein Tiefenprofil eines Flussufers am nahegelegenen Fluss Usch (russ.
Ringelnatter). Dieser Ort Christinowka ist auch fur die spater folgende Dosisabschét-
zung der Bewohner der Zone Il durch Ingestion ¥88r herangezogen worden.



6.1 Tiefenprofile

Die Tiefenprofile der ersten beiden Standorte um Zhitomir und aus der Korostenregion sind in
Abbildung 6.1 logarithmisch wiedergegeben. Die spezifischen Aktivitaten von Lewkow sind
erwartungsgeman mit 4-5 Bq k§in der Humusschicht und den obersten Bodenschichten
gering und entsprechen in etwa den in Niedersachsen gemessenen Werten. Die drei Bdden
aus Korosten zeigen in den obersten Bodenschichten ca. 30 Boukgl fallen schnell -

ab einer Tiefe von ca. 20 cm - auf unter 2 Bqkgab. Ein GroRteil der Deposition findet

sich somit innerhalb der oberen Zentimeter, was bei einer durchschnittlichen Migrationsge-
schwindigkeit von 10 cm pro Dekade (siehe Kapitel 1.7.7) und einer Beaufschlagung vor
ca. 17 Jahren durch den Reaktorunfall zu erwarten war. Die maximal nachweisbaren Tie-
fen liegen bei ca. 30 cm. Unter diesen Tiefen ist ein Einfluss der oberirdischen Kernwaf-
fentests zwar erkennbar; die Messergebnisse liegen hier jedoch unter der Nachweisgrenze
(0,4-0,8 Bq kg1) und sind somit nicht angegeben. Diese iiber der Erkennungsgrenze lie-
genden Werte ziehen sich wie bei den niedersachsischen Proben bis zu einer Tiefe von ca.
60 cm hin, was erneut die durchschnittliche Migrationsgeschwindigkeit von 10 cm pro De-
kade bestatigt. Erst darunter kann die Nullhypothese ([Mic99]) nicht abgelehnt werden.
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Abbildung 6.1: Tiefenprofile aus der Zhitomirumgebung und Korostenregion
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6 Ukrainische Proben

Die in Christinowka (Zone Il) genommenen Bodenprofile weisen hohere spezifische Akti-
vitaten auf (siehe Grafik 6.2) als in der Korostenregion (Zone lll). Die spezifische Aktivitat
des Flussuferprofils liegt dabei mit ca. 330 Bqkgn der Humusschicht von allen gemesse-
nen Boden am hdchsten. Der Abfall der Aktivitaten verlauft schneller als bei den Proben aus
Zone Il und endet ebenfalls mit nachweisbaren GréR3en im Bereich von 20-30 cm Tiefe.

1000,0

=&— Christinowka 2002
== Christinowka FluRufer

1=}
o
<}

Spezifische Aktivitit [Bq kg'1]

N
[=]

0,1 -
Tiefe [cm]

Abbildung 6.2: Tiefenprofile von Wiese und Ufer Christinowka

Zu den Boden sind leider keine ndheren bodenkundlichen Daten verfugbar, so dass eine In-
terpretation der Tiefenverlaufe nicht mdglich ist. Die spezifischen Aktivitaten sind als Zah-
lenwerte in Anhang A Tabelle A.11 und A.13 nachzulesen.
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6.2 Depositionsdichten der ukrainischen Boden

Verhaltnisse zuni°Sr.

6.2 Depositionsdichten der ukrainischen Boden

Die Depositionsdichten ergeben sich aus der in Kapitel 5.2 angegebenen Formel 5.1 und
sind fur die ukrainischen Tiefenprofile in Tabelle 6.1 aufgelistet. Zum Vergleich findet man
erneut die Depositionsdichten aus Niedersachsen, die DepositionsdichttH®@smund die

Tabelle 6.199Sr-Depositionsdichten in Niedersachsen und in der Ukraine

QOSr 137CS QOSr/137CS

Ort DD[Bgm2] DD [kBgm 2

Adenstedt 767 4,2 0,183
Eilenriede 929 57 0,163
Vestrup 1065 54 0,197
Grol3 Lobke 1016 7,3 0,139
Barum 1116 2,8 0,399
Ricklingen 1243 3,7 0,336
Twenge 1714 5,6 0,306
Charkov 1690 4,7 0,360
Dawidowka 1646 4,6 0,358
Lewkow 1194 5,3 0,225
Baraschewka* 1530 5,2 0,294
Nemirowka 2970 394 0,008
Nemirowka 2970 394 0,008
Kupetsch-Tscherjanka 1* 5103 332 0,015
Kupetsch-Tscherjanka 2 3860 332 0,012
Kupetsch-Tscherjanka 2* 3573 332 0,011
Tschigiri 3075 320 0,010
Woronewe 3825 375 0,010
Christinowka 2003 5912 738 0,008
Christinowka Flussufer 21220 4218 0,005
Nowe Scharno 30258 3480 0,009

*gemessen von Filf3 [Fil98]
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6 Ukrainische Proben

Die beiden Boden Dawidowka und Lewkow liegen, wie der Ort Charkov, in dem nicht durch
Tschernobyl beeinflussten Gebiet in der Ukraine und weisen, wie die Boden in Niedersach-
sen, ein Verhaltnis voR°Sr zu'3’Cs von 0,2 - 0,4 auf. Dawidowka und Lewkow befinden
sich in der N&he von Zhitomir, stidlich von Tschernobyl, und der Ort Charkov liegt im Osten
der Ukraine, sudostlich von Tschernobyl. Charkov blieb von den Hauptwindrichtungen nach
dem Unfall von Tschernobyl verschont (siehe Kapitel 1.5.7) und stellt damit einen nicht
durch Tschernobyl kontaminierten ukrainischen Referenzboden dar.

Die weiteren aufgelisteten Béden sind dagegen von fi&mrDeposition tiberwiegend durch

den Reaktorunfall von Tschernobyl beeinflusst und weisen daher mit 0,005-0,012 ein niede-
rigeres Verhdltnis auf. Dieses entspricht nicht dem Verhaltnis, welches nach [UNSO00] durch
Tschernobyl freigesetzt worden ist (0,11) und deutet damit auf eine ungleichméaRige Vertei-
lung der verschiedenen Radionuklide hin. Die Depositionsdichten der Boden aus der Zo-
ne Il - Nemirowka, Kupetsch-Tscherjanka, Tschigiri und Woronewo - liegen zwischen ca.
3-4 kBg nm2 und damit um den Faktor 3-4 hoher als die ausschlieRlich durch oberirdische
Kernwaffentests beeinflussten Béden gleichen Breitengrades. Mit 21 kBaumd 30 kBq

m~2 wurde in den Ortschaften Christinowka und Nowe Scharno die héchste Ablagerung an
90sr der untersuchten Béden gefunden. Solche Werte miissen jedoch nicht reprasentativ fiir
die Zone Il sein. Die Ortschaften liegen an der Grenze zur Zone Il und dirften daher eher
niedrigere Depositionsdichten in der Zone Il wiederspiegeln.

6.3 Spezifische Aktivitaten

Ziel der weiteren Arbeit ist eine Abschéatzung der zusatzlichen jahrlichen Dosis von in Zone

Il lebenden Menschen. Hierfur wurden aus der Ortschaft Christinowka, welche zurzeit ca.
100 Einwohner hat (vor dem Unfall 400), eine Reihe von Pflanzen und die dazugehdérigen
Boden untersucht. Die aus diesen Proben ermittelten spezifischen Aktivitaten ergeben sich
aus den gemessenen Aktivitaten dividiert durch das Trockengewicht der Probe. Man wahlt
das Trockengewicht, da in der Literatur angegebene Werte sich zumeist ebenfalls darauf be-
ziehen und so ein Vergleich moglich ist. Die Probenarten wurden den typischen Nahrungs-
mitteln in dieser Region entsprechend gewéhlt und wurden von verschiedenen Dorfbewoh-
nern gesammelt. Da das Dorf klein ist, kann von einer gleichmaRigen DepositiéAStes
ausgegangen und einzelne gemessene spezifische Aktivitaten flr die gesamte Region ange-
nommen werden. In Tabelle 6.3 sind die arithmetischen Mittel der spezifischen Aktivitaten
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6.3 Spezifische Aktivititen

von gemessenen Proben mit den zugehdrigen Unsicherheiten und die Anzahl der Proben (n)
angegeben. Die Unsicherheiten beziehen sich auf die Messungen, liegen im Bereich von 6 %
und sagen nichts tber eine mdgliche Verteilung und die damit verbundene Schwankung um
das arithmetische Mittel aus.

Tabelle 6.2: Spezifische Aktivitiaten v8ASr in Proben aus Christinowka

Probe As u(rel) | n
[Bakg ]
Milch 5,7 0,062 4
Ziegenmilch 10,7 0,065| 1
Heu 100,5 | 0,063| 2
Gras 29,8 0,060| 2
Boden 92,4 0,066 | 2
Schleie 1,89 0,065| 1
Karpfen 2,00 0,061| 1
Karausche 8,16 0,063| 1
Barsch 0,65 0,067| 1
Flusssand <NWG* | 0,072| 1
Flussschlamm 4,45 0,067 | 1

*NWG: 1,0 Bq kgt

Obwohl man erwarten kdnnte, dass Milchproben, die viel Calcium enthalten (40 Gew.-%),
auch mit dem Homologen Strontium angereichert sind, liegen die Werte mit 5,7 bzw.
10,7 Bq kg* im Vergleich zu anderen Lebensmitteln niedrig. Warum die Heuproben sich
von den Grasproben so stark unterscheiden, obwohl Heu als getrocknetes Gras definiert ist
und die angegebenen Werte sich ja auf die Trockengewichte beziehen, konnte nicht geklart
werden. Die 100 Bq kg fiir das Heu liegen dabei um den Faktor 100 tiber den laut Lite-
ratur [Vah04] in Deutschland gefundenen Werten. Bei genommenen Bodenproben handelt
es sich um die obersten Zentimeter von Béden ohne Bewuchs. Die ermittelten 92 8q kg
stimmen Uberein mit den spezifischen Aktivitaten der zuvor untersuchten obersten Boden-
schichten der Tiefenprofilen in dieser Region. Keine der untersuchten Fisch-, Flusssand- oder
Flussschlammproben weisen erhéhte Werte auf und liegen teilweise bei oder unter der Nach-
weisgrenze.
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Tabelle 6.3: Spezifische Aktivitaten v8ASr in Proben aus Christinowka

Probe As u(rel) | n
[Ba kg ]
Gurken 9,8 0,100 1
Boden Gurken 31,9 0,066 | 1
Sauerampfer 100,5 | 0,063|1
Boden Sauerampfer 13,9 0,066 1
Kohl 219,3 | 0,059 1
Boden Kohl 77,9 0,059| 1
Mohrchen 115,3 | 0,062| 1
Boden Mo6hrchen 83,8 0,064 | 1
Kartoffeln 212,4 |0,088| 1
Boden Kartoffeln 75,7 0,062| 1
Rote Beete 170,1 0,062 1
Boden RB 65,9 0,062| 1
Weizen 10,7 0,063| 2
Boden Weizen 43,8 0,068| 2
Roggen 2,3 0,065| 2
Boden Roggen 17,9 0,060| 2
Tabak 382,7 |0,062| 1
Boden Tabak 31,6 0,063| 1

Von den Pflanzenarten und den zugehdérigen Boden sind in erster Linie die Kartoffeln und der
Kohl mit tiber 200 Bq kg? auffallig. Der hier zur Vollstandigkeit mit angegebene Tabakwert

ist zwar mit 382 Bq kg ebenfalls hoch, spielt fur die Ingestion v#itsr jedoch keine Rolle.

Eine Inhalation de$°Sr aus dem Tabak ist genauso unwahrscheinlich, da Strontium keine
leichtfliichtigen Verbindungen bildet und so héchstens Aerosolgetragen in die Lunge geraten
konnte. Auffallig sind weiter die besonders niedrigen Werte in Weizen und Roggen, womit
eine niedrige Ingestion d&8Sr iber den Verzehr von Brot verbunden ist.
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6.3 Spezifische Aktivititen

Tabelle 6.4: Spezifische Aktivitaten v8ASr in Proben aus Christinowka

Probe As u(rel) | n
[Ba kg ]
Waldhimbeeren 363,1 0,057| 2
OA* Waldh 920,6 | 0,125| 2
Boden Waldhimbeeren 39,9 0,059 2
Haushimbeeren 106,8 0,061 1
Boden Haushimbeeren 27,6 0,062 1
Heidelbeeren 76,0 0,062 2
OA Heidelbeeren 959,4 |0,092| 2
Boden Heidelbeeren 24,9 0,065]| 2
Steinpilze 25,6 0,063| 1
OA Steinpilze 8166,0 | 0,058 1
Boden Steinp 14,1 0,058 1
Pfifferlinge 31,9 0,061| 1
OA Pfifferlinge 1041,6 | 0,069| 1
Boden Pfifferlinge 45,5 0,060| 1
Zahne Schwein 36,4 0,060| 1
Knochen Schwein 24,8 0,063| 1
Zahne Reh 286,3 | 0,058| 1
Knochen Reh 192,0 0,058| 1

*QOrganische Auflage

Die Beeren und Pilze sind hier ebenfalls untersucht, obwohl die Verzehrsmengen eher gering
sind, aber diese nach Botsch [Bot99] fiir die hauptsachliche Dosis durch ‘@ssverant-
wortlich sind. Hierbei féllt auf, dass die organischen Auflagen mit bis zu 8166 B dig
héchsten Werte aufweisen. Das im Boden befindIf4Se wird demnach von dem Micellen

der Pilze aufgenommen, aber nicht in die Pilze selber, die letztlich die Frichte darstellen,
transportiert. Dies bestatigt Bruchertseifer in ,Literatur von Strontium-90 in Walddkosyste-
men* [Bru01]. Da nur die Pilze und nicht das Wurzelgeflecht gegessen werden, findet das
90sr tiber Ingestion von Pilzen nicht verstéarkt den Weg zum menschlichen Kérper. Anders
ist dies bei dem Nuklid3’Cs; hier findet sich mehr in den Pilzen als in den zugehdrigen
organischen Auflagen.

Des Weiteren wurden Knochen- und Zahnproben analysiert: zum Einen von Schweinen, da
diese dem menschlichen Organismus in vielen Aspekten ahneln, zum Anderen von Rehen, da
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6 Ukrainische Proben

diese sich tberwiegend von im Wald befindlichen Pflanzen und Beeren ernédhren. Aufgrund
der Filterwirkung der Walder ist an diesen Standorten besonder€%@elzu erwarten. So
verwundert es auch nicht, dass mit 192 Bq kégzw. 286 Bq kg ! die Werte um den Faktor

7-8 hoher liegen als bei den Hausschweinen.

6.4 Transferfaktoren

Ein Transferfaktor (F) gibt das Verhaltnis von in einem Nahrungsmittel gefundenen spezi-
fischen Aktivitat (A;n) zur im Boden gefundenen spezifischen Aktivitag ghan.

Ty = —=n (6.1)

Hierbei sollte fur die spezifische Aktivitat des Bodens die Tiefe der Wurzelung gewahlt wer-
den. Da diese fur die einzelnen Pflanzen nicht leicht bestimmbar ist, nimmt man in der Regel
den Boden der oberen 30 cm. Bei Boden mit starken organischen Auflagen werden diese als
Hauptlieferant fir die Pflanze angesehen und zur Berechnung herangezogen. In der Regel ist
T+ dimensionslos (Bq ko' / Bq kg~1). Bei Lebensmitteln wie Milch, Milchprodukten und
Fleisch hingegen ergibt sich der Transferfaktor aus dem Quotienten der spezifischen Akti-
vitat des Nahrungsmittels und der spezifischen Aktivitat des Futters) @wie der taglich
gefutterten Menge\) des Tieres:

— As,n_

T; (6.2)

Die Einheit hierfiir ergibt sich zu d kg fiir Fleisch bzw. zu d E? fiir Milch. In &hnlicher
Weise lasst sich die Nuklidkonzentration im Fleisch zum Zeitpunkt des Verzehrs berechnen:

Asn=Ast-V Ty e Ml (6.3)
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6.4 Transterfaktoren

mit:
A physikalische Zerfallskonstante des Nuklids rirt s
tys Zeit zwischen Schlachten und Fleischverzehr in s

In Tabelle 6.5 sind die ermittelten Transferfaktoren mit der relativen Unsicherheit, die zwi-
schen 8 % und 12 % schwankt, angegeben.

