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1. Einleitung

Die vorliegende Arbeit untersucht die Radionuklidgehalte in Sedimenten der Zwickauer und
Vereinigten Mulde zur Abschitzung von Langzeitfolgen des ehemaligen Uranerzbergbaus in
Sachsen. Sie ist somit in den Bereich der Radiotkologie einzuordnen.

Die Radiotkologie untersucht als interdisziplindres Forschungsgebiet durch Zusammenfiih-
rung unterschiedlichsten Fachwissens aus Physik, Chemie und Biologie, sowie der Geologie,
Hydrologie, Bodenkunde und weiteren Disziplinen die Entstehung, das Vorkommen und die
Verbreitung von Radionukliden in der Umwelt. Sie betrachtet dabei insbesondere den Trans-
fer und die Expositionspfade von natiirlichen und kiinstlichen Radionukliden in und zwischen
den Umweltkompartimenten, Pflanzen und Tieren bis hin zum Menschen. Die Radiodkologie
versucht somit Aussagen bzgl. der Wirkung von Radioaktivitdt, nicht nur speziell auf den
Menschen gerichtet, sondern insgesamt auf belebte und unbelebte Materie und sogar (Teil)-
Okosysteme unter dem Aspekt des Strahlenschutzes zu treffen [Sol10)].

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der gammaspektrometrischen Analyse von Sedimenten
aus der Zwickauer und Vereinigten Mulde in Sachsen im Hinblick auf Radionuklide aus vor-
nehmlich den natiirlichen Zerfallsreihen, die im Zuge der Uranerzférdeung und -aufbereitung
freigesetzt wurden. Zusitzlich wird auf 37Cs untersucht. Ziel ist es, die Aktivititsverhéltnisse
in den Sedimenten der Muldefliisse zu bestimmen und zudem mogliche Aktivitdtsinderungen
im Zeitverlauf durch den Vergleich der Ergebnisse mit vorangegangenen Arbeiten hin zu un-
tersuchen. Insbesondere soll eine mogliche Verdnderung der Radionuklidgehalte des Sediments
im Hinblick auf die Ergebnisse des vorangegangenen Projektes von 2009 gepriift werden.

1.1. Einordnung der Arbeit

Das Erzgebirge ist, wie dem Namen bereits zu entnehmen ist, eine bedeutende Bergbauregion
mit Anfangen im Mittelalter bis zum Ende des 20. Jahrhunderts. Aus radiotkologischer Sicht
ist dabei insbesondere der Uranerzbergbau von Interesse, der aufgrund der grofien geostrate-
gischen Bedeutung des Urans zu Zeiten des Kalten Krieges besonders intensiv vorangetrieben
wurde. Mit der Wiedervereinigung und dem Beitritt der Deutschen Demokratischen Republik
zur Bundesrepublik Deutschland gingen die beim Berghau angefallenen Hinterlassenschaf-
ten in die Verantwortung der Bundesrepublik Deutschland iiber. Es folgte das bisher grofste
Sanierungsprogramm durch die staatliche Gesellschaft Wismut, welches von Forschungsein-
richtungen begleitet wurde.

Die Uranerzférderung nach dem Zweiten Weltkrieg bis in das Jahr 1990 trug mafgeblich zur
Freisetzung und anschliekenden Konzentration von Radionukliden in Bdéden Sachsens und
Thiiringens bei.

Der Mulde widmete sich dabei unter anderem das Projekt ,Die Schwermetallsituation im
Muldesystem“ [Beu+99], in dessen Rahmen auch radiometrische Untersuchungen seitens des
damaligen ZSR (Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiodkologie) und heutigen IRS (Institut
fiir Radiotkologie und Strahlenschutz) durchgefiithrt wurden.

Bei Starkniederschldgen im Jahr 2002 traten die die Uranférderstitten entwéssernden Fliisse
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Zwickauer und Freiberger Mulde iiber die Ufer. Die durch die Starkniederschlige resultieren-
den Hochwasser bildeten Anlass fiir eine erneute Untersuchung des Gebietes. Zu nennen ist das
Ad-hoc-Projekt ,,Schadstoffuntersuchungen nach dem Hochwasser vom August 2002, Arbeits-
paket 3.9 ,Verlagerung natiirlicher Radionuklide* [Gel04], aus dem Ergebnisse von Proben aus
Mai und Juni 2003 zu Vergleichszwecken herangezogen werden. Im Jahr 2008 wurde ein neues
Verbundprojekt ,,Strahlung und Umwelt: Radionuklide in der Umwelt, ihr Transport in Nah-
rungsketten zum und im Menschen“ gestartet, welches die Ist-Situation nach dem Hochwasser
2002, jetzt mit erstmaliger Betrachtung von Acker- und Auenbdden und den daraus resultie-
renden radiologischen Folgen fiir die Nahrungskette, untersuchen sollte. Das darin enthaltene
Arbeitspaket 1.3,/ Transport und Verfiigharkeit von Uran und langlebigen Zerfallsprodukten in
Auenboden der Mulde* [Liil09] wurde im ehemaligen Zentrum fiir Strahlenschutz von Torben
Liillau im Jahr 2009 bearbeitet. Dieses Projekt wird im weiteren Verlauf auch als ,Muldel“-
Projekt bezeichnet.

Ein erneutes Flutereignis 2013 verheerenden Ausmafes war Anlass fiir ein neues Projekt,
das ,Muldell-Projekt®, in dessen Rahmen diese Arbeit einzuordnen ist. Es soll die Verlage-
rung von Radionukliden infolge des Flutereignisses untersuchen. Die vorliegende Arbeit ist die
dritte und die das Mulde II-Projekt abschliefende Arbeit. Sie schlieft damit an die Arbeiten
HEinfluss des Hochwassers 2013 auf die Urankontamination entlang der Mulde* von Wiebke
Matteikat [Matl4| und die von Daniel Heine ,Hochwasserfolgen im Muldegebiet - Radiome-
trischer Nachweis von Uran und Folgeprodukten“ [Heil4| an. Das Projekt wurde in hohem
Mafse an das Mulde I-Projekt angelehnt, um eine bestmogliche Referenz zu erreichen. Die
vorliegende Arbeit ergdnzt nun Sedimente beider Fliisse.

1.2. Das Muldesystem

Die Mulde ist ein System aus drei Teilfliissen. Sie setzt sich zusammen aus der Vereinigten
Mulde (VM) und ihren Quellfliissen der Zwickauer Mulde (ZM) und der Freiberger Mulde
(FM). Abb. 1.1 zeigt den geographischen Verlauf der Mulde in Sachsen.