Tabelle 6.5: Transferfaktoren mit relativen Unsicherheiten

TE(*SK)  Yel(TF)
Gras 0,46 0,08
Heu 1,1 0,09
Milch / Gras [d 1] 0,026 0,06
Fleisch (Kuh) [d kg!] 0,041 0,08
Fleisch (Schwein) [d kg'] | 0,27 0,06
Roggen 0,20 0,07
Weizen 0,59 0,07
Kartoffeln 2,8 0,11
Sauerampfer 7,2 0,09
Gurken 0,31 0,12
Mohrrtbe 1,4 0,09
Rote Beete 2,6 0,09
Kohl 2,8 0,08
Tabak 12 0,09
Haushimbeeren (Boden) 3,9 0,09
Heidelbeeren 0,085 0,11
Waldhimbeeren 0,67 0,13
Steinpilze 0,003 0,09
Pfifferlinge 0,03 0,09

Die Angaben zum Fleisch von Kiihen beinhalten eine Verzehrsmenge von 16,1 kg und eine
Futterzusammensetzung von Gras (30 %), Heu, Mais und Zuckerrtiben. Fur das aus Getrei-
de, Kartoffeln und Soja bestehende Schweinefutter wird eine Verzehrsmenge von 2,4 kg fur
ein 110 kg schweres Schwein geschatzt. Diese Werte entsprechen der Abschatzung nach der
IAEA - ,Handbook of Parameter Values for the Prediction of Radionuclide Transfer in Tem-
perate Environments*” [Int94].

Die Transferfaktoren der meisten Pflanzen und Gemdse liegen im Bereich von 0,3-3, die des
Fleisch/Futter-Pfades und der Beeren bzw. Pilze bei niedrigeren Werten.
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Ausnahmen findet man bei

» Himbeeren, die durch ihren Bezug auf den Boden und nicht auf eine organische Auf-
lage hohere Werte aufweisen,

» Tabak, der als reines Inhalationmittel nicht die Dosis durch Ingestion beeinflusst und

» Sauerampfer.
Von den Gemisearten weisen Kartoffeln, Kohl und Rote Beete mit 2,6-2,8 hohe Werte auf.

6.4.1 Vergleich mit'3’Cs

Zum Vergleich sind in folgender Tabelle zusatzlich Hi&Cs-Werte angegeben, die ebenfalls
am Zentrum fur Strahlenschutz und Radiodkologie ermittelt wurden [Kal03].

Tabelle 6.6: Vergleich der Transferfaktoren \V98r und'3’Cs

90gr  137Cs  Verhéltnis
90grA37Cs

Gras 0,46 0,21 2,19
Heu 11 0,78 1,41

Milch / Gras [d Y] 0,026 0,08 0,32
Fleisch (Kuh) [d kg?] 0,041 0,01 3,70
Fleisch (Schwein) [dkg'] | 0,27 0,07 3,74
Roggen 0,20 0,013 15,38
Weizen 0,59 0,003 196,67
Kartoffeln 2,8 0,015 186,67
Sauerampfer 7,2 0,12 59,02
Gurken 0,31 0,08 3,88
Mohrribe 1,4 0,04 40,00
Rote Beete 2,6 0,15 17,33
Kohl 2,8 0,03 93,33
Tabak 12 0,35 34,57
Haushimbeeren (Boden) | 3,9 0,19 20,37
Heidelbeeren 0,085 0,56 0,15
Waldhimbeeren 0,67 0,15 4,47
Steinpilze 0,003 0,32 0,01

Pfifferlinge 0,03 1,87 0,02
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Bis auf wenige Ausnahmen (Heidelbeeren, Pilze und Milch) sind die Transferfaktoren von
90Sr hoher als vomt3’Cs. Nach Bruchertseifer in [Bru01] ist der Transfer V88r generell
hoher als vont3’Cs, was dies bestatigt. Dieselbe Literatur begriindet auch die stark niedri-
geren Transferfaktoren bei den Pilzen mit der Akkumulation $#8r in den Micellen und

mit einem geringem Transport in die Fruchtkorper.

Die Begriindung des héheren Transferfaktors 88 lasst sich zum Einen durch den hohen
Bedarf der Pflanzen an Calcium und der damit verbundenen unspezifischen Aufnahme von
Erdalkalimetallen und zum Anderen durch die geringere Adsorptionsfahigkeit der Tone be-
zuglich Strontium begrtinden. Im Vergleich zu Casium wird Strontium namlich weniger stark
am Boden fixiert al$3’Cs. Es dringt zwar auch in die Zwischenschichten von Tonmineralen
ein, verliert dort jedoch wegen seiner hoheren elektrischen Ladung (2+) die das Strontiu-
mion umgebende Wasserhille nicht. Das Strontium kann so wieder aus den aufgeweiteten
Tonmineralien heraustreten und steht dem Bodenwasser und dem damit verbundenen Trans-
portprozess wieder zur Verfigung [Hen00].

6.4.2 Literaturvergleich

In einer Reihe von Literaturstellen sind Transferfaktoren fur das NdR8d angegeben. Die
Ergebnisse sind aufgrund des hohen chemischen Aufwandes dann jedoch zumeist nur far
einige wenige Pflanzen oder Tiere vorhanden, was einen Vergleich erschwert. Die umfang-
reichsten sechs Literaturstellen sind in der Tabelle 6.7 zusammengefasst.

Die mit 1 bezeichnete Literaturstelle stammt von Fliegl mit dem Titel ,Kritische Literatur-
auswertung zum Transfer Futter/Fleisch“[Fli81]. Dem Titel entsprechend handelt es sich um
eine Reihe von Tieren, dessen Fleisch in Bezug zur Futtermenge und -aktivitat gestellt wird.
Dabei ist zu beachten, dass die Transferfaktoren sich aus Feuchtgewichten des Futters be-
rechnen und nicht wie bei den Christinowkaproben dieser Arbeit aus Trockengewichten. So
lassen sich auch die deutlich niedrigeren Werte aufgrund der héheren Verzehrsmengen erkla-
ren. Eine Umrechnung in Trockengewichte ist wegen Fehlens der Beschreibung der Futterzu-
sammensetzung nicht moglich. Die meisten Proben, die fir diese Literaturzusammenfassung
herangezogen wurden, stammen aus der Sowjetunion, weshalb dies als Standort angegeben
ist. Da die Literatur von 1981 stammt, sind die Werte von Tschernobyl unbeeinflusst.
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Tabelle 6.7: Literaturvergleich vol¥Sr-Transferfaktoren

1 2 3 4 5 6
Ort Christinowka | Sowijet- Sid- Kiel Bayern Sammlung | Sammlung
2002 union deutschland [Int94] [Rob03]
Gras / Boden 0,46 0,34 1,1-3,4
Heu / Boden 1,1 0,5-2,7
Milch / Gras (d/l) 0,026 0,14 0,003
Milch / Futter 0,002 0,001-0,003| 0,01-0,026
Fleisch / Futter (Kuh) 0,041 0,003 0,0004 | 0,003-0,008 0,0008
Fleisch / Futter (Schwein) 0,273 0,00036 0,002-0,04 0,021
Fleisch / Futter (Dammuwild)
Fleisch / Futter (Geflugel) 0,018 0,01-4 0,06
Getreide / Boden 0,33 0,1
Roggen / Boden 0,13-0,27 0,34
Weizen / Boden 0,59
Kartoffeln / Boden 2,8 0,1 <=0,8
Sauerampfer / Boden 7,2
Gurken / Boden 0,3
Karotte / Boden 1,4 0,22
Rote Beete / Boden 2,6
Kohl / Boden 2,8 2,7
Tabak / Boden 12,1
Blaubeeren / OA
Haushimbeeren / Boden 3,9 0,19-0,25
Heidelbeeren / OA 0,085 0,08-0,3 0,02-0,04
Waldhimbeeren / OA 0,67
Steinpilze / OA 0,003 0,003-3
Pfifferlinge / OA 0,03 0,01-0,6
Pilze / Boden 0,003-0,03 0,04-0,18
Hafer / Boden 0,34 | 3,43-4,34
Mais / Boden 0,52 | 1,08-1,88
Zuckerriibe / Boden 0,77 0,76

Im Auftrag des Bundesamtes fir Strahlenschutz (BfS) veroffentlichten 2001 Bruchertsei-
fer et.al. ,Das Verhalten von Strontium-90 in Waldokosystemen*“[Bru01]. Die vergleichba-

ren Proben bestehen aus Heidelbeeren und Himbeeren, die in den siiddeutschen Ortschaften
Hochstadt, Siegenburg und Garching genommen wurden. Sowohl bei dem Futter als auch bei
den Boden bzw. organischen Auflagen handelt es sich wie bei den angegebenen Proben aus
der Ukraine um Trockengewichte. FUr die Heidelbeeren wurden Transferfaktoren bestimmt,
die mit 0,08 denen von Christinowka entsprechen. Die Werte fur die Himbeeren sind da-
gegen in [Bru01] deutlich geringer. Dies lasst sich erklaren durch die Tatsache, das es sich
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bei den Christinowka-Himbeeren, wie erwahnt, um Haushimbeeren ohne organische Auflage
handelt. Weil bei allen Beeren und Pilzen (siehe Kapitel 6.3) die organischen Auflagen als
Quelle fir den Transfer deutlich mePiSr enthalten als die darunter befindlichen Béden,
verwundert es nicht, dass der Transferfaktor der Haushimbeeren durch den Bezug auf den
Boden hoher liegt.

Der dritte Literaturvergleich ,Field studies of the transfer factors soil plant of Cs-137 and Sr-
90" wurde 1982 von Heine und Wiechen veroffentlicht [Hei82]. Es sind keine Angaben zu
den Probenahmeorten gemacht; da die Literatur jedoch von der heutigen Bundesanstalt fur
Milchforschung stammt, ist anzunehmen, dass die Proben im Umkreis von Kiel genommen
worden sind. Die hier berechneten Transferfaktoren von Pflanzen sind auf nicht getrocknete
Proben bezogen und damit wiederum nur schwer vergleichbar. Gerade Angaben tber Gras
fuhren bei Probenahme zu verschiedenen Zeiten zu extrem unterschiedlichen Feuchtgehalten.
Die Werte fur Gras, Milch/Gras und Roggen stimmen trotzdem von der GréRenordnung mit
den in dieser Arbeit ermittelten Werten tberein. Auffallig ist der deutlich niedrigere Trans-
ferfaktor der Kartoffeln (0,1 statt 2,8).

Henkelmann veroffentliche 2000 durch die Bayerische Landesanstalt fir Bodenkultur und
Pflanzenbau die Literatur ,Strahlenschutzvorsorge in der Landwirtschaft“ mit einer Darstel-
lung Uiber die Kontamination durch verschiedene Radionuklide#f@s, °°Sr und!?9, so-

wie deren Auswirkungen und Massnahmen gegen die Dosisbelastung durch diese Nuklide
im Falle einer Kontamination [Hen0O]. Die zur Bestimmung der Tranferfaktoren herange-
zogenen Boden wurden gesiebt, der Feuchtgehalt bestimmt und im Anschluss sofort gemes-
sen. Der Wertebereich des Heus schliel3t mit 0,5-2,7 den fir Christinowka mit ein (1,1). Die
Fleischwerte sind ahnlich der Literatur von Fliegl, was darauf schlie3en lasst, dass auch diese
Werte sich auf Feuchtgewichte des Futters beziehen. Der dritte Transferfaktor fur die Kar-
toffeln liegt mit 0,8 zwischen denen im Rahmen dieser Arbeit gemessenen und von Heine
und Wiechen berechneten Wert. Zum Vergleich mit letzterer Arbeit sind noch die Transfer-
faktoren von Hafer, Mais und Zuckerriiben angegeben und stimmen einerseits tberein, sind
anderseits allerdings auch um einen Faktor 10 unterschiedlich.

Die letzten beiden Literaturstellen von der IAEA ,Parameter Values” [Int94] und von der

U.S.Nuclear Regulatory Commission ,Literature Review and Assessment of Plant and Ani-
mal Transfer Factors Used in Performance Assessment Modeling” [Rob03] stellen Samm-
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lungen da und gehen nicht weiter auf den Bezug zu Trocken- oder Feuchtgewichten bzw.
Standorten ein. Daher ergeben sich auch hier Bereichsangaben die bis zu einem Faktor von
1000 (Steinpilze) schwanken.

Aufgrund der grof3en Schwankungsbreite selbst bei vergleichbar ermittelten Massen von Fut-
ter und Pflanzen ist die Frage zu stellen, ob ein Vergleich der TransferfaktoréfSiiir
Uberhaupt méglich bzw. sinnvoll ist. Es scheint andere Parameter wie Bodeneigenschaf-
ten und Futterzusammensetzung zu geben, die einen fur einen Vergleich zu groRen Unter-
schied bewirken. Grundséatzlich ist bei gleichen Bedingungen aufgrund der QueifSder
Kontaminationen kein Unterschied zu erwarten. Eine starke DepositiofP8eslurch den
Reaktorunfall von Tschernobyl hatte somit keine Auswirkung auf den Transferfaktor und
wurde im gleichen Mal3e die spezifische Aktivitat in den Pflanzen bzw. im Fleisch erhdhen,
wie die spezifische Aktivitdt im Boden bzw. im Futter zunimmt. Hiergegen spricht jedoch
bei der Aufnahme des Strontium bei Tieren und vermutlich letztlich auch fir den Menschen
die Aussage von [Rob03], das Strontium im Tierkérper homdostatisch aufgenommen wird,
d.h. Gber den Stoffwechsel die Aufnahme von Strontium reguliert wird. So wird nur soviel
Strontium aufgenommen, wie ben6tigt wird. Eine Zunahme im Futter hatte damit nicht zwin-
gend eine Zunahme im Fleisch zur Folge. Aus diesem Grund wére auch die Formel 6.3 zur
Berechnung der spezifischen Aktivitat eines Fleisches zum Zeitpunkt des Verzehrs durch
den von der spezifischen Aktivitat des Futters abhéngigen Transferfaktor nur begrenzt gultig.
Weiter zu beachten, ist die Feststellung von Fliegl, dass junge Tiere hohere Transferfaktoren
aufweisen als altere Tiere [Fli81].

Diese Aspekte zu klaren, wéare nur mit einem Versuch unterschiedlich kontaminierter Boden
bzw. kontaminiertem Futter bei sonst gleichen Umweltbedingungen mdoglich. Die starken
Schwankungen in den Transferfaktoren wurden anhand unterschiedlicher Bodenparameter
von [Bie78] untersucht und sind im folgenden Kapitel interpretiert.

6.4.3 Einfluss von Bodeneigenschaften auf den Transferfaktor

Die Literaturstudie [Bie78] von Biesold und Urbahn beschaftigt sich mit den Einfliissen ver-
schiedener Bodenparameter auf die Transferfaktored{mHierfiir wurden im Jahre 1978
Getreide, Gras, Klee, Kartoffeln, Tomaten, Mohren, Rettiche, Blattgemuse und Zwiebeln mit
den dazugehorigen Boden im Bereich der Unterweser untersucht.
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Der Transferfaktor steigt, wenn

» der Calciumgehalt im Boden sinkt: sinkt der Calciumgehalt erhéht sich das Verhaltnis
90sr/Ca im Boden. Nimmt eine Pflanze unspezifisch Erdalkalimetalle auf, nimmt sie
mehr Sr auf und der Transferfaktor steigt. Diese negative Korrelation ist von [Hei79]
und [Rob03] bestatigt worden. Der negative lineare Korrelationsfaktor wurde von
[Hei79] mit -0,61 berechnet. [Rob03] haben dartber hinaus gefunden, dass zwischen
der Aufnahme von Calcium im Futter und dem Transferfaktor fir den Pfad Tier/Futter
ebenfalls eine negative Korrelation besteht.

» die Kationenaustauschkapazitat/Tongehalt sinkt: die Kationenaustauschkapazitat
(KAK) stellt die Menge an Kationen dar, die im Boden vor der Auswaschung geschuitzt
sind, aber dennoch pflanzenverfiigbar sind [Sch84]. Dieses wird in erster Linie durch
Tone erreicht, so dass die KAK etwa den Tongehalt wiederspiegelt. Das Ka&on Sr
stellt hierbei keine Ausnahme dar. Weniger Ton bedeutet somit weniger gebundenes
Strontium und damit mehr in der Bodenlésung verfiugbares freies Strontium. Da bei
der Bestimmung de¥Sr-Gehaltes im Boden nicht zwischen dem an Tonen gebunde-
nen und dem Freien unterschieden wird, bleibt die spezifische Aktivitat gleich. Durch
leichter verflighbares Strontium in der Bodenldsung, erhoht sich die spezifische Aktivi-
tat in der Pflanze und der Transferfaktor steigt.

« der Gehalt an organischer Substanz siff#&r kann von Komplexen im Boden gehal-
ten und fur Pflanzen unzuganglich gemacht werden. Eine Abnahme des organischen
Anteils und damit eine Abnahme der Komplexe bewirkt eine Erhdhung des frei ver-
fugbaren Strontiums im Boden. Mehr Strontium kann von den Pflanzen aufgenommen
werden.

 der pH-Wert sinkt: Im Boden herrschen verschiedene Puffersysteme vor. Zumeist sind
die Boden neutral oder schwach sauer, sodass die schwerldslichen Carbonate vorherr-
schen (Loslichkeitsprodukte siehe Kapitel 1.1). Kommt es zu einer Entkalkung also
einer Auswaschung der @OIonen, sinkt der pH-Wert - der Boden versauert - und
Strontium geht l6slichere Verbindungen ein. Mehr Strontium kann in die Pflanzen ge-
langen und der Transferfaktor steigt. Da Waldbdden sehr oft saure Béden sind, kann
man hier hohere Transferfaktoren erwarten. Auch dies ist neben dem Auswascheffekt
von kontaminierten Wolken durch Baume ein Grund fur erhdhte spezifische Aktivita-
ten in Flora und Fauna von Waldern.
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6.4.4 Diskussion der Transferfaktoren

Beeren und Pilze weisen im Gegensatz zum Verhalteh¥€s bein®YSr sehr niedrige Wer-

te auf, da die spezifischen Aktivitaten in den zugehorigen organischen Auflagen hoch sind.
Die Transferfaktoren von Fleisch/Futter sind hauptsachlich durch unterschiedliche Verzehrs-
mengen von Schweinen und Kihen beeinflusst.

Grundséztlich sind di€Sr-Transferfaktor erklarbar héher als vdfiCs - teilweise liegen
die Verhéltnisse der beiden Isotope Uber 100. Ausnahmen dieses Verhaltens findet man bei
Pilzen, Haushimbeeren und Milch.

Nur wenige Literaturstellen stehen fur einen Vergleich zur Verfligung. Hinzu kommt, dass
die Transferfaktoren sich mal auf Trocken und mal auf Frischgewichte beim Futter und bei
Pflanzen beziehen. Eine Umrechnung ist durch unbekannte Fitterungsmengen und Wasser-
gehalte nicht moglich.

Auffallig ist jedoch, dass selbst bei der Bestimmung mehrerer Werte einer Literaturstel-
le einen grolRe Schwankung zustande kommt (z.B. Literatur [Hen0O0]: Heu 0,5-2,7). Selbst
bei gleicher Bestimmungsmethode, Berechnungsgrundlage und Probenahme sind also grof3e
Unterschiede feststellbar. Diese Schwankungen lassen sich evtl. durch unterschiedliche Bo-
denparameter fur den Pfad Boden-Pflanze erklaren. Hierbei hat sich gezeigt, dass eine Er-
niedrigung der KAK, des pH-Wertes, des Calciumgehaltes und des organischen Anteils eine
Erhohung des Transferfaktors zur Folge hat.

Eine Erhéhung de?OSr-Aktivitat im Futter hat beim Futter-Fleisch-Pfad aufgrund der ho-
moostatischen Eigenschaften des Stoffwechsels der Tiere nicht unbedingt eine Erh6hung der
Aktivitat im Tier zur Folge.

Aufgrund der Schwankungen in den Transferfaktoren und der Vielzahl von beeinflussenden
Parametern ist eine Vorhersage eines Transferfaktors, wie in diesem Kapitel verdeutlicht,
kaum maoglich.
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6.5 Exposition durch Ingestion

Die in Zone Il illegal lebenden Menschen der Ukraine sind in erster Linie durch das Radionu-
klid 137Cs einer zusétzlichen Strahlenexposition neben der natiirlichen Strahlung ausgesetzt.
Das wichtigste, weitere Radionuklid, welches die Strahlenexposition erhéht, i$P8ias

Die Summe der beiden Expositionen ist entscheidend flr die Frage einer eventuellen Wie-
derbesiedlung der Zone Il in der Zukunft. Di&/Cs-Exposition durch Direktstrahlung und
Ingestion wurde von Botsch in [Bot99] am Zentrum fir Strahlenschutz und Radiotkologie
mit Hilfe von Proben aus demselben Ort Christinowka abgeschétzt; die Ergebnisse werden in
Kapitel 6.5.3 naher betrachtet. Zur Ermittlung der Strahlenexposition durcl€iast, wie

in Kapitel 1.3.3 beschrieben, der Pfad durch Ingestion ausschlaggebend. Die Abschéatzung
kann generell durch eine Direktmessung des Nuklids oder durch eine Modellierung tber die
Nahrungsaufnahme erfolgen. 3%Sr als Betastrahler nicht direkt am Kérper messbar ist,
wird die Exposition durch das Modell der AVV (Allgemeinen Verwaltungsvorschrift zu § 47
StrlSchV (Strahlenschutzverordnung))[AVVO03] berechnet.

6.5.1 Modell

Fur die Ermittlung der Strahlenexposition gilt die allgemeine Verwaltungsvorschrift zu § 47
Abs. 2 der StrlSchV. Die Berechnungen dienen zur Uberpriifung, ob kerntechnische Anla-
gen oder Einrichtungen die Grenzwerte der jahrlich zulassigen Dosis durch Ableitung von
radioaktiven Stoffen nach StrlISchV § 47 Abs. 1 einhalten [StrO1]. Die Berechnungen der
Strahlenexposition nach dieser Vorschrift sind dabei so ausgelegt, dass die zu erwartende Ex-
position des Menschen tberschétzt wird. Die Berechnung liefert also eher ein konservatives
Ergebnis.
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Das folgende Modell der Exposition durch Ingestion gilt fir Organe und Gewebe T fur Al-
tersgruppen Uber 1 Jahr:

Hrgr = (UPT.CPT+UB.CPl UM .M +UF T - gr gy (6.4)

Hrgr: Jahresdosis im Organ oder im Gewebe T durch Ingestion des Radionuklids rin Sv
UPf:  Jahrliche Verzehrsmenge an pflanzlichen Produkten ohne Blattgemiise in kg

UB'_: Jahrliche Verzehrsmenge an Blattgemuse in kg
UMi: Jahrliche Verzehrsmenge an Milch und Milchprodukten in kg
UF!: Jahrliche Verzehrsmenge and Fleisch und Fleischwaren in kg

Cff: Spezifische Aktivitat des Radionuklids r in pflanzlichen Produkten ohne
Blattgemiise in Bq kgt

cBl: Spezifische Aktivitat des Radionuklids r in Blattgemiise in Bgkg

CMi:  Spezifische Aktivitat des Radionuklids r in Milch und Milchprodukten in Bqkg

cr Spezifische Aktivitat des Radionuklids r in Fleisch und Fleischwaren in B¢ kg

orgr. Dosiskoeffizient fir das Organ oder Gewebe T durch Ingestion des Radionuklids r
in SvBqg?!

Die Summe der Produkte aus spezifischer Aktivitat eines Lebensmittels und zugehdoriger
jahrlicher Verzehrsmenge kann dabei beliebig erweitert werden. Bei der Abschatzung sind
Dekontaminationseffekte durch Aufbereitung und Reinigung nicht bertcksichtigt. Bei der
Betrachtung von der Altersgruppe < 1 Jahr muss nach der AVV die Ingestion von Mutter-
milch berlcksichtigt werden. Da spezifische Aktivitaten in Muttermilch in dieser Arbeit nicht
untersucht wurden, erfolgt eine Abschétzung der Folgedosis fur Personen < 1 Jahr durch Er-
hohung der Verzehrsmengen von Milch.

6.5.2 Abschatzung der jahrlichen effektiven Dosis durciRSr

Zur Berechnung der Strahlenexposition durch Ingestion bendtigt man die jahrlichen Ver-
zehrsgewohnheiten. Die AVV empfiehlt hierfur die in Anlage VIl Teil B Tabelle 1 der Strah-
lenschutzverordnung angegebenen Werte [StrO1]. Der Ingestionskoeffizignags Formel

6.4 istin Anhang 3 der AVV [AVV03] sowie in [EUR96] und [ICR96] fdPSr tabelliert. Fiir

eine korrekte Dosisleistungsabschéatzung muss auch der Koeffizient von dem Tochternuklid
90y durch Addition beriicksichtigt werden. So ergibt sich der Ingestionsdosiskoeffizient fiir
einen Erwachsenen zu 3;00 8 Sv Bq L. In Tabelle 6.8 sind die spezifischen Aktivititen
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der Lebensmittel aus Kapitel 6.3, die Verzehrsgewohnheiten aus der StrlSchV und die dar-
aus resultierenden jahrlichen effektiven Dosen flr die Bevolkerung der Zone 2 der Ukraine
aufgelistet.

Tabelle 6.8: Zusatzliche jahrliche effektive Dosis flr einen Bewohner der Zone 2
mit Verzehrsgewohnheiten aus [StrO1]

As jahrl. Verzehrs-  jahrl?0Sr Folgedosis 95% VB
[Bakg™'] mengelkg] Aufnahme[Bq] [mSva] nach StriSchV

Milch 0,7 130 91 0,003 0,006
Getreide 11,4 110 1254 0,038 0,077
Kartoffeln 47,1 55 2591 0,080 0,239
Blattgemiuse 17,3 13 225 0,007 0,021
Gemise 15 40 600 0,018 0,055
Fleisch 20 90 1800 0,055 0,111
Fisch 2 7,5 15 0,0005 0,002
Obst 15,9 35 557 0,017 0,051
Summe 480,5 6575 0,219 0,561

Zu beachten ist, dass die in dieser Tabelle angegeben spezifischen Aktivitaten sich wie die
Verzehrsgewohnheiten auf Frischgewichte und die in Kapitel 6.3 angegebenen spezifischen
Aktivitdten sich auf Trockengewichte beziehen. Mit Hilfe von in der Literatur [Der00] auf-
gelisteten Wassergehalten ist eine Umrechnung erfolgt.

Die abgeschaétzte jahrliche Gesamtdosis ddfé fir einen Erwachsenen betragt somit:

0,22 mSv (-0,02).

Die Anlage VII Teil B Tabelle 1 der StrISchV liefert neben den durchschnittlichen Verzehrs-
gewohnheiten noch in der Spalte 8 Faktoren, die durch Multiplikation mit den Verzehrsge-
wohnheiten einem 95 %-Percentil entsprechen. Das bedeutet, dass bei der Betrachtung einer
Verteilung der Verzehrsgewohnheiten 5 % der Bevdlkerung gleich oder mehr Nahrung zu
sich nehmen. Diese erweiterten Verzehrsgewohnheiten werden nach der StrISchV bei der
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Planung von Anlagen oder Einrichtungen fur Referenzpersonen eingesetzt. Danach betragt
die effektive jahrliche Dosis durch Ingestion v#isr:

0,56 mSv (-0,05).

Auf ahnliche Weise lassen sich mit den Ingestionsdosiskoeffizienten aus [AVV03] und mit
den Verzehrsgewohnheiten aus der Strahlenschutzverordnung die effektiven jahrliche Dosen
fur verschiedene Altersgruppen berechnen. Die Ergebnisse sind in folgender Tabelle zusam-
mengefasst:

Tabelle 6.9: Ingestionsdosiskoeffizienten [Eur96] und altersabhangige Dosisabschatzung fur
Bewohner der Zone 2 nach Verzehrsgewohnheiten der StrISchV in mSv a

| | <la 12a 2-7a  7-12a  12-17a >17a
g®°sn[svBgl] | 2,3107 7,3108 4,710% 6,010° 80108 28108
g®y)[svBq!] | 3,210 20108 10108 5910° 3,310° 2,710°

Summe 26,110% 9,310% 5,710°% 6,59108 8,33108 3,0710°8
H 0,576* 0,342 0,328 0,449 0,603 0,219
H(95 %) 1,667* 0,971 0,876 1,192 1,574 0,561

* gilt nur, wenn nicht gestillt wird,;
wird gestillt Abschatzung Uber Erh6hung des Milchverzehrs: 0,602 und 1,746 (95 %)

Eine andere Quelle zur Integration der Verzehrsgewohnheiten in Formel 6.4 ist in der Li-
teratur von Botsch in [Bot99] zu finden. Die dort angegebenen Werte stammen aus einer
detaillierten Umfrage von Dérfern aus der Zone Il. Die jahrliche Gesamtmenge der Verzehrs-
mengen liegt mit 975 kg um den Faktor 2 Gber den Verzehrsmengen, die in der StrISchV fur
Referenzpersonen der Altersgruppe Uber 17 Jahre zitiert sind. Die deutlich hoheren Mengen
erklaren sich durch die starkere korperliche Arbeit, die bei der tiberwiegend durch Landwirt-
schaft gepragte Bevolkerung der Zone Il zu erwarten ist. Durch Waschen, Kochen, Einlegen
und Beschneiden reduzieren sich die vom Menschen aufgenommenen Aktivitaten noch. Dies
kann durch die Literatur [Int94] mittels dort zitierter Faktoren berechnet werden, was in den
Spalten 6 und 7 der folgenden Tabelle dargestellt ist:
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6.5 Exposition durch Ingestion

Tabelle 6.10: Zusétzliche jahrliche effektive Dosis fur einen Bewohner der Zone 2
mit Verzehrsgewohnheiten aus [Bot99]

As Verzehrsm. jahrl?°Sr  20Sr Dosis| Verlustd. °°Sr Dosis
[Bakg™ [kgal] Aufn.[Bql [mSval] | Aufbereit. [mSval]
Milch 0,7 365 256 0,008 7% 0,007
Brot 11,4 146 1667 0,051 40 % 0,031
Kartoffeln 47,1 183 8613 0,264 0% 0,264
Riben 13,6 18 244 0,007 20 % 0,006
Kohl 17,3 18 311 0,010 70 % 0,003
Gartenfriichte 15,0 146 2186 0,067 60 % 0,027
Fleisch 20 73 1460 0,045 50 % 0,022
Fisch 2 18 36 0,001 10 % 0,001
Waldbeeren* 238 4,0 952 0,029 30 % 0,020
Pilze* 29 3,6 104 0,003 80 % 0,001
Summe 975 15829 0,486 0,383

Die effektive Dosisleistung wird so auf

0,38 mSv a’ (+0,03)

abgeschatzt. Der Wert vor Einbeziehung der haushaltsiblichen Zubereitung der Lebensmittel
von 0,49 mSv stimmt etwa mit der Dosisleistung tUberein, die durch das 95 %-Percentil der

StrISchV ermittelt worden ist. Die Unsicherheit des Berechnungsergebnisses und mdgliche
Verteilungen werden im Kapitel 6.5.5 Statistik ndher untersucht.