Die Zwickauer Mulde entwissert die ehemaligen Uranerzabbaugebiete Sachsens, sodass sie fiir
dieses Projekt eine grofie Bedeutung hat. Sie entspringt aus zwei Quellbédchen, der Roten und
Weifsen Mulde, die sich in der Talsperre Muldenberg vereinen und legt mit einem Gefille von
4%0 166 km in nordliche Richtung zuriick. Durch den Oberrothenbach im Stadtteil Zwickau-
Crossen werden der Zwickauer Mulde Ableitungen der industriellen Absetzanlage Helmsdorf
zugeleitet. Der Oberrothenbach Bach stellt somit einen der wesentlichen Emittenten von ins-
besondere Uran dar [Bis12).

Der rechte Quellfluss der Vereinigten Mulde ist die Freiberger Mulde. Sie entspringt auf dem
Hauptkamm des Osterzgebirges in Tschechien und flieft nach 124 km und starkem Gefélle in
nordwestlicher Richtung mit der Zwickauer Mulde zusammen. Zwar entwéssert die Freiberger
Mulde die bedeutenden Bergbau- und Fordergebiete des Erzgebirges, jedoch wurden entlang
ihres Verlaufes keine bzw. sehr geringe Mengen an Uranerzen abgebaut, da keine nennenswer-
ten Vorkommen vorhanden sind. Entsprechend ist sie in der vorliegenden Arbeit von keiner
radiologischen Relevanz.

Die Vereinigte Mulde entsteht durch den Zusammenfluss von Zwickauer und Freiberger Mulde
in der N#he der kleinen Ortschaft Sermuth im westlichen Erzgebirge. Das Einzugsgebiet der
Mulde, welches sich auf etwa 7.400 km? beliuft, entwiissert zu groken Teilen das Erzgebir-
ge, ausgehend vom westlichen und mittleren Erzgebirge iiber das erzgebirgische Becken und
das Losshiigelland bis zum noérdlich angrenzenden nordséchsischen Hiigelland und der Diiben-
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Dahlener Heide. Nach 124km miindet die Vereinigte Mulde bei Dessau in die Elbe [RB12;
Bil+].

Das starke Gefélle der Mulde macht sie zu einem der schnellstfliekenden Fliisse Europas, wo-
durch starke Schwankungen des Wasserstands und des Abflusses bei Regenféllen im gebirgigen
Einzugsgebiet bedingt sind. Die Mulde gilt als bedeutendster Schwermetalleintréger in die El-
be und damit in die Nordsee [Beu+99|.

Eibenstock

Muldenberg

Tschechien

Bay.

Abbildung 1.1.: Sichsisches Einzugsgebiet der Mulde

1.3. Das Hochwasser 2013 in Sachsen

In den letzten Tagen des Mai und nahezu den gesamten Juni 2013 traten in den deutschen
Flussgebieten, insbesondere im Donau- und Elbegebiet und im Einzugsgebiet der Mulde, au-
Lergewdhnlich starke Hochwasser auf, die iiber weite Strecken neue Wasserstandsrekorde beob-
achten liefsen. Die Folge waren grofflachige Bevolkerungsevakuierung, enorme Schéden an der
(Verkehrs)-Infrastruktur, aber auch weitrdumige Ausuferungen der Fliisse sowie Abtragung
und Aufschwemmung von Sediment in und aus den Flussverldufen.
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1.4. Die Wismut und der Uranerzbergbau nach 1945

Das Erzgebirge wies reichhaltige Uranerzvorkommen relativ hoher Reinheit auf. Mit dem Nie-
dergang des Silberbergbaus riickten andere Erze in den Vordergrund und Uran gewann immer
mehr an Bedeutung. Uran diente lange Zeit zur Herstellung von Keramikglasuren und zum
Férben von Glas, insbesondere in den bohmischen Glashiitten. Mit der Entdeckung der Kern-
spaltung durch Otto Hahn und Fritz Strafkmann und mit dem Beginn des Kalten Krieges
erhielt Uran jedoch eine hohe geostrategische Bedeutung und fiihrte zum intensiven Abbau
der Uranerzvorkommen.

Im Zeitraum von 1946 bis 1990 wurden so insgesamt 231.000 t Uran gewonnen. Damit war die
Wismut viertgrofster Uranproduzent weltweit. Als die bedeutendsten Uranlagerstitten konnen
dabei die Ronneburger Lagerstéatte in Thiiringen und die Lagerstitte Niederschlema-Alberoda
in Sachsen genannt werden.

Nach Beendigung der Férdertétigkeiten wurde mit der Sanierung begonnen. Zum gegenwarti-
gen Zeitpunkt sind die wesentlichen Aufgaben unter und iiber Tage grofitenteils abgewickelt,
sodass das Sanierungsprojekt in den néchsten Jahren abgeschlossen sein wird. Ausgenommen
sind dabei ausdriicklich die durch den Uranerzbergbau anfallenden Langzeitfolgen. Zu nennen
sei beispielsweise die Wasseraufbereitung der Grubenabwiésser. [Wis11; Wis16].




2. Radionuklidgruppen, natiirliche
Zerfallsreihen und Gleichgewichte

2.1. Radionuklide

Als Nuklid oder Atomart werden Atome bezeichnet, deren Kerne eine gleiche Zusammenset-
zung aus Protonen und Neutronen aufweisen. Es existieren etwa 270 stabile Nuklide [Sto03]
und insgesamt 3992 experimentell bestéitigte Nuklide [Mag+15]. Als Radionuklide werden
Nuklide bezeichnet, die Kernumwandlungen unter Aussendung von ionisierender Strahlung
vollziehen oder von angeregten Zustédnden in ihren Grundzustand iibergehen. In der Natur
sind gegenwirtig etwa 80 Radionuklide in einer zum Nachweis ausreichenden Konzentration
vertreten [Stil0]. Diese 80 Radionuklide kénnen in vier Untergruppen gegliedert werden, die
auf ihren Ursprung Bezug nehmen. Bei den Untergruppen handelt es sich um primordiale,
kosmogene, anthropogene und radiogene Radionuklide.