Den Hauptanteil (0,26 mSv-a = 69 %) der jahrlichen effektiven Dosis wird durch die Ein-
nahme von Kartoffeln bewirkt, welches als eines der Grundnahrungsmittel aus der Nahrungs-
mittelzusammensetzung der Bevélkerung von Christinowka als unverzichtbar gilt. Neben den
Kartoffeln dominieren noch die Expositionen von Brot, Fleisch und Gartenfriichten.

Setzt man voraus, dass sich die in der StrlISchV tabellierten Verzehrsgewohnheiten ftir ver-
schiedene Altersschichten &hnlich wie die Verzehrsgewohnheiten der Ukrainischen Bevdlke-
rung verhalten, lasst sich ebenfalls eine altersabhangige Dosisleistung mit den Verzehrsge-
wohnheiten nach Botsch abschéatzen:
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Tabelle 6.11: Altersabh&angige Dosisabschatzung fir Bewohner der Zone 2 nach
Verzehrsgewohnheiten der StriSchV und nach Botsch in m$v a

<la 1-2a 2-7a 7-12a 12-17a >17a
H (StrlISchv) | 0,576 0,342 0,328 0,449 0,603 0,219
H(95%) 1,667 0,971 0,876 1,192 1,574 0,561
H (Ukraine) | 1,007* 0,599 0,574 0,785 1,054 0,383
* gilt nur, wenn nicht gestillt wird,;

wird gestillt Abschétzung tber Erhéhung des Milchverzehrs: 1,325 m&v a

Die Ermittlung der Dosis fur Referenzpersonen <1 Jahr lassen sich, wie bereits erwahnt,
aufgrund des fehlenden Wissens der spezifischen Aktivitat der Muttermilch nicht berechnen.
Die StrISchV unterscheidet bei der Ernahrung von Kleinkinder zwischen der Nahrungsauf-
nahme durch Stillen oder durch kinstliche Muttermilch. Im letzten Fall ist der Anteil der
Muttermilch in der restlichen Gesamtnahrung integriert. Fir den Fall des Stillens wird hier
zur Berechnung der Dosis die Verzehrsmenge Milch mit der Verzehrsmenge Muttermilch
erhoht. Diese Abschatzung ist konservativ, da die Literatur von Baratta [Bar69] gezeigt hat,
dass Muttermilch in der Regel geringere spezifische Aktivitat aufweist als Kuhmilch. Mutter-
milch hat zudem auch die einzigartige Fahigkeit, die Ausscheidung mancher Umweltgifte zu
fordern. Nach [ADEO4] bindet Phosph#fiSr im Kérper. Durch einen sehr niedrigen Phos-
phorspiegel in der Muttermilch wird die Ausscheidung V88r geférdert. Babys, die mit 5

mg °9Sr geboren wurden, hatten es nach drei Monaten vollkommen ausgeschieden, wenn sie
in dieser Zeit voll gestillt wurden. Bei Flaschennahrung hingegen hatte sich dieser Wert nach
einem Monat verdoppelt [ADEO4].

6.5.3 Vergleich der Strahlenexposition durct?°Sr und 13’Cs

Bei der Betrachtung des wohl dosisbestimmensten Radiondiii@s ist nicht nur wie beim
90sr die Ingestion sondern auch die Direktstrahlung zu beriicksichtigen. Die Direktstrahlung
ist dabei abhangig

 von der durchschnittlichen Depositionsdichte, welche durch Entnahme von Bodenpro-
filen ermittelt werden kann,

» von einem zeitabhangigen und auf die Depositionsdichte normierten Dosisfaktor und
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6.5 Exposition durch Ingestion

» von einem altersabhanigigen Aufenthaltsfaktor, der angibt, wieviel Zeit sich eine Re-
ferenzperson im Laufe eines Jahres auf welcher Flache aufhélt.

Besonders die Aufenthaltszeiten schwanken jahreszeitlich bedingt stark und bewirken eine
grof3e Varianz der Direktstrahlung. In der Arbeit von Botsch [Bot99] sollte der Dosisfaktor
mit Hilfe der Ortsdosisleistung an den Entnahmestellen der Tiefenprofile ermittelt werden.
Aufgrund starker Schwankungen in der Ortsdosisleistung wurde jedoch auf ein einfaches
Modell, welches hier nicht naher beschrieben werden soll, zurlickgegriffen und der Dosis-
faktor so auf 0,90 uSv th~1 MBq~! abgeschatzt. Die Unsicherheit liegt bei ca. 30 %.
Eine Literatur von Likhtarev [Lik96] bestatigte mit einem Dosisfaktor knapp unter eins bei
gleicher Einheit den Faktor. Die so ermittelten Modellparameter ergeben fir eine Person der
Zone 2 nach Botsch eine durchschnittliche externe jahrliche Dosis ¥@etE 4,7 mSv
(bezogen auf 2003). Im spateren Verlauf der Arbeit von Botsch war es mdglich, die Expositi-
on durch Direktstrahlung vot*’Cs durch das Tragen von Dosimetern betroffener Personen
durchzufiihren. Nach Korrektur durch Abzug der Hohenstrahlung ergab sich eine mittlere
externe Exposition durch Direktstrahlung von

Hextern= 0,42 mSv a?l (+£0,12) (bezogen auf 2003).

(Maximalwert fur eine Einzelpersonddern= 3,2 mSv al)

Vergleicht man die mittlere externe Exposition mit der externen Exposition, die von Arkhipov

in [ArkOODb] fir Bewohner der Zone 1 ermittelt worden ist, erscheint dieser Wert realistisch.
Die Abweichung mit dem Faktor 10 zum modellierten Wert begriindet sich nach Botsch in
den konservativen (zu hoch angenommenen) Ortsdosisleistungen und Aufenthaltszeiten im
Freien.

Die Ingestion wurde von Botsch mit den bereits erwédhnten und durch Schatzungen erhaltenen
Verzehrsgewohnheiten und spezifischen Aktivitdten der Lebensmittel durchgefiihrt. Daraus
ergab sich nach Formel 6.4 eine Dosisleistungen von 10,71 mSybazogen auf 1998).

Den Hauptanteil an dieser Dosis bewirkt die Aufnahme von Pilzen, in geringerem Umfang
von Beeren.
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Abbildung 6.3: Vergleich der Lebensmittelanteile an der Dosis¥&n und3’Cs

Im Laufe der Dissertation von Botsch [Bot99] wurden weitere Untersuchungen beziglich des
Verzehrs von Pilzen und Beeren gemacht. Dabei wurde keine erneute Abschatzung des Ver-
zehrs von den Bewohnern herangezogen, sondern eine Protokollierung des wahren Verzehrs
ausgewahlter Versuchspersonen. Die Verzehrsmengen der Beeren stimmten tberein mit der
Abschatzung. Von den Pilzen verzehrte man tberwiegend Steinpilze. Die Mengenangaben
der so ermittelten Pilze lagen jedoch mit 325 g Pilzen pro Jahr um eine Zehnerpotenz unter
den durch die Befragung ermittelten Zahlen (3650 g). Beriicksichtigt man diese realistischere
Ermittlung der Pilzverzehrsmengen sinkt die jahrliche Dosis durch Ingestiod%/@s auf

1,2 mSv (bezogen auf 2003) ab.

Nach diesen Modellierungen wurde eine vieteljahrliche Messung der Gesamtkorperaktivi-
tat verschiedener Bewohner des Dorfes Christinowka durchgefuihrt. Die Messungen erfolg-
ten mit einem mobilen Ganzkérperzahler, einem Na(l)-Detektor, der auf dem Kérper der zu
messenden Person aufgesetzt wird. Die H6henstrahlung wurde auch hier durch einen zwei-
ten Detektor ermittelt und vom Versuchsergebnis subtrahiert. Mit einem Umrechnungsfaktor
von 0,038 mSv al pro kBq nach [Hil96] kann die interne Exposition abgeschatzt werden.
Das Mittel dieser Untersuchung lag bei

Hintern = 0,27 mSv al (+0,19) (bezogen auf 2003).

(Maximalwert fur eine Einzelpersoniktm = 15,6 mSv al)
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Die Modellierung fiir die Ingestion vof?’Cs ist stark beeinflusst durch die groBen Schwan-
kungen der spezifischen Aktivitadten von Pilzen. Hinzu kommen jahreszeitlich bedingte
Schwankungen in den Pilzverzehrsmengen. Im Spatsommer und Herbst werden die Pilzvor-
rate gebildet, durch Trocknen haltbar gemacht und bis zum Fruhjahr verzehrt. Durch diese
Schwankungen kommt es individuell zu unterschiedlichen Expositionen.

Die letzte Methode der direkten Bestimmung der internen Exposition ddfels ist dage-

gen von den Nahrungsmitteln in der Ermittlung unbeeinflusst und damit realistischer als die
Modellierung.

Bei der Ingestion voR°Sr ist eine Direktmessung nicht méglich. Die in Kapitel 6.5.2 durch-
gefuihrte Modellierung fiir die Exposition ist im Vergleich Z/Cs jedoch eher anwendbar,

da hier die hochsten Dosen von Kartoffeln, Brot und Fleisch herriihren, die wiederum auf
den hohen Verzehrsgewohnheiten dieser Lebensmittel basieren. Es ist zu erwarten, dass die-
se Verzehrsgewohnheiten der genannten Grundnahrungsmittel nicht so stark wie die spezifi-
schen!3’Cs-Aktivitaten der Pilze schwanken. Daher spiegelt hier die Modellierung fiir das
90sr eine realistische Abschéatzung wieder.

Die jahrliche zusatzliche Exposition durch die Radionuk#ééCs und®°Sr ergibt sich aus
der Summe der direkt gemessenen Teildosis ¥d6s und der modellierten Teildosis von
0gr:

ngsamt: Hexterr)137Cs+ Hintern,137Cs+ Hintern,gosr (6.5)

Hgesam= 0,42 + 0,27 + 0,38 = 1,07 mSva (+0,23).

(Die angegebene Unsicherheit bezieht sich auf das Messergebnis und sagt nichts Uber eine
maogliche Verteilung aus.)
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Abbildung 6.4: Die effektive jahrliche Dosis vafiSr durch Modellierung
und von'3’Cs durch Direktmessung

6.5.4 Lebenszeit-Folgedosis

Als Anhaltspunkt fur eine mogliche Wiederbesiedlung der Zone 1l kann die jahrliche zu-
satzliche Dosis oder die daraus resultierende Lebenszeit-Folgedosis herangezogen werden.
Nach Euratom Grundnorm [Eur96] betragt dabei der Grenzwert der Lebenszeitdosis flr eine
strahlenexponierte Person 400 mSv. Bei der Berechnung der Folgedosis ist der physikali-
sche Zerfall und theoretisch auch die vertikale Migration der Radionukfities und®°Sr

im Boden zu berlcksichtigen.

Fir die externe Exposition duréf’Cs ist von Botsch eine Folgedosis V@52 mSvermittelt
worden. Fir einige Personen mit extremen Lebensgewohnheiten (hohe Aufenthaltszeiten im
Freien und in Flussufernéhe) ergibt sich jedoch eine Folgedosis von 84 mSv. Durch die Tie-
fenverlagerung des Radionuklids seit dem Reaktorunfall 1986 bis zur Arbeit von Botsch 1995
konnte eine effektive Halbwertszeit der Ortsdosisleistung abgeschéatzt werden. Entscheidend
fur die Vorhersage der zeitlichen Entwicklung défCs-Migration ist die Erkenntnis, dass
selbst 9 Jahre nach dem Unfall iiber 90 % #¥€s in den oberen 10 cm und damit im
Wurzelraum der Pflanzen zu finden waren. Messungen am Zentrum fur Strahlenschutz und
Radiodkologie im Jahre 2002 bestatigten diese Annahme [Har04]. Die Arbeit von Botsch
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ging aufgrund einer bis zum Zeitpunkt 1995 nicht signifikant feststellbaren Tiefenverlage-
rung, aufgrund des Homogenisierens durch Pfligen und aufgrund der Méglichkeit durch
Wurzelaufnahme von einer kaum merklichen Tiefenverlagerungd€s aus.

Gleiches qilt fur die Ermittlung der internen Strahlenexposition fur die folgenden 50 Jahre
durch13’Cs. Hier wurde eine bei Botsch nur geringfiigige Migration in die Tiefe und damit
verbundene fast konstante spezifische Aktivitaten in den Pflanzen - bei gleich bleibenden
Transferfaktoren - vorausgesetzt. Die 50-Jahre-Folgedosis durch Ingestié#@snwurde

im Jahre 1998 aud mSvdurch die Ganzkérpermessungen abgeschatzt. Diese Abschéatzung
gilt fur durchschnittliche Verzehrsgewohnheiten. In Einzelfallen konnten bis zu 200 mSv
50-Jahre-Folgedosis errechnet werden.

Die wirkliche Verzehrsmenge von Pilzen in diesem Gebiet hat eine starke Auswirkung auf die
jahrliche zusatzliche Dosis und die 50-Jahre-Folgedosis. Dabei ist das zuklnftige Verhalten
der13’Cs-Konzentration in Pilzen noch unklar. Das Bundesamt fiir Strahlenschutz [BfS97]
geht in den nachsten zehn Jahren von einer Halbierung der spezifischen Aktivitdten aus.
Durch die langsame Tiefenverlagerung d&4<s konnte jedoch die spezifische Aktivitat in
einigen Pilzsorten, wie dem Frauentaubling, wieder steigen, da diese ihre Nahrstoffe aus
tieferen mineralischen Bodenschichten beziehen.

Fir das®®Sr ist jedoch die Ingestion alleine entscheidend. Die unterschiedlichen méglichen
Pilzverzehrsmengen spielen hierbei kaum eine Rolle (siehe Kapitel 6.5.3). Da uber das zu-
kunftige Migrationsverhalten unterhalb von 50 cm (Stauwasser und Grundwasserbereich der
meisten Boden) keine einheitliche Aussage maoglich ist und die Auswirkungen der Tiefen-
verlagerung auf die Aktivitatskonzentrationen in Nahrungsmitteln nicht bekannt sind, muss
hier von der konservativsten Annahme ausgegangen werden. Das bedeutet, die Abnahme der
Konzentration in den Nahrungsmitteln kann lediglich tber die physikalische und biologische
Halbwertszeit de€°Sr von durchschnittlich 20 Jahren gefolgert werden (siehe Kapitel 1.1).
Mit Hilfe von Dosiskoeffizienten aus der ICRP-72-Publikation [ICR96], die fur die Bevolke-
rung bei Ingestion von Radionukliden gelten, lassen sich fir verschiedene Altersgruppen die
Lebenszeit-Folgedosen berechnen. Dabei wird bis zu einem Alter von 70 Jahren die jahrli-
che effektive Dosis summiert. Fir einen Erwachsenen wird die konservative Annahme eines
Alters von 20 Jahren und dementsprechend fiir ein drei Monate altes Baby eine Folgedosis
fur 69 Jahre und 9 Monate gewahlt. In der folgenden Tabelle sind die Dosiskoeffizienten fir
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verschiedene Altersgruppen véisr und®Y angegeben. Bei der Berechnung der jahrlichen
effektiven Dosen sind, wie erwéhnt, lediglich die physikalische und biologische Halbwerts-
zeit, nicht die Migration de®0Sr einbezogen.

Tabelle 6.12: Die Lebenszeit-Folgesdosis fir verschiedene Altersgruppen
fur Bewohner der Zone 2 in mSv

Alter 3M 1J. 5J. 10 J. 15J. Erwachsen
g(50,Sr-90)| 2,3-107 7,3-10% 4,7.10% 6,0.10® 80.10% 28.10°
g(50,Y-90) | 3,1-10® 2,0.10® 1,0.10® 59.10° 3,3.10° 27.-10°°
Summe 2,6-107 93.10° 57.10°% 6,6-10% 83.10®% 3,1.10°8
| Folgedosis| 77,6 27,8 17,0 19,7 24,7 9,3mSv |

Die gesamte Folgedosis fur einen Erwachsenen durch die wichtigsten Radioff&lided
137Cs ergibt sich aus der Summe der einzelnen Dosen:

ngsam;SOa = Hextern,1370350a+Hintern,137C350a+Hintern79°Sr,50a
=9,2+6,0+9,3 = 24,5 mSv.