2.1.1. Primordiale Radionuklide

Primordiale Radionuklide sind radioaktive Isotope, die aus der stellaren Nukleosynthese her-
vorgingen und bei der Entstehung der Erde vor ca. 4,5 Milliarden Jahren bereits existent
waren. Alle 30 existierenden primordialen Nuklide weisen sehr lange Halbwertszeiten von eini-
gen hundert Millionen bis Milliarden Jahren auf, sodass sie auch heute noch in nachweisbaren
Mengen auf der Erde zur Verfiigung stehen [Heil4]. Die Grofzahl der primordialen Radio-
nuklide wird durch die Zugehdrigkeit zu einer der drei bzw. vier natiirlichen Zerfallsreihen
unterschieden. Zu bemerken ist jedoch, dass nicht alle Glieder der Zerfallskette vergleichbar
groke Halbwertszeiten aufweisen. Siehe dazu Abschnitt 2.1.2. Ihre Massenzahlen liegen zwi-
schen A =40 und A = 240 |Kril2].

2.1.2. Radiogene Radionuklide und Zerfallsreihen

Als radiogene Radionuklide werden Zerfallsprodukte bezeichnet, die ebenfalls wieder radio-
aktiv sind. Ausnahmen bilden die stabilen Endglieder der Reihe, die ebenfalls als radiogen
bezeichnet werden. Diese 46 natiirlichen Radionuklide gehoren den drei in Abb. 2.1 darge-
stellten Zerfallsreihen an.

Am Anfang dieser Reihen stehen sehr langlebige, primordiale Mutternuklide, 2S%Th,233U und
QggU. Da die Nukleonenzahl mit jedem «-Zerfall um vier Einheiten abnimmt, der §7~-Zerfall
die Masse des Kerns jedoch stets unberiihrt 1&sst, sind die Differenzen zwischen den Nukleo-
nenzahlen der Glieder einer Zerfallsreihe Vielfache von vier. Alle drei natiirlichen Zerfallsrei-
hen enden bei einem stabilen Nuklid des Bleis mit der magischen Protonenzahl Z = 82 [Sto03].
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Abbildung 2.1.: Die drei natiirlichen Zerfallsreihen [Fril4]

Uran-Radium-Reihe

Anfangsglied der Uran-Radium-Reihe ist das Nuklid 23§U. Natururan besteht zu etwa 99,3%
aus diesem und es besitzt eine Halbwertszeit von Ty, = 4,468 - 10° a. Die Folgeprodukte
befinden sich mit dem Uran in einem ungestorten System im radioaktiven Gleichgewicht,
weshalb die Aktivitdt konstant und unter den Zerfallsprodukten gleich ist. Dies liegt jedoch
nur in abgeschlossenen und ungestorten Systemen vor. Siehe dazu Abschnitt 2.2. Die Reihe
beinhaltet 14 Umwandlungsprozesse, teils mit mehreren Verzweigungen. Sie endet mit dem
stabilen Bleiisotop 2gng. Die Nukleonenzahl der auch als Uran-Radium-Reihe bekannten
Zerfallskette, 14sst sich durch die Beziehung

A =4n+2mitn =59, ...,51 (2.1)

bestimmen.
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Uran-Actinium-Reihe

Der Name der Uran-Actinium Reihe geht filschlicherweise auf die zwei Nuklide 231Pa und
2T Ac zuriick. Wie sich jedoch spiter herausstellte, ist das eigentliche Mutternuklid 233U,
welches zu etwa 0,7% in Natururan vorkommt und eine Halbwertszeit von Tj /o = 7,038 10%a
besitzt. Aus diesen Griinden wird die Reihe auch als Uran-Actiniumreihe bezeichnet, deren
Nukleonenzahlen sich durch

A =4n+3mitn =58, ..., 51 (2.2)

darstellen, an deren Ende das stabile Bleiisotop 2%Pb steht.

Thoriumreihe

Die Thorium-Reihe besitzt als Ausgangsnuklid das Isotop 2S%Th mit einer Halbwertszeit

Tyjo = 1,405 - 10" a.
Das Endnuklid der Reihe ist 233Pb und die Nukleonenzahlen lassen sich durch

A =4nmitn =58, ...,52 (2.3)

bestimmen.

Neptuniumreihe

Es fillt auf, dass bei Betrachtung der Formeln zur Berechnung der Nukleonenzahlen die Be-
ziehung

A=4n+1 (2.4)

fehlt. Die Existenz dieser so genannten Neptunium-Reihe wurde bereits 1947 bestétigt. Die
Reihe ist jedoch aufgrund des am Anfang stehenden Transuraniumnuklids 23(Np mit einer
Halbwertszeit von Ty, = 2,14 - 10% a gegenwiirtig nicht mehr existent, da die Halbwerts-
zeit im Vergleich zum FErdalter gering ist. Im Unterschied zu den drei bisher betrachteten
Umwandlungsreihen, die jeweils bei einem Bleiisotop enden, endet die Neptuniumreihe nach
elf Umwandlungsschritten bei 299Bi, welches nicht stabil ist, jedoch eine Halbwertszeit von

1,9 - 109 a besitzt, weshalb es als nahezu stabil angesehen werden kann [Sto03].

2.1.3. Anthropogene/kiinstliche Radionuklide

In den letzten gut 70 Jahren sind zum einen durch Kernwaffentests und zum anderen durch
Unfélle und Freisetzungen bei der friedlichen Nutzung der Kernenergie so genannte anthro-
pogene Radionuklide in die Umwelt gelangt, die nur aufgrund des Menschen in messbarer
Konzentration vorliegen. Ein Beispiel fiir ein solches Isotop ist *7Cs, welches bei Kernwaffen-
tests und auch bei Reaktorungliicken wie 1986 in Tschernobyl in grofen Mengen freigesetzt
wurde.

Des weiteren wird eine Differenzierung in kosmogene Radionuklide unternommen. Da kosmo-
gene Radionuklide fiir diese Arbeit jedoch nicht von Relevanz sind, sind weitere Erlauterungen
dazu im Anhang unter A zu finden.
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2.2. Radioaktive Gleich- und Ungleichgewichte

2.2.1. Aktivitdt und radioaktiver Zerfall

Die Aktivitat A eines Radionuklids in einer Probe ist definiert als der statistische Erwartungs-
wert des Quotienten aus der Anzahl der radioaktiven Zerfille und dem Zeitintervall, in dem
eben diese erfolgen [Kril2].