Die Lebenszeit-Folgedosis durch die Radionuklide betragt danach mit Modellierung und Di-
rektmessung 24,5 mSv. (Fur Einzelpersonen sind jedoch durch extreme Lebensweisen deut-
lich hbhere Folgedosen maglich. Im Extremfall sind das bis zu ca. 500 mSv.) Eine zusétzliche
jahrliche effektive Dosis und damit Erhéhung der 50-Jahre-Folgedosis kann die Ingestion von
a-Strahlern wie?38/23%py, 238y, und241Am bewirken. Eine Untersuchung der spezifischen
Aktivitaten dieser Nuklide fiir das Dorf Christinowka wird zurzeit am ZSR durchgefihrt.

Durch die naturliche Strahlenexposition von 2,1 mSv pro Jahr liegt die naturliche 50-Jahre-
Folgedosis bei

H natsoa = 50a 2,1 mSv al = 105 mSv.

Durch natirliche Schwankungen, vor allem durch Rn-222 bedingt, kann die Jahresdosis bis
auf 10 mSy steigen:

H nats0a = 502 10 mSv a! = 500 mSv.

Hinzu kommt eine 50-Jahre-Folgedosis durch medizinische Untersuchungen im Mittel von
2 mSv al, die allerdings individuell stark schwankt:
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H medsoa = 502 2 mSv a' = 100 mSv,

Der Vergleich zeigt, dass selbst die Abschatzung der 50-Jahre-Folgedosis im Extremfall im
Bereich der naturlichen Exposition liegt.

700
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O Natdrlich
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Abbildung 6.5: Die Lebenszeit-Folgesdosis VW96r und'3’Cs im Vergleich zu natiirlicher
und zivilisatorischer Exposition und zu Extremwerten

6.5.5 Statistik

Alle bisher in dieser Arbeit aufgezeigten Aktivitaten und Dosen sind Punktschatzer, die aus
einem Wert oder einigen wenigen Werten gebildet wurden. Hierbei wird bei den einzelnen
Parametern nicht auf eine in der Natur tblichen Verteilung eingegangen, so dass extreme Le-
bensweisen, zufallige Schwankungen und besondere biologische Funktionen zur Erh6hung
von Verzehrsmengen, von spezifischen Aktivitaten in Lebensmitteln und sogar Dosiskoeffi-
zienten fuhren kénnen. So sind deutlich héhere effektive jahrliche Dosen und Lebenszeitdo-
sen fur einzelnen Individuen vorstellbar. Grenzwerte fur Expositionen der Bevdlkerung und
spezieller Arbeitsgruppen sind in Vorschriften, wie der StrlSchV, ebenfalls nur als konkrete
Werte angegeben. Eine erste Ausnahme ist die in der StrlSchV Anlage VII Teil B Tabelle 1
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Spalte 8 angegebenen Faktoren der Verzehrsmengen, die ein 95 %-Percentil darstellen. Inter-
national geht der Trend in die Richtung, in Zukunft auch Angaben tber Verteilungen mit in
Grenzwertbetrachtung einzubeziehen. Aus diesem Grund wird an dieser Stelle versucht, die
Verteilung der Exposition durc¥Sr in der nérdlichen Ukraine wiederzugeben.

Um fur ein Modell, wie die Dosisberechnung (Formel 6.4), eine Verteilung abzuschatzen,
mussen den einzelnen Parametern Verteilungen zugewiesen werden. Die anschlie3ende Be-
rechnung ist aufgrund von Faltungen unterschiedlicher Verteilungen oftmals rechnerisch nicht
mehr moglich, so dass eine Monte-Carlo-Simulation durchgefuhrt werden muss. Fir das Mi-
crosoft Office Programm Excel steht hierfir ein Makro mit dem Namen Crystall-Ball zur
Verfligung, bei dem sich die einzelnen Verteilungen der Parameter durch eine Simulation
fortpflanzen und eine Gesamtverteilung ergeben. Aus dieser lassen sich dann beliebige Per-
centile berechnen. Bei dem Programm wurden jeweils fur eine Simulation 20.000 Versuche
mit der Monte-Carlo-Methode durchgefiihrt. Die Gesamtverteilung kann im Anschluss durch
das Programm auf verschiedene bekannte Verteilungsmuster getestet werden. Als Parameter
fur die Giite eines Tests wird ej?-Kriterium gewabhlt.

Fir eine Abschatzung der Verteilung, die eine Exposition durch Ingestior’8®mbe-
schreibt, missen vorab einige Annahmen getroffen werden:

» Da fur die spezifischen Aktivitaten weder Zeit noch Material zur Verfligung standen,
eine Verteilung empirisch zu bestimmen, muss hier eine Verteilung angenommen wer-
den. In der Literatur [Vah04] sind fur verschiedene nattrliche Radionuklide in Nah-
rungsmitteln Verteilungen ermittelt worden. Fur die meisten dieser Nuklide konnte eine
logarithmische Normalverteilung mit einer geometrischen Standardabweichung von 2
nachgewiesen werden. Die Literatur [ArkOOb], welche sich mit der Messun§®&n
in der Zone 1 beschéftigt, ermittelte Standardabweichungen zwischen 1,1 und 2,1. Aus
diesen beiden Literaturstellen wird der konservative Schluss gefolgert, dass die Vertei-
lung von spezXSr-Aktivitaten in Lebensmitteln logarithmisch normalverteilt ist und
eine geometrische Standardabweichung von 2 besitzt. Als Konsequenz aus dieser An-
nahme einer solchen rechtsschiefen Verteilung ergibt sich ein Erwartungswert (EW),
der groR3er ist als der bisher in Kapitel 6.3 angegebene Mittelwert der spezifischen Ak-
tivitdt der einzelnen Verzehrsarten. Fir eine logarithmische Normalverteilung gelten
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folgende Formeln:

o2
EW=¢'t72 (6.6)
V = e#tot (e57 1) (6.7)
T (6.8)
Mit :
Tk Geometrischer Mittelwert
lo Geometrische Standardabweichung
V. Varianz

P1_«: einseitige Erweiterungsfaktor zum Percentil

 Fir die Ermittlung der jahrlichen zuséatzlichen Dosis der Bevélkerung ist es sinnvoller,
die Verzehrsgewohnheiten der Arbeit von Botsch heranzuziehen. Fir diese sind lei-
der keine Verteilungen, geometrischen Standardabweichungen oder Faktoren, die ein
95 %-Percentil beschreiben, angegeben. Als Verteilung wird auch hier eine logarith-
mische Normalverteilung angenommen, da diese nach [Lim01] und [Vah04] fur die
Verzehrsgewohnheiten sinnvoll erscheint.

« Fir den Dosiskoeffizient des Radionuklitil ist von [Har03] eine logarithmische
Normalverteilung mit einer Standardabweichung von 2 beschrieben worden. Fir das
Nuklid %0Sr sind in der Literatur keine Angaben bekannt. Daher wird bei den Simula-
tionen mit einem Punktschatzer nach Euratom Grundnorm [Eur96] gerechnet.

Aus den angenommenen Verteilungen und geometrischen Standardabweichungen ergibt sich
eine, wie in Grafik 6.6 fur die Altersgruppe > 17 a dargestellte, Verteilung.
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6 Ukrainische Proben
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Abbildung 6.6: Verteilung der effektiven jahrlichen Dosis fur Bewohner der Zone 2
mit konservativen Annahmen

Das geometrischen Mittel liegt bei der angenommenen Verteilung bei 0,49 m&viteiner
geometrischen Standardabweichung von 1,8. Daraus errechnet sich ein Erwartungswert fur
die jahrliche effektive Dosis durch Ingestion des Radionuldft®s von :

0,6 mSv.

Mit dem Programm Crystall Ball wurden mehrere mégliche Verteilung auf das Ergebnis
getestet. Mit einermy? von 463 konnte eine logarithmische Normalverteilung als das Opti-
mum angenahert werden. 13 % der Bevolkerung bekamen nach dieser Verteilung mehr als
1 mSv a® durch Ingestion voR°Sr. Das 95 % Percentil liegt bei 1,53 mSvla

Weitere Parameter der Verteilung finden sich in Anhang A Tabelle A.19.

142



6.5 Exposition durch Ingestion

6.5.6 Zusammenfassung und Bewertung der Expositionsabschatzung

Die Abschéatzung der Strahlenexposition durch Ingestion®98n fir Bewohner der Zone 2
kann mit einer Modellierung nach AVV durchgefuhrt werden. Hierfir sind die spezifischen
Aktivitaten der Lebensmittel, die Verzehrsgewohnheiten aus der Arbeit von Botsch [Bot99]
und die Ingestionsdosiskoeffizienten aus [Eur96] herangezogen worden.

Teilweise sind fur ein Lebensmittel nur ein oder zwei Messergebnisse ermittelt worden. Die
Auswahl der untersuchten aus einer Vielzahl von Proben begriindet sich allerdings durch ei-
ne Wahl von Proben mit mittleren bekannt€ACs-Konzentrationen. So kann bei &hnlichem
Verhaltnis der Isotope davon ausgegangen werden, dass die Messwerte den Erwartungswer-
ten entsprechen.

Die zusatzliche jahrliche effektive Dosis durédsr fiir einen Erwachsenen betr&g88 mSy

(siehe Tabelle 6.10). Eine altersabhéngige Abschatzung erfolgte tber die Verhaltnisse der
Verzehrsgewohnheiten aus der StrlISchV. Danach erhalten Jugendliche im Alter von 12-17
Jahren die héchste Dosisleistung (ca. 1 mS¥).aBegriinden lasst sich dieses durch das
starke Wachstum in dieser Phase und der damit verbundenen héheren Einlagereftgy von

im Knochen. Eine ebenfalls hohe Dosisleistung errechnet sich fir die Altersgruppe < 1 Jahr.
Aufgrund des Fehlens von spezifischen Aktivitéat der in diesem Zeitraum sehr bestimmenden
Muttermilch und der Erhéhung der Kuhmilch um die Verzehrsmenge der Muttermilch ist
dieser Wert sehr konservativ und voraussichtlich tberschatzt.

Die Exposition setzt sich zu fast 70 % aus dem Verzehr von Kartoffeln und zusatzlich aus
Brot, Gartenfriichten und Fleisch zusammen (Abbildung 6.5.3). Diese Grundnahrungsmittel
decken 89 % des Verzehrskorbes ab und sind fur die Bevolkerung unentbehrlich. Der tber-
raschend hohe Anteil der Ingestion von Kartoffeln an der Exposition bestétigt Arkhipov in
[Ark0Ob] in seiner Untersuchung d&PSr-Exposition fiir die Zone 1 um Tschernobyl mit
einem Anteil von 40 %.

Das momentan dosisrelevanteste Nuklid fir die Exposition der Bevdlkerung in der nérdli-
chen Ukraine ist da$*’Cs. Daher wird es hier zur Ermittlung der Strahlenexposition hin-
zugezogen. Erste Untersuchungen von Botsch [Bot99] durch eine Modellierung der Expo-
sition mittels Verzehrsgewohnheiten aus Befragungen zeigten, dass der Verzehr von Pilzen
die hochste Exposition liefert (Abbildung 6.5.3). Eine anschlieRende genauere Erfassung der
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6 Ukrainische Proben

Verzehrsgewohnheiten fihrte zwar zu reduzierten Pilzverzehrsmengen um den Faktor 10; die
Pilze bleiben allerdings weiter dosisbestimmend. Hierbei liegt eine hohe Schwankungsbreite
spezifischer Aktivitdten und individueller Verzehrsmengen von Pilzen vor. Anders als beim
90sr sind demnach nicht Grundnahrungsmittel fiir die Exposition entscheidend. Dennoch ist
eine Reduzierung der Exposition nur schwer moglich, da die Bevolkerung den Verzehr der
als Delikatessen angesehenen Pilze nicht einschranken wirde. Eine Losung ware hier evtl.
ein staatlich subventionierter Import von Pilzen in die Zone.

Die generell beste Mdglichkeit zur Bestimmung einer Exposition liegt in der Messung der
Direktstrahlung, welche bei?’Sr nicht méglich ist, wohl aber beif?’Cs. So konnte die
externe Exposition mit Hilfe von Dosimetern von Botsch auf 0,42 mSvadbgeschétzt wer-

den. Die mittels Ganzkoérperzahler ermittelte interne Exposition belduft sich auf 0,27 mSv
a L. In beiden Fallen kam es bei der Untersuchung von Einzelpersonen zu starken Abwei-
chungen.

Die Gesamtexposition der Nuklide®’Cs und °°Sr wird so auf 1 mSv a ! abgeschétzt.
(bezogen auf 2003)

Dieser Wert kann durch Einbeziehung der Exposition durch Alphastrahler noch ansteigen.

Aus den jahrliche effektiven Dosen duréf’Cs und®°Sr lassen sich mittels der physika-
lischen und biologischen Halbwertszeiten die 50-Jahre-Folgedosen berechnen. Nicht in die
Extrapolation integriert ist die Migration der Nuklide im Boden und der damit verbunden
zuséatzlichen Abnahme der spezifischen Aktivitdten in Lebensmitteln fur die nachsten Jahr-
zehnte. Die 50-Jahre-Folgedosis fur Bewohner der Zone 2 wir@45f mSvabgeschatzt.

Dieser Wert liegt um eine Zehnerpotenz unter der naturlichen Strahlenexposition. Durch die
starken Schwankungen der einzelnen Folgedosen lasst sich allerdings auch eine 50-Jahre-
Folgedosis von bis zu 500 mSy fir einzelne Individuen annehmen.

Die Annahme einer logarithmischen Normalverteilung fur die Verzehrsgewohnheiten und
spezifischen Aktivitaten fuhrt zu einer logarithmischen Normalverteilung der Exposition. Der
geometrische Mittelwert steigt durch die Annahme der Verteilung auf 0,49 mSara Der
Erwartungswert liegt bei 0,6 mSv & Uber 10 % der Bewohner der Zone 2 erhalten nach
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6.5 Exposition durch Ingestion

dieser Verteilung allein durc?'Sr eine zusétzliche Dosis von mehr als 1 mSv im Jahr.

Die Annahmen fiir die Verteilung sind konservativ, weshalb auch das Ergebnis als konser-
vativ angesehen werden muss. Das Beispiel zeigt gut, dass es in Zukunft erforderlich sein
wird, bei der Betrachtung von Grenzwerten auch derartige Verteilungen und Percentile mit
einzubeziehen.

Setzt man voraus, dass sowohl die Verzehrsgewohnheiten der Bevélkerung in der Ukraine
als auch die Transferfaktoren in diesem Gebiet sich nicht grof3 unterscheiden, kénnen tber
aggregierte Transferfaktoren mit dem Wissen uiber die Depositionsdichten (DD) eine Exposi-
tion durch®Sr bzw. eine Gesamtexposition berechnet werden. Fiir ein Verhaltnis der DD der
Zone 2 zu Zone 3 von einem Faktor 3 ergibt sich eine Exposition durch Ingestiot’Son

von 0,13 mSv al; nimmt man hier eine logarithmische Verteilung an, erhalten weniger als

1 % der Bevdlkerung durct?’Sr mehr als 1 mSv im Jahr. Die Gesamtexposition liegt bei ca.
0,34 mSv a? fiir die Zone 3. Ahnlich Iasst sich bei einem Faktor von 10 zwischen den DD
der Zone 2 und Zone 1 eine jahrlicA¥r-Exposition von 3,8 mSv (99 % > 1 mSvY und

eine jahrliche Gesamtexposition durddsr und*3’Cs von ca. 10 mSv fiir Zone 1 abschét-
zen. Zu Beachten ist jedoch, dass die Aufnahme®9&n, wie in Kapitel 6.4.2 beschrieben,

in Tieren homoostatisch geregelt wird und daher bei Ubertragung dieser Annahme auf den
menschlichen Organismus zu niedrigeren biologischen Halbwertszeiten und niedrigeren Ex-
positionen fihren kann.