A=——"—=X-N(t 2.5
dt 0 (25)
Dabei bezeichne N die Anzahl der Kernzerfille und A die Zerfallskonstante, deren Kehrwert
7 als mittlere Lebensdauer bezeichnet wird. Die SI-Einheit der Aktivitidt ist die reziproke
Sekunde 1/s. Seit 1975 triagt diese Einheit den Namen Bequerel, zu Ehren des Entdeckers der
natiirlichen Radioaktivitat, Henri Bequerel [Sto03]. Es gilt entsprechend

1 Bequerel = 1Bq = s~ L. (2.6)

In der Praxis wird seltener die Aktivitédt direkt, sondern ein beliebiger ihr im proportiona-
len Zusammenhang stehender Messeffekt bestimmt. Oftmals werden mehrere Teilchen oder
Quanten bei einem Kernzerfall emittiert, weshalb die Aktivitdt nicht zwangslaufig mit der von
einer radioaktiven Strahlungsquelle ausgesandten Teilchenzahl im betrachteten Zeitintervall
identisch sein muss.

Spontane Kernumwandlungen, sowie Uberginge angeregter Zustinde von Kernen in ande-
re Niveaus, unterliegen statistischen Gesetzen und damit auch Schwankungen. Aus diesem
Grund ist der exakte Zeitpunkt eine Kernumwandlung nicht bestimmbar. Die Wahrschein-
lichkeit fiir einen Zerfall oder eine Kernumwandlung l&sst sich hingegen angeben. Diese Wahr-
scheinlichkeit ist proportional zu der bereits erwahnten Zerfallskonstante \. Fiir jedes Nuklid
ist die Zerfallswahrscheinlichkeit wohldefiniert.

Zur Herleitung des Zerfallsgesetzes wird ein Kollektiv aus N gleichen instabilen Kernen be-
trachtet, die auf gleiche Art zerfallen. Die Abnahme der Anzahl instabiler Kerne dN pro
Zeiteinheit dt ist dabei proportional zur Anzahl der instabilen Kerne im Kollektiv und zur
Zerfallskonstanten A. Es ergibt sich somit die differentielle Form des Zerfallsgesetzes

AN
—— =-A-N. 2.
p (2.7)

Wird Gleichung (2.7) integriert, erhdlt man das Zerfallsgesetz in exponentieller Form
N(t) = Ny -e M, (2.8)

wobei N(t) die Anzahl der Atome zur Zeit t und Ny die anfingliche Anzahl zum Zeitpunkt
t = 0 bedeutet [Kril2|. Folglich erfahren in einem Zeitraum von 0 bis ¢ im Mittel

AN = No(1 — ™) (2.9)

von urspriinglich Ny Kernen eine Umwandlung. Die Umwandlung des Anteils an Kernen ist
pro Zeitintervall also konstant. Die Zeit 7 = 1/, in der Ny auf Ny/e gesunken ist, wird als
mittlere Lebensdauer T bezeichnet. Sie ist ebenfalls charakteristisch fiir ein Nuklid, wie auch
die Zerfallskonstante und ebenso die so genannte Halbwertszeit.

Oft wird anstelle der mittleren Lebensdauer die Halbwertszeit 77,5 verwendet. Dies ist die




2.2. Radioaktive Gleich- und Ungleichgewichte

Zeit, in der die Anzahl der betrachteten Kerne jeweils auf die Héalfte abfillt.
Zwischen 7, T ;5 und A bestehen die Beziehungen

In2  0,6931
/2 =TIMZ=— 3 (2.10)
Wird nun nicht die Abnahme der Mutterkerne des Kollektivs betrachtet, sondern die Anzahl
der Zerfélle aus dem Kollektiv, so erhélt man die bereits durch Gleichung 2.5 definierte Ak-

tivitét [Sto03].

Viele Radionuklide zerfallen zu Tochterprodukten, die ebenfalls Umwandlungsprozesse voll-
ziehen. Ist dies der Fall, so kann das vorgestellte Zeitgesetz keine hinreichende Beschreibung
des Zerfalls liefern. Eine ausfiihrliche Herleitung sowie mdgliche, sich aus den Zerfallszeiten
von Mutter- und Tochternuklid ergebende Gleichgewichtskonstellationen, sind im Anhang un-
ter A.1.2 nachzulesen.

2.2.2. Natiirliche geochemische Verhiltnisse und Stérungen der
Gleichgewichte

Im Allgemeinen kann ein natiirlicher Gleichgewichtszustand zwischen den Nukliden der bereits
in 2.1.2 erwdhnten natiirlichen Zerfallsreihen angenommen werden. Liegt dieses Gleichgewicht
vor, so bestehen ebenfalls feste Aktivitatsverhéltnisse zwischen der Uran-Radium- und Tho-
riumreihe. Es stellt sich im Folgenden die Frage, wie eine Unterscheidung zwischen einem
natiirlichen Zustand und anthropogenen Einfliissen (Uranerzbergbau) getroffen werden kann.
Geologische Formationen kénnen als nahezu abgeschlossene Systeme betrachtet werden. In
solchen Formationen ist die Einstellung eines sikularen Gleichgewichts von Nukliden der na-
tiirlichen Zerfallsreihen des sich im Gestein befindlichen Uranerzes moglich. Sind die Forma-
tionen jedoch nicht mehr geschlossen, weil bspw. das Gestein an der Oberfliche der Witterung
ausgesetzt ist, kann es zu Stérungen bzw. Verschiebungen der natiirlichen Gleichgewichtslage
kommen. Ein weiterer Grund fiir ein herrschendes Ungleichgewicht ist zudem der anthropoge-
ne Einfluss in dem Untersuchungsgebiet - hier speziell der Uranerzbergbau, der durch die Auf-
arbeitung des Erzes, das anfallende Tailingmaterial und durch die Aufschiittung von Halden
Einfluss auf das Gleichgewicht nimmt. Auf diese Weise gelangen durch Auswaschen aufgrund
von Regen oder Hochwasser von kontaminiertem Material Radionuklide in die Umwelt oder
die Mobilitét einzelner Nuklide wird erhéht. Storungen verschiedener Gleichgewichte erlau-
ben somit Riickschliisse auf ihre Ursachen. Tabelle 2.1 zeigt die zu den jeweiligen Nukliden
gehorenden Aktivitdtsverhéltnisse und Ursachen fiir Stérungen auf.