Die abgeschatzten jahrlichen Dosen und 50-Jahre-Folgedosen liegen in einem Bereich, Uber
den beim gegenwartigem Stand der Forschung keine Angaben Uber eine Dosis-Risiko-

Beziehung gemacht werden kann. Der Grenzwert fur deterministische Schaden von ca. 500
mSv wird nicht erreicht und die Erh6hung des Risikos fur stochastische Schaden bei geringen

Strahlendosen bewirkt keine sichtbaren Effekte. Eine eventuelle Erh6hung von Krebszahlen

durch die zusétzliche Exposition v8ASr und!3’Cs ist zu gering, um sich signifikant von

den zu erwartenden Krebsfallen in der Bevolkerung unterscheiden zu kénnen.

Aufgabe dieser Arbeit ist eine Abschatzung der jahrlichen effektiven Dosis in Zusammen-
hang mit einer moglichen offiziellen Wiederbesiedlung der Zone 2. Die Euratom Grundnorm
[Eur96] gibt fur die maximale zusatzliche effektive Dosis fur die Bevolkerung einen Grenz-
wert von1l mSv an. Den gleichen Wert liefert die Literatur ,Gesetz der Ukraine Uber den
Schutz des Menschen vor der Wirkung ionisierender Strahlung - Grenzwerte der Dosisbe-
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6 Ukrainische Proben

lastung“. Nach Kapitel 2 ,,Grenzwerte fir die Strahlungsbelastung und Interventionslevels*
soll die effektive Personendosis fur die Bevolkerung 1 mSv pro Jahr nicht Uberschreiten. Un-
ter diesen Voraussetzungen ist bei einer Exposition von 1 m$wakein durch!3’Cs und

90Sr und einer zusétzlichen Exposition durekStrahler einéWiederbesiedlung nicht zu
empfehlen Der Anteil der Exposition durch°Sr an der ermittelten Exposition von 1 mSv
macht deutlich, dass eine Einbeziehung des Radionuklids auch in zukiinftige Untersuchun-
gen notwendig ist.

Sollte die Abschéatzung der zusétzlichen effektiven Dosis ditéBs und®°Sr mittels ag-

gegierten Transferfaktor flr die Zone 1 realistisch sein, ist abzusehen, dass der genannte
Grenzwert von 1 mSv @ auch in den nachsten 40 Jahren dort nicht unterschritten wird.
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[ Zusammenfassung

Aufgabe dieser Arbeit war es, einen Uberblick tiber das weltweite Vorkommen des anthropo-
genes Radionuklid®Sr zu schaffen, sein Migrationsverhalten im Boden zu untersuchen und
eine Abschétzung der Folgesdosis fur Personen in der nordlichen Ukraine liefern zu kénnen.
Die wichtigsten Erkenntnisse sind in folgenden Punkten zusammengefasst:

1. Die beiden hauptséchlichen Quellen fur die Verbreitung des Radiond®8da unse-
rer Umwelt sind global und breitenabhangig digerirdischen Kernwaffentestsder
1960er Jahre und lokdUnfalle. Zu den relevantesten Unfallen zahlen die Ereignis-
se in Tschernobyl, Windscale und und in der Nahe von Mayak. Eine gute Ubersicht
liefert die Weltkarte in Abbildung 1.16. Emissionen von Kernkraftwerken und Wieder-
aufbereitungsanlagen spielen im Vergleich keine Rolle und kénnen hdchstens, wie am
Beispiel der Nordsee gezeigt, als Umwelttracer eingesetzt werden.

2. Die ausschlief3lich durch die oberirdische Kernwaffentests beeinflussten Bdden, wie
die in Niedersachsenund der Umgebung von Zhitomir in der Ukraine gemessenen,
weisen in den oberen Schichtér Bq kg °°Sr auf. Die Tiefenverlaufe lassen sich
Uber den Wasserhaushalt, die Bodeneigenschaften, den Tonanteil und die Wurzeltiefen
erklaren. Der Nachweis votPSr in Tiefen bis zu 60 cm bestatigt die durchschnitt-
liche Migrationsgeschwindigkeit von 10 cm pro Dekade Der weitere Verlauf der
Migration ist jedoch durch das Erreichen von Stau- und Grundwasserbereiche nicht
vorhersagbar.

3. Die Depositionsdichtenliegen in Niedersachsen bei cED00 Bq nm 2, was iberein-
stimmt mit der Abschatzung der Deposition aus der Gesamtmenge der durch Kernwaf-
fentests emittiertedSr-Aktivitat. Die Depositionsdichten der Zone 3 in der nérdli-
chen Ukraine liegen durch den Einfluss des Reaktorungliicks von Tschernobyl um den
Faktor 3 héher und in der Zone 2 um dé&aktor 30 héher als in Niedersachsen.
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7 Zusammenfassung

4. Aus der Zone 2 wurden fir die Dosisabschatzung Lebensmittel aus dem Ort Christi-
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nowka untersucht. Dabei weisen besonders Kohl, Kartoffeln und organische Auflagen
von Pilzen bzw. Beeren hohe spezifische Aktivitdten auf. Die sich aus den Lebensmit-
teln und den dazugehérigen Bdden resultierenidansferfaktoren sind vergleichbar

mit einer Reihe von Litaturwerten. Allerdingehwankendiese insgesamt stark und
ermdglichen so kaum eine Vorhersage ohne genaue Kenntnisse tber die Eigenschaften
des Bodens. Es konnte festgestellt werden, dass eine generelle Absenkung des KAK-
Wertes, des pH-Wertes, des Calciumgehaltes und des organischen Anteil in einem Bo-
den den Transferfaktor voliSr erhéht.

Mit den untersuchten Lebensmitteln und Verzehrsgewohnheiten aus der Ukraine lasst
sich die zusatzliche jahrliche effektive Dosis durch Ingestion3%&n durch Modellie-

rung nach AVV auf0,38 mSvfir einen Erwachsenen abschétzen. Besonders kritisch
ist mit iber 1 mSv a! die Dosisleistung fiir Jugendliche. Der Hauptanteil an der Strah-
lenexposition liefern die Grundnahrungsmitk&rtoffeln , Fleisch und Brot. Das flr

die Strahlenexposition relevanteste weitere Spaltprodukt istdd@s. Die externe und
interne Exposition durch dieses Nuklid wurde von Botsch [Bot99] durch Messungen
mit 0,42 mSv al bzw. 0,27 mSv al angegeben. Die Ingestion v8A’Cs schwankt

stark durch die sehr unterschiedliche Verzehrsmenge von Pilzen einzelner Individuen.
Die jahrliche Gesamtexpositionder beiden Radionuklide’Sr und13’Cs lasst sich

somit aufl mSv abschétzen. Dies entspricht zwar etwa der Halfte der natirlichen
jahrlichen Dosis allerdings auch gerade dem Grenzwert der Euratom Grundnorm fur
die zusatzliche erlaubte Dosis fur die Bevdlkerung bei kerntechnischen Anlagen im
Normalbetrieb. Die Anwendung dieses Grenzwertes wurde bedingen, dass eine mogli-
che legaléNiederbesiedlung der Zone 2 nicht empfohlen werden kanrDie Frage,

ob auch nach Unfallsituationen dieser Grenzwert mit Berticksichtigung sozialer, 6ko-
nomischer und anderer Faktoren sinnvoll ist, kann in dieser Arbeit nicht entschieden
werden. Die Lebenszeitfolgedosis fur einen Erwachsenen kann zu ca. 25 mSv ange-
nommen werden. Durch extreme Lebensweisen sind hier jedoch bis zu 500 mSv fur
Einzelpersonen denkbar.

Die in Grenzwertbetrachtung nicht integrierte Verteilung der Dosisabschatzung wurde
in dieser Arbeit fir die Ingestion voi?Sr durchgefiihrt und bewirkt durch eine gefun-
denelogarithmische Normalverteilung mit einer Standardabweichung von 1,8 einen
Erwartungswert von 0,6 mSv a . Die Betrachtung der Verteilung zeigt, dass eine



Einbeziehung von Verteilungen grundsatzlich sinnvoll und notwendig ist, da sonst bei

Angabe eines Punktschatzers trotzdem ein groRer Teil der Bevoélkerung eine deutlich
hohere Strahlenexposition erhalten konnte. Der Nachteil einer gesetzlich geforderten
Untersuchung von Verteilungen ware in vielen Bereichen jedoch ein héherer Messauf-
wand durch steigende Probenzahlen.

. Aggregierte Transferfaktoren lassen fir die Zone 3 absehen, dass eine Strahlenexpo-
sition durch!®’Cs und®’Sr die genannte Grenze von 1 mSvtaicht annéhernd er-
reicht. FirZone 1dagegen ist abzuschatzen, dassh in einigen Jahrzehntenohne
Anderung der Grenzwerteine offizielle Wiederbesiedlungstattfinden kann.

. Die Bewertungen zeigten, dass eine Einbeziehung der Strahlenexposition i5$r
in die Diskussion der Wiederbesiedlung auch in Zukunft unbedingt erforderlich
ist.
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8 Ausblick

In Hinsicht auf zukiinftige Untersuchung d&Sr in verschiedenen Umweltproben sollte
versucht werden, den sehr teuren Kronenether Sr-Resin durch andere Saulenmaterialien zu
ersetzen. Die in Kapitel 4.5 erwahnten Materialien Clinoptilolit und Zeolith 4A weisen gute
Adsorptionsfahigkeiten fur Strontium auf und sind evtl. durch Verdnderung der Korngrol3e
und dem Einsatz von Druck zur Erh6hung der Elutionsgeschwindigkeit einsetzbar.

Das %°Sr hat bei den meisten in dieser Arbeit untersuchten Proben mittlerweile den Stau-
und Grundwasserbereich erreicht. Die Migrationsgeschwindigkeit in diesem Bereich ist noch
ungeklart und fur Fragestellungen bezulglich der weiteren Verfligbarkeit von Pflanzenwurzeln
und des Erreichens von Grundwasser in den kommenden Jahren zu klaren.

Die grof3e Vielfalt der in dieser Arbeit untersuchten Proben bewirkte, dass von den mei-
sten Lebensmitteln nur ein oder zwei Messungen durchgefiihrt werden konnten. Die grof3e
Schwankungsbreite der Transferfaktoren, die in verschiedener Literatur gefunden wurde,
lasst bereits vermuten, dass die Verteilung von Aktivitdten in Lebensmitteln ebenfalls stark
schwankt. Zur Bestimmung des Erwartungswertes ware es somit erforderlich, mehr Proben
eines Lebensmittels zu untersuchen. Hiermit kbnnte auch die konservative Annahme einer
geometrischen Standardabweichung von 2 der angenommenen logarithmischen Normalver-
teilung besser abgeschéatzt werden. Betrachtet man die Verteilungen genauer, ist es auch er-
forderlich, den als Punktgrof3e angenommenen Ingestionsdosiskoeffizienten bezlglich des
Nuklids °°Sr auf eine Verteilung hin zu priifen.

Um auch die Strahlenexposition der Altersgruppe <1 Jahr zu ermitteln, misste die spezifische
Aktivitat in Muttermilch gemessen werden.

Die berechneten Strahlenexpositionen dieser Arbeit wurden fiir das Dorf Christinowka durch-
gefuhrt, welches beispielhaft fir die Zone 2 steht. Ob dies wirklich reprasentativ ist, ware



durch Bestimmung weiterer Depositionsdichten von Ortschaften der Zone 2 zu Uberprifen.
Um die Abschatzung der Strahlenexposition fiir die Zone 2 zu verfeinern ist es des weiteren
erforderlich, die in Kapitel 6.5.4 aufgelistetenStrahler in die Berechnungen zu integrieren.

Die ermittelte Strahlenexposition duréPSr kann iberpriift werden, indem d@Sr-Gehalt

in menschlichen Knochen von Verstorbenen gemessen wird und tUber die Dosiskorrelations-
faktoren fur Knochen die Ganzkorperexposition abgeschatzt wird. Diese Probenart stand fur
diese Arbeit nicht zur Verfigung.

In der Frage der Wiederbesiedlung der Zone 2 ist der Grenzwert der Euratom Grundnorm
bzw. des ukrainischen Gesetzes von 1 mSylerangezogen worden. Eine Mehrheit der be-
reits heute illegal in die Zone 2 zurtickkehrenden Menschen sind weit Uber 20 Jahre alt und
erhalten damit nicht mehr die dem Grenzwert zugrunde liegende Folgedosis. Hier wéare evitl.
eine altersabhangige Erlaubnis der Wiederbesiedlung méglich, aus soziale Grinden jedoch
kaum vorstellbar. Sollte dennoch aus radiologischer Sicht in der Zukunft eine Wiederbesied-
lung mdglich sein, wird zudem eine Abschatzung der sozialen und 6konomischen Folgen fur
die Zurtickkehrenden erforderlich sein.
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A Tabellen

Tabelle A.1: Jahrliche Emissionen d¥r und'3’Cs von La Hague und Sellafield

La Hague Sellafield
05y 3"cs  sr/ics| sy 3%Ccs  sr/Cs
TBga?® TBgat TBga! TBga'l

1966 1,1 7,3 0,15 34 180 0,19
1967 0,4 16,4 0,03 52 150 0,35
1968 1,4 28,4 0,05 50 370 0,14
1969 0,7 20,2 0,03 110 440 0,25
1970 2,0 89,1 0,02 230 1200 0,19
1971 8,3 243,0 0,03 460 1300 0,35
1972 16,1 32,9 0,49 560 1300 0,43
1973 18,9 69,3 0,27 280 770 0,36
1974 52,0 56,0 0,93 390 4100 0,10
1975 37,6 34,5 1,09 470 5200 0,09
1976 20,0 34,7 0,57 380 4300 0,09
1977 36,4 50,8 0,72 427 4480 0,10
1978 70,0 39,1 1,79 597 4090 0,15
1979 56,0 22,5 2,49 250 2600 0,10
1980 29,5 26,8 1,10 352 3000 0,12
1981 27,1 38,5 0,70 280 2400 0,12
1982 86,0 50,5 1,70 319 2000 0,16
1983 141,5 23,0 6,15 204 1200 0,17
1984 109,5 29,8 3,67 72 434 0,17
1985 47,0 29,4 1,60 52 325 0,16
1986 68,5 9,6 7,14 18,3 17,9 1,02
1987 57,0 7,6 7,50 15,0 11,8 1,27
1988 39,5 8,5 4,66 10,1 13,3 0,76
1989 28,5 12,6 2,26 9,2 28,6 0,32
1990 15,8 12,5 1,26 42 23,5 0,18
1991 29,8 5,6 5,32 41 15,6 0,26
1992 17,5 3,0 591 42 15,3 0,27
1993 24,7 4.4 5,64 17,1 21,9 0,78
1994 15,7 10,5 1,49 28,9 13,8 2,09
1995 14,8 4.6 3,20 28 12,0 2,33
1996 53 2,4 2,20 16 10,0 1,60
1997 0,9 2,5 0,38 37 7,9 4,68
1998 2,5 2,5 1,00 18 7,5 2,35
1999 0,8 1,3 0,66 31 9,1 3,42
2000 0,5 0,9 0,60 20 6,9 2,90
2001 26 9,6 2,72
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A Tabellen