2. Radionuklidgruppen, natiirliche Zerfallsreihen und Gleichgewichte

Tabelle 2.1.: Ursachen fiir Stérungen von geochemischen Verhiltnissen und die zugehorigen
Indikatoren in Form von Aktivitdtsverhiltnissen zwischen einzelnen Radionukli-
den nach [Mic+05]

Ursache des Verhdltnisses H Verhéltnis/ Indikator
210 226 228
Natiirliches geochemisches Verhéltnis 3&2265{3 = 12((238%&)) =5 1:((238};8;) > 0,5
Eintrag von Uranerz enthaltendem Material
210 226 228
und partikulédrer Transport ﬁgg%f{z; = 1:((238?)) =1L 1:((2381?;) < 0,5
Anreicherung/Ausfillung von geldst
210 226
transportiertem Uran §E226§3 =1; ’LX(%;{{;) 1
210 226
Auswaschung/ Mobilisierung von Uran 35226;3 =1 ’3(238%3)) 1
Eintrag von Tailingmaterial (part. Transport)
Anreicherung/Ausféllung von gelost
210 226
transportiertem Radium f‘ (2265{3 ; ‘:((2381?;) 1
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

In diesem Kapitel wird die Funktionsweise der Gammaspektrometrie vorgestellt. Dafiir wer-
den die fiir die Spektrometrie elementaren Wechselwirkungen vorgestellt und erldutert, die
nach der Auflistung der in dieser Arbeit betrachteten Nuklide folgen. Zu nennen sind der
Photoeffekt, der Comptoneffekt und die Paarbildung.

Es folgen Erlauterungen zur Detektortheorie, mégliche Aufbauten und notwendigen Kalibrie-
rungen.

Die Ausfithrungen zur Auswertung der durch die Messungen erhaltenen Datengrundlage sind
an die Arbeiten von |Tawl2; Heil4; Sti10; Liil09] und [Bir09| angelehnt.
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

3.1. Betrachtete Nuklide

Tabelle 3.1.: Betrachtete Radionuklide mit Energien der Gammalinien und Emissionswahr-
scheinlichkeiten

Mutternuklid -~ emitt.Tochternuklid Energie [keV] E.-wahrscheinlichkeit

23877 234 63,25 0,041
234mp, 1001,03 0,00839

230, 67,67 0,0038
22834 214py, 295,22 0,1851

21434 609,31 0,446

1120,29 0,147

1764,49 0,151
210py, 46,54 0,0425
23517 143,76 0,1096
163,33 0,0508
205,31 0,0501

227 Ac 227 235,97 0,123

401,81 0,064
211py, 404,85 0,0378
22834 228 A 209,25 0,0389
409,46 0,0194

911,2 0,258

968,97 0,158

2287, 212pp 238,63 0,433
2087 860,56 0,0447

1371 661,66 0,85

40K 1460,83 0,1067

3.2. Wechselwirkungsmechanismen von Gammaquanten mit
Materie in Halbleiterdetektoren

Die Wechselwirkung von ~-Strahlung bzw. im Allgemeinen Photonenstrahlung mit Materie
findet iiber fiinf elementare Mechanismen statt.

Die Wechselwirkungen konnen dabei zwischen Gamma-Quant und Atombhiille oder Atomkern
bzw. dem Coulombfeld des Atomkerns auftreten.

Zu den Hiillenwechselwirkungen zdhlen die klassische Streuung, die auch als koh&rent be-
zeichnet wird, bei der kein Energieiibertrag stattfindet, sowie der photoelektrische Effekt und
der Comptoneffekt, bei denen es sich um inkoh#rente Streuung handelt.

Die Wechselwirkung mit dem Coulombfeld des Kerns wird als Paarbildung bezeichnet und als
Kernphotoeffekt die Wechselwirkung von Photonen mit dem Kern oder einzelnen Nukleonen
des Atoms.

12



3.3. Aufbau und Funktion eines Germanium-Detektors

Von den genannten fiinf grundlegenden Wechselwirkungsmechanismen sind jedoch nur drei
Prozesse von mafsgeblicher Bedeutung fiir die Gammaspektrometrie. Zu nennen ist der Pho-
toeffekt, bei dem ein Elektron durch ein Photon aus einer inneren Elektronenschale geldst
wird, das Photon absorbiert wird und das Elektron dessen Energie aufnimmt. Der Compto-
neffekt, bei dem das Photon bei der Wechselwirkung einen Teil seiner Energie verliert, seine
Richtung dndert und zudem ein Hiillenelektron herauslést und zuletzt die Paarbildung, bei der
ein Photon im elektrischen Feld des Kerns ein Elektron-Positron-Paar bildet und dabei ver-
nichtet wird. Die Wahrscheinlichkeit des Auftretens des Kernphotoeffekts ist verschwindend
klein und ist damit nicht von Relevanz. Da bei der klassischen Streuung kein Energieiibertrag
stattfindet, ist dieser Mechanismus génzlich ungeeignet, um Einfluss auf die Gammaspektro-
metrie zu nehmen. Es kann jedoch zu Streuung aus dem Detektorvolumen heraus oder hinein
kommen, sodass durch andere Mechanismen ein Energieiibertrag des Gammaquants moglich
ist. Da die Mechanismen auch zum Verstdndnis der Spektrometrie von Relevanz sind, werden
der Photoeffekt, der Comptoneffekt und die Paarbildung im Anhang A.2 niher erldutert.

3.3. Aufbau und Funktion eines Germanium-Detektors

In diesem Abschnitt soll die Funktions- und Arbeitsweise eines Germaniumdetektors bzw.
dessen Einzelkomponenten bei der Detektion von Gammaquanten und ionisierender Strah-
lung néher erldutert werden. Zum Nachweis ionisierender Strahlung wird die Gesamtzahl der
Ladungstriagerpaare, die durch die einfallende Primérstrahlung im Zdhlvolumen erzeugt wird,
verwendet. Als Detektorvolumen dient ein bei Normalbedingungen isolierender, hochreiner
Einkristall, an dessen jeweils gegeniiberliegenden Seiten Elektroden ausgebildet sind. An diese
wird die Betriebsspannung des Detektors angelegt. Als Detektormaterial wird im Allgemei-
nen hochreines Silizium oder Germanium verwendet. Die Betriebsspannung wird iiber einen
Arbeitswiderstand zugefiihrt, an dem auch das Ausgangssignal in Form von Spannungspulsen
abgegriffen werden kann.

Dringt ionisierende Strahlung in das Arbeitsvolumen des Detektors ein, so entstehen frei be-
wegliche Elektronen-Defektelektronen-Paare, die durch das elektrische Feld (hervorgerufen
durch die angelegte Detektorbetriebsspannung) getrennt und zu den Feldgrenzen gefiihrt wer-
den.

Es handelt sich somit um einen p-n-Ubergang in Sperrrichtung, dessen Verarmungszone durch
die angelegte Spannung variiert werden kann. Durch Influenz wird ein Impuls erzeugt, der an
der Messelektronik als Spannungsimpuls abgegriffen werden kann. So kann mit weiteren elek-
tronischen Systemen die Energie der Teilchen oder Quanten bestimmt und analysiert werden.
Der Vorteil bei der Verwendung von Halbleiterdetektoren liegt bei der um den Faktor 103
groferen Dichte des Halbleitermaterials gegeniliber gasgefiillten Z#hlern, was einen grofieren
Energieverlust bei den Abbremsprozessen von Gammaquanten und geladenen Teilchen zur
Folge hat. Selbst hochenergetische Teilchen konnen so innerhalb weniger Zentimeter gestoppt
werden.

Ein weiterer Vorteil gegeniiber gasgefiillten Systemen ist die Energieauflésung eines Germani-
umdetektors. Zur Erzeugung eines Ladungstragerpaares sind bei Germanium lediglich 2,8 eV
notwendig. Zudem ist zu bemerken, dass ein linearer Zusammenhang zwischen der Héhe des
durch die Primirquanten oder -teilchen erzeugten Ausgangsimpulses am Arbeitswiderstand
des Detektors und der tatséchlich auf den Detektor treffenden Kernstrahlung besteht.

Abb. 3.1 zeigt den Autbau eines herkémmlichen mit Stickstoff gekiihlten Halbleiterdetektors.
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie
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Abbildung 3.1.: Aufbau eines mit Stickstoff gekiihlten Halbleiterdetektors [Gil0§|

3.3.1. Bauformen

Ein Sperrschicht-Halbleiterdetektor nutzt die Verarmungszone des im Kristall befindlichen
p-n-Ubergangs, der den fiir die eintreffende Strahlung empfindlichen Bereich darstellt.

Die in den Detektoren verwendeten Kristalle lassen sich dabei wiederum unterscheiden. Je
nachdem, ob die im Kristall verbleibenden Fremdatome (hervorgerufen durch Dotierung) Elek-
tronenakzeptoren oder -donatoren sind, wird von n-Typ-Germanium (auch v-Typ-Germanium)
bzw. p-Typ-Germanium (auch 7-Typ-Germanium) gesprochen.

Es handelt sich also um n- bzw. p-Halbleiter. Bei Anlegen der Betriebsspannung an den stark
dotierten n- bzw. pT-Elektroden bildet sich im Fall eines n-Typ-Germaniumkristalls ein p*-
n-Ubergang, im Fall von p-Germanium ein nt-p-Ubergang aus. Die Breite des Ubergangs
bzw. der Verarmungszone kann mit dieser Spannung variiert werden.

Wird ein Silizium- oder Germanium-Halbleiterdetektor bei Raumtemperatur betrieben, so hat
bspw. das Silizium einen spezifischen Widerstand von etwa 2,2 -10° Qcm, der einer Elektron-
Defektelektron-Konzentration von n = p = 1,7-10'% cm =3 entspricht. Das dadurch entstehen-
de Rauschen ist selbst bei kleinen Detektorausmafen sehr grof, sodass eine addquate Nutzung
unmoglich ist. Aus diesem Grund wird der Detektorkristall mithilfe von Stickstoff auf 77K
gekiihlt, wodurch sich der Rauschstrom reduziert.

Eine weitere Moglichkeit zur Dotierung wird beim so genannten diffundierten Sperrschicht-
zéhler angewendet. Bei ihm liegt die Verarmungszone nicht, wie bei den bisher beschriebenen
Zéhlertypen, unmittelbar an der Kristalloberfliche, sondern im Kristall. Erzeugt wird der
p-n-Ubergang dadurch, dass geeignete Stératome bei hoherer Temperatur in den Kristall
hineindiffundieren. Je nach Art des Ausgangskristalls werden Akzeptor- oder Donatoratome
eindiffundiert [Biik71].

Zur Herstellung von noch gréferen und empfindlicheren Detektorvolumina , wurde das Ko-
axialdriftverfahren entwickelt. Der Ausgangskristall hat eine trapezoide Form. In dem Kri-
stall werden von allen Seitenflichen und der Unterseite Lithiumatome hineindiffundiert und
-gedriftet. Die Oberseite bleibt dabei unberiihrt. Als Endprodukt entsteht nach Beendigung
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3.3. Aufbau und Funktion eines Germanium-Detektors

des Driftverfahrens in der Mitte des Kristalls ein Kern aus p-leitendem Ausgangsmaterial, der
umgeben von der kompensierten Zone ist.

Werden Ober- und Unterseite von dem Driftprozess ausgeschlossen, so spricht man von einem
zweiseitig offenen koaxialgedrifteten Detektor. Wird aufser der Mantelfliche auch noch von
einer Stirnseite gedriftet, so spricht man von einem offenen koaxialgedrifteten Detektor.

Der messbare Energiebereich und die Nachweiswahrscheinlichkeiten von HPGe-Detectors!
héngen von der Groke und der Form des Kristalls, jedoch auch vom Material und der Starke
des Detektorfensters ab. Ubliche Detektorfenster bestehen aus Beryllium, Aluminium, oder
Kunststoff, wobei Beryllium und Kunststoff aufgrund ihrer niedrigen Kernladungszahl fiir
niederenergetische Gammastrahlung durchléssiger sind, als bspw. Aluminium [Lil09].

In Abbildung 3.3 sind gingige Bauformen, deren schematische Darstellung der Nachweiswahr-
scheinlichkeit und zugehorige messbare Energiebereiche dargestellt.

Ausgangsgermanium
(p-leitend)
lithiumdiffundierte Zone
(n-leitend)
kompensierte Zone

Ausgangsgermanium
(p-leitend )
lithiumdiffundierte Zone
(n-leitend)
kompensierte Zone

»
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vor dem Driftprozess nach dem Driftprozess vor dem Driftprozess nach dem Driftprozess

Abbildung 3.2.: Durch das Koaxialdriftverfahren hergestellte zylindrische Ge(Li)-Detektoren.
a) zweiseitig offener Germaniumdetektor, b) einseitig offener Germaniumde-
tektor |BiikT71]

! Auch HPGe-Detektoren genannt (engl.: High-Purity Germanium detector)
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Abbildung 3.3.: Absorptionskoeffizienten fiir Gammaquanten in Germanium in Abhéngigkeit
von der Energie [Gil0§]

Wegen ihrer vergleichsweise diinneren Totschicht von p™-Kontakten gegeniiber eines durch
Lithium-Diffusion erzeugten n™-Kontakts sind n-Typ-HPGe-Detektoren im Allgemeinen bes-
ser fiir den Nachweis von niederenergetischer Gammastrahlung geeignet [Liil09].