Tabelle A.3: Bodenkundliche Daten des Bodens aus Twenge

Proben- . . Schdtt- %0 rel.
tiefe Horizontbezeichnung | Textur Merkmale Sand Schluff Ton dichte Sr Unsicherheit NWG
cm n.FAO % % % gcm? Bq kg™ Bq kg™ Bq kg™
0-15 >U >v Feinsand schwarzbraun, mittel humos, geringe 14 0.79 0.073 0.32
mittel sandig|Lagerungsdichte, Koh&rentgeflige ! ! ! !
15-30 schwarzbraun, humos, geringe
Lagerungsdichte, Koharentgefiige, 88,7 6.0 5.3 1.4 0.75 0,075 0.37
30-40 Holzkohle und Ziegelbrocken 13 076 0,081 045
40-50 E E
86,2 8,7 51 1,3 0,45 0,077 0,39
50-60 fAe Bh Mitelsand  |dunkelrostfarbenbraun, schwach humos,
OPU:V feinsandig |mittlere Lagerungsdichte 1.4 <NWG 0,085 0,48
60-75 | Bs/Bhs rostbraunfarben, mittlere
Lagerungsdichte mwu\_ m‘® A:‘_ 1 ‘w <NWG n.b. n.b.
75-100 Bs B1 Mittelsand |gelbgrau, schwach eisenfleckig, mittlere
Go Lagerungsdichte 91 4,9 4.1 1,5 n.b. n.b. n.b.
100-125 Go Bc2 Mittelsand  [in Linsen Schluff sandig, gelbgrau, in
grobsandig |Linsen grau, schwach eisenfleckig, 95,3 3,0 1,7 1,7 n.b. n.b. n.b.
mittlere Lagerungsdichte
125-150 Mittelsand  |schwach kiesig, gelbgrau, schwach
eisenfleckig, mittlere Lagerungsdichte 99,5 0,5 0 1,8 n.b. n.b. n.b.
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A Tabellen

Tabelle A.5: Bodenkundliche Daten des Bodens aus Ricklingen

Proben- ) . Schtt- % rel.
tiefe Horizontbezeichnung | Textur Merkmale Sand Schluff Ton dichte Sr Unsicherheit NWG
cm n.FAO % % % gocm? Bq kg’ Bq kg’ Bq kg™
0-5 rAp Ap1 schluffig- dunkelbraun, mittel humos, mittlere 13 1.01 0.075 057
. lehmiger  |Lagerungsdichte ! ! ! i
5-10 Ah Sand 1,3 0,97 0,075 0,59
10-15 1,3 0,65 0,075 0,62
42,9 46,8 10,3
15-20 1,2 0,95 0,077 0,78
20-25 1,3 <NWG 0,081 0,86
25-33 1,3 <NWG n.b. n.b.
33-60 Al At2 sandiger fahlbraun, sehr schwach humos, mittlere
lehmiger Lagerungsdichte 34,2 56,2 9,6 1,4 n.b. n.b. n.b.
Schluff
60-85 | lISw- Bt1 mittel in Nestern stark lehmiger Sand, braunlichgrau,
Bt schluffiger [schwach eisenfleckig, mittlere 58,7 32,9 8,4 1,3 n.b. n.b. n.b.
Sand Lagerungsdichte
85-120 Sw B2 schwach zum Teil Mittelsand grobsandig,
lehmiger bréunlichgrau, schwach eisenfleckig, mittllere 815 13.4 51 14 n.b. n.b. n.b.
Sand Lagerungsdichte ’ ’ ’ '
120-170| Sw B3 Mittelsand  |bis 150 cm schwach kiesig, braungrau,
Sd grobsandig |geringe Lagerungsdichte; bis 170 cm sandig
toniger Lehm, schwach kiesig, zum Teil stark
98,3/45,2| 1,7/19,4 | 0/354 1,4 n.b. n.b. n.b.

lehmiger Sand und schwach toniger Lehm,
gelbbraun, hohe Lagerungsdichte

156



‘q'u ‘q'u ‘q'u Gl €l 9'Gl a7 019 pP8L-091
‘q'u ‘q'u ‘q'u Gl Sl 8°0) Z'vl 09 p8L-0¥L
ayyolpsbuniabe
‘qu OMN> o, l w.m_. cl N.NN assw ‘Biyosjussia [aRiw ‘nesbjjayydlunib 09
‘Biyn|yos yoemyos puesuld4 sne uasui PS-09 P L-001
‘a'u f abnjebuaieyoyy Biuieys
q OMN> v ‘Biyn|yos yoemyos pues sne Bunjnyynip|  pun Bisamy ms |ool-sz
‘a)yoipsbuniabe ayoy ‘Biyosjussio yoemyos
‘g'u > ‘ ¢ ¢ yies ‘nelbjjiayyolunib ‘eyyoipsbuniabe| syss ‘Biwys|
q OMN Sl Ll 9¢lL 0. JapIw ‘Biosjuasie yoemyds ‘nesbjlsyyolunib|  sers pues 109 MS | 6/-09
abnyabjualeyoy 18] wnz ‘-uioy|ezulg
G8°0 2010 6°0 Gl L'y G'gl Vil ‘spjoIpsbuniebe aiepw ‘ebieq |18 L
wnz ‘nesBjlayyolunelq ‘Biuuys| [oRIW pues wo
Gt siq ‘ebnyebiuaieyoy] |19 wnz ‘-uloy|ezulg Bisany Mg
‘a)yoipsbuniabe asaiw ‘Biyosjjussio yoemyos
yoemyos ‘uneiquadguefiol|iay ‘obnjebuiy ‘Biynjyos sd SH) 05-9¢
‘ ‘ ¢ ‘ ¢ ¢ ¢ sa)beidabsne yoemyos ‘ayyoipsbuniabe] yoemyos
10 1200 9.0 v g€ 6El €8 Jajepiw ‘Biyosjjussie [9RIW ‘Unelquagueloy pueg syg [ 9¢-1¢
€€0 €900 Sl A 6'c 8zl €8
abnjebyry sejbeidabsne yoemyos sug usg L2-G1
‘a)yoipsbuniabe asspiw ‘Biyosjuasio yiels|yoemyos Jyss
¢ ¢ ‘ ¢ ¢ ‘ ‘ ‘sowny [a}W ‘ZIemyasyol}ol ‘ebnjeblawniy ‘Biyn|yos
9€0 0£00 8¢ cl 67 6€l cls se1BeIdaBsne yoemyos 1yss ‘a)yolpsBuniobe yoemyos usy
abuusb ‘sowny yueys ‘nelbuneiqayunpyoljol pueg Q£< +Q®<._ GlL-0
,.B bg ,B bg ,.B bg LW b % % % ov4'u wo
Weylayaisun ayoIp SIEN!
J uo niyo ue alewta Jnixs n 19Z Z|
OMN o1 Sos AS L | #nyos | pueg [ews X8|  |BunuyolezeqyuoziioH ueqold

dnnsap sne suspog sap ualeq aydijpunyuapoyg :9'V aj|ageLl

157



A Tabellen

Tabelle A.7: Bodenkundliche Daten des Bodens aus GrolR Lobke

Proben- |, iz ontbezeichnung | Textur Merkmale Sand | Schiuff Ton |Schiitt-dichte| $7{90}$Sr rel. NWG
tiefe Unsicherheit
cm n.FAO \% \% \% g cm${-2}$ | Bq kg$™{-1}$ [ Bq kg$*{-1}$ [ Bq kg$™{-1}$
0-15 Al Ah Sandiger |dunkelbraungrau, schwach humos,
P P lehmiger [geringe Lagerungsdichte 1,3 2,02 0,072 0,52
1530 Schluff 32,3 54,5 13,2
1,2 1,05 0,073 0,33
30-40 | Axh-Al 31,5 55,1 13,5 1.2 1,07 0,065 0,33
40-50 Sw- Schluffig  |zum Teil schwach schiuffiger Sand,
Axh- lehmiger |schmutzig braun, sehr schwach 1,3 1,63 0,086 0,49
Sand humos, sehr schwach eisen- und
50-70 Bht Bht1 manganfleckig, Konkretionen, wm,w A@,@ 15
Sw-Bht mittlere Lagerungsdichte 1,5 0,35 0,076 0,34
70-90 |Sw-Bht schwach |mit 2 cm starken Lagen aus stark
toniger lehmigem Mittelsand, grau 1,3 <NWG 0,083 0,35
Schluff ockermarmoriert, zum Teil schwarz,
90-105 sehr schwach humos, mittel 69,4 17,8 12,7
eisenfleckig, wechsellagernd mit 1,4 n.b. n.b. n.b.
schwach tonigem Mittelsand, grau
105-130 dunkelockermarmoriert, mittel 18.1 70.1 117 12 n.b n.b n.b
eisenfleckig, mittlere . . . . — — —
130-150 an Bt2 Lagerungsdichte 65,7 254 9 1,3 n.b. n.b. n.b.
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A Tabellen

Tabelle A.9: Altersabhangige Verzehrsmengen nach StrlISchV mit 95%-Percentil (Spalte 8)

1 2 3 4 5 6 7 8
Altersgruppe <= 1Jahr| 1-2 Jahre| 2-7 Jahre| 7-12 Jahrel 12-17 Jahre > 17 Jahre
Lebensmittel

Trinkwasser 553) 100 100 150 200 350 2
Muttermilch, Milchprodukte, Trinkw.|| 1453,4) - - - - - 3
Milch, Milchprodukte 45 160 160 170 170 130 3
Fischb 0,5 3 3 45 5 7,5 5
Fleisch, Wurst, Eier 5 13 50 65 80 90 2
Getreide, Getreideprodukte 12 30 80 95 110 110 2
einheim. Obst, Obstprodukte, Safte 25 45 65 65 60 35 3
Kartoffeln, Wurzelgemiuse, Safte 30 40 45 55 55 55 3
Blattgemiise 3 6 7 9 11 13 3
Gemiise, Gemiseprodukte, Safte 5 17 30 35 35 40 3

3) Mengenangabe in [L'@]. Zur jahrlichen Trinkwassermenge des Sauglings von 55 fi],avenn angenommen wird, dass der Saugling nicht gestillt wird,

sondern nur Milchfertigprodukte erhélt, die Uberregional erzeugt werden und als nicht kontaminiert anzusetzen sind. Dabei wird angenommen,

dass 0,2 kg Konzentrat (entspricht 1 L Milch) in 0,8 L Wasser aufgelst werden.

4) Je nach Nuklidzusammensetzung ist die unguinstigste Erndhrungsvariante zugrunde zu legen.

5) Der Anteil an StiRwasserfisch am Gesamtfischverzehr betragt im Mittel ca. 17 % und ist den regionalen Besonderheiten anzupassen.
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Tabelle A.10: Niederséachsische Tiefenprofile

Probenummer Masse Asche Aktivitat ux) EKG NWG
(k] [Bakg™'] rel. [Bg] [Bgkg™!]

G. Lobke 0-15 0,1 2,01 0,072 0,004 0,515
G. Lobke 15-30 0,1 1,05 0,073 0,004 0,330
G. Lobke 30-40 0,1 1,07 0,065 0,004 0,333
G. Lobke 40-50 0,1 1,63 0,086 0,004 0,494
G. Lobke 50-70 0,1 0,35 0,076 0,004 0,343
Ricklingen 0-5 0,1 1,01 0,075 0,004 0,573
Ricklingen 5-10 0,1 0,97 0,075 0,004 0,597
Ricklingen 10-15 0,1 0,65 0,075 0,004 0,619
Ricklingen 15-20 0,1 0,95 0,077 0,004 0,781
Ricklingen 20-25 0,1 0,00 0,076 0,004 k.A.

Twenge 0-15 0,1 0,79 0,073 0,004 0,323
Twenge 15-30 0,1 0,75 0,075 0,004 0,366
Twenge 30-40 0,1 0,76 0,081 0,004 0,451
Twenge 40-50 0,1 0,45 0,077 0,004 0,387
Adenstedt 0-15 0,1 1,85 0,071 0,004 0,358
Adenstedt 15-30 0,1 1,34 0,069 0,006 0,455
Adenstedt 30-40 0,10006 1,48 0,070 0,006 0,644
Adenstedt 40-50 0,09186 0,18 0,073 0,006 0,177
Adenstedt 50-75 0,01004 0,00 0,075 0,006 k.A.

Barum-Mischprobe 0,1 1,08 0,073 0,004 0,361
Eilenriede 0-15 0,1 1,26 0,072 0,004 0,323
Eilenriede 15-20 0,09013 1,10 0,068 0,007 0,433
Eilenriede 20-30 0,0904 0,68 0,066 0,007 0,360
Eilenriede 30-40 0,09 3,55 0,068 0,007 0,372
Eilenriede 40-50 0,085 0,36 0,069 0,007 0,334
Vestrup 0-15 0,1 2,80 0,070 0,004 0,361
Vestrup 16-25 0,06323 2,15 0,063 0,005 0,326
Vestrup 26-36 0,10014 0,75 0,071 0,005 0,167
Vestrup 3750 0,1 0,90 0,102 0,005 0,845
Vestrup 5075 0,10003 0,00 0,126 0,005 k.A.

Vestrup 75100 0,10017 0,00 0,150 0,005 k.A.

Vestrup 100140 0,09988 0,00 0,082 0,005 k.A.
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A Tabellen

Tabelle A.11: Ukrainische Tiefenprofile (Zone 3 und Korostenregion)

Probenummer Masse Asche Aktivitat ux) EKG NWG
] [Bg ] rel. [Bq] [Bq 7]
Lewkow Humus 15,00 4,7 0,077 0,004 1,580
Lewkow 0-1 15,00 4,0 0,078 0,004 k.A.
Lewkow 1-2 15,10 3,5 0,079 0,004 2,085
Lewkow 2-3 15,00 4.4 0,076 0,004 1,811
Lewkow 3-5 15,10 4,0 0,077 0,004 2,379
Lewkow 5-10 15,30 5,7 0,074 0,004 1,914
Lewkow 10-15 10,03 6,1 0,086 0,004 3,291
Lewkow 15-20 10,02 0,0 0,080 0,004 k.A.
Lewkow 20-25 10,02 1,6 0,078 0,004 1,567
Lewkow 25-40 10,00 0,0 0,152 0,004 k.A.
Ku-Tsch Humus 10,07 33,9 0,075 0,004 3,422
Ku-Tsch 0-1 10,71 24,2 0,074 0,004 2,716
Ku-Tsch 1-2 10,10 30,2 0,075 0,004 2,810
Ku-Tsch 2-3 15,10 26,7 0,072 0,004 1,969
Ku-Tsch 3-5 15,50 31,1 0,073 0,004 1,988
Ku-Tsch 5-10 15,30 16,8 0,074 0,004 2,242
Ku-Tsch 10-15 55,80 4,9 0,104 0,004 0,696
Ku-Tsch 15-20 56,76 1,2 0,076 0,004 0,488
Ku-Tsch 20-25 57,40 0,4 0,079 0,004 0,353
Ku-Tsch 25-40 100,02 0,2 0,083 0,004 0,226
Woro Humus 10,00 108,1 0,070 0,004 2,981
Woro 0-1 10,47 38,7 0,071 0,004 1,989
Woro 1-2 15,26 41,7 0,084 0,004 3,444
Woro 2-3 15,18 27,3 0,138 0,004 4,062
Woro 3-5 15,23 12,7 0,127 0,004 2,752
Woro 5-10 100,05 7.8 0,089 0,004 0,823
Woro 10-15 100,00 2,5 0,075 0,004 0,343
Woro 15-20 100,00 0,8 0,079 0,004 0,302
Woro 20-25 100,23 0,5 0,076 0,004 0,207
Woro 25-40 100,06 -0,3 0,144 0,004 3,239
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Tabelle A.12: Ukrainische Tiefenprofile, Teil 2 (Zone 3 und Korostenregion)

Probenummer | Masse Asche Aktivitat u(x) EKG NWG

[a] [Ba '] rel. [Bql [Bg ']
Tschi Humus 10,00 105,9 0,079 0,006 7,608
Tschi 0-1 10,00 31,7 0,071 0,005 1,536
Tschi 1-2 20,65 10,2 0,083 0,005 1,874
Tschi 2-3 15,53 6,0 0,079 0,005 1,627
Tschi 3-5 15,21 8,0 0,082 0,005 2,207
Tschi 5-10 100,07 4,6 0,075 0,005 0,425
Tschi 10-15 100,02 3,2 0,079 0,004 0,395
Tschi 15-20 99,97 2,0 0,073 0,004 0,212
Tschi 20-25 100,02 14 0,082 0,004 0,428
Tschi 25-40 103,84 0,7 0,074 0,004 0,177

Tabelle A.13: Ukrainische Tiefenprofile (Zone 2)