Abbildung 3.4 zeigt die zwei moglichen Konfigurationen von koaxialen HPGe-Detektoren.
Bei einem p-Typ-Germaniumdetektor befindet sich der nt-Kontakt an der Aufenseite, der
pt-Kontakt an der Innenseite des Kristalls. Bei einem n-Typ Detektorkristall sind die Anord-
nungen entsprechend vertauscht.

n* contact p* contact

p* contact

n* contact

p-type coaxial n-type coaxial

Abbildung 3.4.: Schematischer Aufbau von koaxialen HPGe-Detektoren [Knol0|

3.4. Das Gammaspektrum

Wird ein Spektrum mithilfe eines Halbleiterdetektors aufgenommen, so erhilt man ein Spek-
trum, das sogenannte Impulshéhenspektrum, in dem die Zihlrate zu der Energie bzw. den
der Energie zugeordneten Kanélen aufgetragen ist.

Um nachfolgend auf die Energie der Gammaquanten zu schliefsen, muss jedoch zuerst geklért
werden, auf welche Weise die im Spektrum auftretenden Impulshéhen entstehen und, ob die
ausgegebenen Signale mit der Quantenenergie korrelieren.
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3.4. Das Gammaspektrum

Beispielhaft sei dies im Folgenden an '37Cs in Abb. 3.5 und 2®Al in Abb. 3.6 verdeutlicht.
137Cs zerfillt zu 3" Ba, wobei dieses Tochternuklid ein Gammaquant mit der Energie 661, 66 keV
emittiert, um den stabilen Grundzustand anzunehmen.

Angenommen, die dem Detektor nachfolgende Messelektronik wiirde die gesamte Energie des
Photons messen, so bekdime man spezifische, dem Nuklid zuweisbare Impulshdhen, was gegen-
wartig nicht der Fall ist. Das tatséchliche Spektrum zeigt deutliche Abweichungen, wonach
diese einfache zugrundeliegende Theorie nicht greift.

Grund fiir diese Abweichungen sind die bereits in Kapitel 3.2 beschriebenen Wechselwirkun-
gen mit dem Detektormaterial.

Full energy peak
(661.6 keV)

Backscatter

continuum edge

Counts per channel (log scale) ——

Pulse pile-up
Multiple

compton sl %

Channel number (energy) ——»

Abbildung 3.5.: Impulshéhenspektrum am Beispiel von 137Cs [Gil08]

Unterhalb einer Photonenenergie von 1022 keV finden durch Photonen hervorgerufene Photo-
und Comptonwechselwirkungen statt.

Wird die dem Photoeffekt nachfolgende Photostrahlung (freigeschlagene Elektronen oder auch
Rontgenquanten) vollstiandig im Detektor absorbiert, entspricht das daraus ausgeloste Aus-
gangssignal der totalen Photonenenergie. Der resultierende Peak wird auch als Photopeak
bezeichnet. Wird jedoch nicht die gesamte Energie abgegeben, verlésst die charakteristische
Roéntgenstrahlung den Detektor ohne weitere Wechselwirkungen, so kann nur der bis dahin
abgegebene Energieanteil im Spektrum angezeigt werden. Der Photoeffekt ist jedoch wegen
seiner 1/E3- bis 1/ E-Abhiingigkeit unwahrscheinlich, was den Comptoneffekt zum wichtigsten
Wechselwirkungsprozess macht.

Beim Comptoneffekt wird richtungsabhingig primére Photonenenergie auf Comptonelektro-
nen iibertragen. Diese Comptonelektronen werden aufgrund ihrer geringen Reichweite meist
vollstdndig im Detektor absorbiert und durch den daraus resultierenden Impuls nachgewiesen.
Es kann jedoch passieren, dass der beim Photon verbleibende Energieanteil mit dem Photon
aus dem Detektor austritt. Die daraus resultierende Energieverteilung der Comptonelektronen
wird Comptonkontinuum genannt.

Bei vollstandiger Absorption im Detektor, beispielsweise durch einen nachfolgenden Photoef-
fekt, wird die totale Photonenenergie gemessen. Dies entspricht dem Photopeak.

Die Auspriagung des Comptonkontinuums hingt von dem Detektormaterial und von der De-
tektormasse bzw. dessen Ausmake ab. Je grofer der Detektor, je grofer die Dichte und je
hoher die Ordnungszahl des Detektormaterials, desto wahrscheinlicher wird eine Totalabsorp-
tion der Photonenenergie.

Entsprechend kann mit der Wahl der Kristallgréfse das Peak-zu Comptonkontinuum-Verhéltnis
beeinflusst werden.
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

Eine Begrenzung fiir hohe Energien des Kontinuums stellt die Comptonkante dar. Ihr ent-
spricht die maximal auf ein Elektron iibertragbare Energie.

Falls es an den bereits comptongestreuten Photonen zu weiteren Comptonstreuprozessen
kommt, finden partielle Absorptionen der Energien der entsprechenden Comptonelektronen
statt. Die Folge sind multiple Comptonstreuprozesse, die eine Abflachung der Comptonkante
zur Folge haben. Siehe hierzu Abb. 3.6.

Bei kleinen Detektoraufbauten kann im niederenergetischen Bereich Roéntgenstrahlung auf-
treten, die durch die Wechselwirkungen mit dem Detektormaterial entsteht. Verlasst diese
ohne weitere Wechselwirkungseffekte den Halbleiterkristall, so entstehen Escape-Linien der
Rontgenstrahlung.

Summenpeaks entstehen, wenn mehrere Photonen zeitgleich absorbiert werden, sodass die
Messelektronik zwischen den Photonen nicht differenzieren kann. Bei der dabei entstehenden
Photolinie handelt es sich um die Summe der Einzelphotonenenergien.