Probenummer Masse Asche Aktivitat u(x) EKG NWG
[9] [Bqa '] rel. [Bq] [Bg 7]
Christinowka2002-0-2 50,1 20,4 0,069 0,006 0,58
Christinowka2002-2-4 53,4 18,7 0,069 0,006 0,52
Christinowka2002-4-6 49,8 36,1 0,080 0,006 1,87
Christinowka2002-6-10 100,6 25,9 0,069 0,006 0,53
Christinowka2002-10-20 100,6 10,3 0,066 0,006 0,53
Christinowka2002-20-30 100,6 1,3 0,070 0,006 0,28
Christinowka2002-30-42 100,6 0,0 0,078 0,006 Kk.A.
Christinowka2002-42-52 100,6 0,0 0,077 0,005 k.A.
Christinowka FluRufer Humus 21 332,2 0,069 0,005 5,79
Christinowka FlufRufer 0-1 43,2 184,2 0,071 0,005 4,88
Christinowka FluBufer 1-2 90,3 184,7 0,071 0,005 4,91
Christinowka FluBufer 2-3 92,1 157,9 0,136 0,007 26,71
Christinowka FluRufer 3-5 100,6 1194 0,069 0,005 3,31
Christinowka FluBufer 5-10 88,2 67,1 0,077 0,005 5,34
Christinowka FluRufer 10-15 112,9 39,9 0,066 0,005 0,92
Christinowka FluRBufer 15-20 118,2 8,9 0,068 0,005 0,72
Christinowka FluRufer 20-25 100,3 45 0,069 0,005 0,61
Christinowka FluRufer 25-40 106,3 5,0 0,067 0,005 0,31
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A Tabellen

Tabelle A.14: Ukrainische Lebensmittelproben, zugehdrige Béden und Knochenproben

Probenummer Masse Asche Aktivitat u(x) EKG NWG
[9] [Bqa '] rel. [Bq] [Bg ']
ZSR 6 Milch 6,1 57 0,062 0,008 0,46
ZSR 7 Milch 16 15,7 0,064 0,008 0,82
ZSR 12 Ziegenmilch 51 10,7 0,065 0,008 0,81
ZSR 16 Heu 3,3 100,5 0,063 0,009 2,24
ZSR 21 Heu 4,8 49,1 0,062 0,010 1,51
ZSR 25 Schwein, Muskeln 19 -0,3 0,077 0,010 0,39
ZSR 29 Schwein, Knochen 84,8 24.8 0,063 0,010 0,49
ZSR 34 Schwein Muskeln 40,16 0,2 0,069 0,006 0,13
ZSR 39 Schwein, Knochen 6,1 7,8 0,063 0,010 0,18
ZSR 61Gras 4,1 29,8 0,060 0,009 2,07
ZSR 62 Gras 4 32,5 0,060 0,009 1,63
ZSR 72 Boden 95,3 92,4 0,066 0,008 1,76
ZSR 80 Boden 95,4 43,7 0,066 0,008 1,04
ZSR 86 Sauerampfer 4,6 100,5 0,063 0,010 4,26
ZSR 96 B. Sauerampfer 99,3 13,9 0,066 0,008 0,70
ZSR 106 Hecht 3,1 0,0 0,072 0,006 0,42
ZSR 109 Schleie 1,8 1,9 0,065 0,006 0,16
ZSR 110 Karpfen 1,8 2,0 0,061 0,006 0,12
ZSR 111 Karausche 3,5 8,2 0,063 0,006 0,64
ZSR 112 Rotfeder 1,8 0,0 0,075 0,006 k.A.
ZSR 113 Barsch 1,55 0,7 0,067 0,006 0,38
ZSR 119 Flussalgen 2,6 0,9 0,069 0,006 0,77
ZSR 124 Flusssand 110,2 0,0 0,072 0,006 k.A.
ZSR 126 Flussschlamm 113,8 4,4 0,067 0,008 0,54
ZSR 132 Milch 7,3 17,5 0,061 0,009 0,42
ZSR 195 Waldhimbeeren 3,1 363,1 0,057 0,009 341
ZSR 197 Waldhimbeeren 2,1 129,9 0,062 0,006 1,81
ZSR 199 OA Waldh 7 920,6 0,125 0,008 39,32
ZSR 203 OA Waldh 33,1 136,8 0,062 0,006 2,15
ZSR 204 B Waldh 106,2 39,9 0,059 0,008 0,63
ZSR 207 B Waldh 93,9 24,0 0,061 0,006 1,38
ZSR 210 Haushimbeeren 3,6 106,8 0,061 0,009 1,66
ZSR 211 B Haush 136,5 27,6 0,062 0,010 1,00
ZSR 213 Heidelbeeren 1,4 76,0 0,062 0,006 1,27
ZSR 214 Heidelbeeren 1,5 22,7 0,063 0,009 0,86
ZSR 219 OA Heidelb 54 257,5 0,063 0,009 3,82
ZSR 221 OA Heidelb 9,3 959,4 0,092 0,006 22,48
ZSR 225 B Heidelb 92,9 249 0,065 0,006 2,13
ZSR 228 B Heidelb 1154 4,8 0,067 0,006 1,36
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Tabelle A.15: Ukrainische Lebensmittelproben, zugehorige Boden und Knochenproben 2

Probenummer Masse Asche Aktivitat u(x) EKG NWG
[9] [Ba ] rel. [Bql [Bq ']
ZSR 233 Steinpilze 2,5 25,6 0,063 0,006 7,24
ZSR 240 OA Steinpilze 116,2 8166,0 0,058 0,010 81,64
ZSR 250 B Steinp 116,2 14,1 0,058 0,006 0,36
ZSR 253 Pfifferlinge 5,6 31,9 0,061 0,010 3,20
ZSR 258 OA FPfifferl 17,8 1041,6 0,069 0,010 13,86
ZSR 262 B Pfifferl 88,3 45,5 0,060 0,008 0,74
ZSR 283 Gurken 3,9 9,8 0,100 0,009 7,54
ZSR 288 B Gurken 107,1 31,9 0,066 0,008 0,77
ZSR 294 Tabak 91 382,7 0,062 0,006 4,39
ZSR 301 B Tabak 114,2 31,6 0,063 0,006 2,71
ZSR 302 Weizen 1,8 10,7 0,063 0,008 0,78
ZSR 303 Weizen 1,9 28,5 0,064 0,008 0,97
ZSR 307 B Weizen 104,9 43,8 0,068 0,008 0,84
ZSR 310 B Weizen 117,5 30,3 0,059 0,008 0,66
ZSR 312 Roggen 2,1 2,3 0,065 0,010 1,18
ZSR 313 Roggen 1,6 115 0,063 0,009 0,70
ZSR 317 B Roggen 107,5 17,9 0,060 0,008 0,79
ZSR 319 B Roggen 97 42,5 0,059 0,008 0,66
ZSR 436 Mohrchen 11,4 115,3 0,062 0,011 1,59
ZSR 437 Moéhrchen 11,4 43,3 0,062 0,007 0,67
ZSR 442 Boden Moéhrchen 128,9 83,8 0,064 0,010 1,92
ZSR 449 Kohl 6 24,7 0,065 0,007 0,85
ZSR 450 Kohl 6 219,3 0,059 0,011 3,45
ZSR 458 Boden Kohl 114 77,9 0,059 0,011 1,24
ZSR 468 Kartoffeln 11,22 212,4 0,088 0,011 10,98
ZSR 476 Boden Kartoffeln 116,9 75,7 0,062 0,011 1,27
ZSR 484 Rote Beete 13,78 42,2 0,062 0,007 0,68
ZSR 485 Rote Beete 13,78 170,12 0,062 0,011 3,34
ZSR 492 Boden RB 122,2 65,9 0,062 0,011 1,20
ZSR 506 Wildschw. Leber 4,3 0,0 0,093 0,004 k.A.
ZSR 512 Schwein Leber 23,8 0,0 0,095 0,004 k.A.
ZSR 518 Zahne Schwein 84,8 36,4 0,060 0,011 1,56
ZSR 553 Knochen Reh 84,8 192,0 0,058 0,011 2,92
ZSR 554 Zahne Reh 84,8 286,3 0,058 0,011 4,00
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Tabelle A.16: Ringversuche 2002 und 2001

Probenummer Masse Asche Aktivitat u(x) EKG NWG
[ka] [Ba’kg]  rel.  [Bq] [Barkg]
Ringversuch 2002
Modellwasserl 0,49837 0,97 0,070 0,004 0,091
Modellwasser2 0,49819 1,14 0,079 0,004 0,095
Realwasserl 0,49754 0,58 0,183 0,004 0,051
Realwasser2 0,49863 0,59 0,069 0,004 0,051
Ringversuch 2001
Modellwasserl 0,3843 2,04 0,069 0,004 0,114
Modellwasser2 0,3657 2,56 0,072 0,004 0,118
Realwasserl 0,4944 0,31 0,074 0,004 0,075
Realwasser2 0,483 0,44 0,083 0,000 0,086
Tabelle A.17: IAEA-Standard 375
Probenummer Masse Asche Aktivitat u(x) EKG NWG
[kg] [Ba’kg]  rel.  [Bg] [Barkg]
IAEA-Standard 0,02 80,87 0,062 0,004 4,350
IAEA-Standard 2 0,0203 84,15 0,080 0,004 3,829
IAEA-Standard 3 0,0104 75,67 0,069 0,004 5,781
IAEA-Standard 4 0,0153 78,06 0,073 0,004 4,091
IAEA-Standard 5 0,017 78,07 0,067 0,004 1,636
IAEA-Standard 6 0,01987 74,01 0,081 0,004 3,382
Fil3 1* K.A. 96,00 kKA. kA K.A.
Fil 2* K.A. 91,00 kKA. kA K.A.
Fil3 3* K.A. 101,00 k.A. Kk.A. K.A.
Fil 4* K.A. 102,00 k.A. Kk.A. K.A.
il 5* K.A. 89,00 kKA. kA K.A.
il 6* K.A. 97,00 kKA. kA K.A.
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Tabelle A.18: Statistische Daten der ermittelten Verteilung fir Zone 1

Zonel Percentile Value
Statistic Value 0% 0,828
Trials 20.000 10% 2,318
Mean 6,184 20% 2,879
Median 4,645 30% 3,42
Mode — 40% 3,999
Standard Deviation 5,533 50% 4,645
Variance 30,616 60% 5,458
Skewness 4,86 70% 6,53
Kurtosis 47,44 80% 8,186
Coeff. of Variability 0,89 90% 11,37
Range Minimum 0,828 100% 102,864
Range Maximum 102,864 Geo. Mittelw. 4,926
Range Width 102,035 Geo. Stabw. 1,884
Mean Std. Error 0,039 EW 6,02

Tabelle A.19: Statistische Daten der ermittelten Verteilung fir Zone 2

Zone2 Percentile Value
Statistic Value 0% 0,072
Trials 20.000 10% 0,23
Mean 0,614 20% 0,285
Median 0,464 30% 0,337
Mode — 40% 0,393
Standard Deviation 0,528 50% 0,459
Variance 0,279 60% 0,541
Skewness 4,28 70% 0,641
Kurtosis 36,91 80% 0,78
Coeff. of Variability 0,86 90% 1,094
Range Minimum 0,057 100% 7,589
Range Maximum 8,72 Geo. Mittelw. 0,492
Range Width 8,663 Geo. Stabw. 1,876
Mean Std. Error 0,004 EW 0,6
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Tabelle A.20: Statistische Daten der ermittelten Verteilung fir Zone 3

Zone 3 Percentile Value
Statistic Value 0% 0,02
Trials 20.000 10% 0,077
Mean 0,205 20% 0,096
Median 0,154 30% 0,114
Mode — 40% 0,133
Standard Deviation 0,183 50% 0,154
Variance 0,034 60% 0,181
Skewness 5,01 70% 0,214
Kurtosis 50,84 80% 0,27
Coeff. of Variability 0,9 90% 0,377
Range Minimum 0,02 100% 3,698
Range Maximum 3,698 Geo. Mittelw. 0,163
Range Width 3,678 Geo. Stabw. 1,878
Mean Std. Error 0,001 EW 0,20
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B Grafiken

Abbildung B.1: 2,5-Diphenyloxazole (Primarer Szintillator)

Abbildung B.2: 1,4-Bis(2-methylstyryl)benzene (Sekundarer Szintillator
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H4C WO .\\/\\O/\\/OH

Abbildung B.3: (2-(2-Butoxyethoxy)ethanol (Losungsmittel)

H3C(HoC)s / \ ——{-0-CH 5-CH5-Jn--OH

Abbildung B.4: Nonylphenolethoxylat (L6sungsmittel)

CHy

CH

Abbildung B.5: Di-iso-propylnaphthalene (Losungsmittel)
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OCH4{CH4)5CH
0=—P—0CH,{CH,),CH,

CHo(CH ) 20HS

Abbildung B.6: UTEVA-Saulenmaterial:ipentyl, pentylphosphonate (DAAP)

Abbildung B.7: TRU-Saulenmaterial: Octylphenyl-N,N-di-isobutyl carbamoylphosphine
oxide in tri-n-butyl phosphate
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C Verwendete Chemikalien und Gerate

Chemikalie Kennzeichnung und Hersteller

85Sr-Lsg Physikalisch Technische Bundesanstalt 2 MBq und 5,2 MBq,
Braunschweig, D

90Sr-Lsg. Physikalisch Technische Bundesanstalt 85 kBq,
Braunschweig, D

Referenzboden IAEA-375, Seibersdorf, Osterreich

Austauscherharz Sr-Resin; Fa. EiChrom Industries Inc.; Darien, IL, USA

Szintillatorflissigkeit

Laborchemikalien

Reinstwasser

Messgerat

Ultima Gold AB 2*5 Liter; Fa. Packard; Dreieich, D

Reinheitsgrad: puriss. p.a. oder purum p.a.; Fa. Fluka (Sigma
Aldrich Chemie GmbH); Taufkirchen, D

Purelab Classic (lonenaustauscher); Fa. USF Elga;
18,2 MQ-cm; Bucks, England

Typ und Hersteller

Germanium-Detektor

Flissigszintillationszahler

Muffelofen

Schwingscheibenmuhle

GMX-30200-P, Fa. EG&G Ortec, Munchen, D

1220 Quantulus, Fa. Wallac (Perkin Elmer Life Sciences),
Rodgau-Jugesheim, D

K 1253, Fa. Heraeus, Hanau, D

Retsch RS-1; Haan, D
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D Formelzeichen

A Aktivitat
A Flachenbezogene Aktivitat; Deposition (Messgrolie)
As Spezifische Aktivitat (Messgrolie)
Asr_gs A Aktivitat des Sr-85 am Anfang
Asr g5 E Aktivitat des Sr-85 am Ende
Ao Aktivitat des Untergrundes
o Wahrscheinlichkeit fir den Fehler 1. Art
b Als Indice fir Boden
B Wahrscheinlichkeit fir den Fehler 2. Art
CPM Counts per Minute
C Spezifische Aktivitat des Radionuklids r
d Tiefe einer Bodenschicht
DD Depositionsdichte
DIN Deutsches Institut fur Normung
DPM Disintegration per Minute
DPMnetto DPM-Messwert abziglich DPM-Untergrund

e Elektron
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Hextern

Hintern
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Modellfunktion

Dosiskoeffizient fur das Organ oder Gewebe T
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184

Statistische Wahrscheinlichkeit

Proton

Prufwert

Einseitiger Erweiterungsfaktor zum Percentil
Dichte oder Z&ahlrate

Sand

Standardabweichung

Ton

Zeit, Messdauer

Transferfaktor

Zeit zwischen Schlachten und Fleischverzehr
Halbwertszeit

Schluff

Standardmessunsicherheit des Schatzers Y als Funktion
des wahren Werteg der Messgrolde

Ableitung der Standardmessunsicherheit des Schatzers Y
jahrliche Verzehrsmenge des Radionuklids r

relative Standardmessunsicherheit
Standardmessunsicherheit der Messgréfze X

zum priméren Messergebnis x

Varianz

Gefltterte Menge pro Zeit

MessgroRle



primares Ergebnis der MessgréfRe X
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