Bei Photonenenergien oberhalb von 1,022MeV kann es zum Paarbildungseffekt kommen.
Elektron und Positron werden im Allgemeinen im Detektormaterial abgebremst und anschlie-
Kend absorbiert. Bei der Absorption des Positrons kommt es mit einem Elektron zur Ani-
hilation, wobei Quanten mit einer Energie von 511keV freigesetzt werden. Wird die Vernich-
tungsstrahlung im Detektor absorbiert, kommt es zu einem entsprechenden Impuls wie bei
einer Photoabsorption.

Verlassen jedoch die Vernichtungsquanten den Detektor ohne eine weitere Wechselwirkung
und wird die Rest-Photonenenergie total absorbiert, so entstehen die so genannten Escape-
Peaks im Impulshthenspektrum. Deren Impulshéhen sind um den Anteil eines oder beider
511keV-Quanten vermindert und liegen bei Egg = E, — 511keV bei Betrachung des Single-
Escape-Peaks und bei Epg = E, — 1022keV.

Full energy peak
(1778.9 keV)
2
Bremsstrahlun
a 9 Double Single
g Backscatter SHeER0 escape
3 (756.9 keV) (10679 kev)
5 {
s T ~ . \
:’1, Pair production,
g S1TkeV | 511keV. i . 511keV_.. MggoileUP
8 (annihilation
peak)

Channel number (energy) ———»

Abbildung 3.6.: Impulshéhenspektrum am Beispiel von 2Al [Gil08]

Riickstreupeaks (oder auch Backscatter Peak) entstehen durch Photonen, die zuvor den De-
tektor verlassen haben, jedoch durch Comptonprozesse mit der Detektorabschirmung eine
Riickstreuung in Richtung des Halbleiterkristalls stattfindet und dieser das Riickstreuphoton
absorbiert.

Die Differenz zwischen anfidnglicher Photonenenergie und den Comptonelektronen bildet die
Lage des Peaks im Spektrum.
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3.5. Detektorkalibrierung

Da der Riickstreuwinkel des Photons in der Regel nicht 180° betrigt, [duft der Riickstreupeak,
ghnlich zur Comptonkante, auseinander. Fiir exakt 180° wire die Differenzenergie zwischen
Photopeak und der Comptonkante erreicht.

Die Energie der Photonen wird iiber zahlreiche Einzelprozesse an den Detektorkristall abge-
geben und durch die Messelektronik nachgewiesen. Deshalb kommt es zu statistischen Fluk-
tuationen der Energieanteile. Aus diesem Grund zeigen reale Spektren keine scharfen Linien,
sondern Gaufskurven, wie es der Photopeak im Spektrum darstellt. Abhéingig sind die sta-
tistischen Schwankungen der Signale von den Halbleiterkristalleigenschaften und den darin
dominierend stattfindenden Wechselwirkungen.

3.4.1. Der verwendete Detektor

In dieser Arbeit wird zur Untersuchung der Proben ein Koaxial-Germaniumdetektor mit einem
5 mm Kohlenstoff-Epoxid-Verbund-Fensterkristall verwendet.

Bei dem Halbleiterdetektor handelt es sich um Detektor Nr. 6. Er wurde gewédhlt, weil dieser
aufgrund seines vergleichsweise weit herausragenden Germanium-Messkopfes am besten fiir
Messungen von Marinelli-Geometrien geeignet ist. Bei dem IHalbleiterkristall selbst handelt
es sich um einen p-Typ-Kristall, der sich zur Untersuchung von Gammaenergien im Bereich
von 40keV bis 1800keV eignet. Die technischen Spezifikationen des verwendeten Detektors
sind in der nachfolgenden Tabelle 3.2 gelistet.

Tabelle 3.2.: Technische Spezifikationen des Germaniumhalbleiterdetektors

Halbleiterdetektortyp P-Typ
Kristallaufbau koaxial
Hersteller Canberra,
Modellnummer GX3018
Seriennummer b 99154
Betiebsspannung 4500V
Kristalldurchmesser 60mm
Kristalllinge 53.,5mm
Fenstermaterial Carbon-Epoxid
Abstand Kristall-Fenster Smm
Rel. Efficiency 35%
Peak zu Compton Verhéltnis | 58:1
FWHM (122keV) 0,875keV
FWHM (1332keV) 1,8keV

3.5. Detektorkalibrierung

Damit die durch die Gammamessung erhaltenen Ergebnisse eine Grundlage zur Abschitzung
der Aktivitdt der einzelnen Radionuklide im Probenmaterial bieten kénnen, sind vor Messbe-
ginn Kalibrierungen notwendig [Gil08].
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

3.5.1. Energiekalibrierung

Nach dem Detektieren der Signale in Abhingigkeit der zur Verfiigung stehenden Kanéle mit-
tels Vielkanalanalysator (MCA ), muss den Kanélen die zugehorige Energie zugeordnet werden.
Fiir die Messung wird ein mit einer Multinuklidlosung versetzter Wasserstandard (QCY) ver-
wendet. Die darin enthaltenen Nuklide sind bekannt, sodass nachfolgend den im Spektrum
auftretenden Full-Energy-Peaks bekannter Nuklide die jeweilige Energie zugeordnet werden
kann.

Eine eigens fiir diese Arbeit durchgefiihrte Energiekalibrierung erfolgte jedoch nicht, sondern
es wurden die Einstellungen vorangegangener Messungen iibernommen.

3.5.2. Efficiencykalibrierung

Die Full-Energy-Peak-Efficiency (kurz Efficiency) beriicksichtigt Impulse, die einen Einfluss
auf den entsprechenden Full-Energy-Peak eines Gammaquants haben. Weitere mégliche Be-
zeichnungen sind Ansprech- oder Nachweiswahrscheinlichkeit, weil sie das Verhéltnis zwischen
der im Detektor nachgewiesenen und von der Probe tatsichlich emittierten Gammaquanten
beschreibt. Entsprechend gilt fiir die Efficiency:

€ — T Detektor (31)

Temittiert

Die Efficiency ist sowohl von der Messgeometrie, als auch von der Energie der Gammaquanten
abhéngig. Auch die Dichte der Probe ist nicht zu vernachlissigen, da sie Einfluss auf die
Selbstabsorption innerhalb der Probe hat.

Zur Kalibrierung der Efficiency wird eine Matrix erstellt, die der zu messenden Probe in
Grofe, Geometrie und Dichte dhnelt. Sie besteht aus einer homogen in der Probenmatrix
verteilten Menge Multinuklidlésung bekannter Aktivitédt. Es ist sinnvoll als Standardlésung
den QCY48 Standard zu verwenden, da die darin enthaltenen Radionuklide Gammaquanten
im spéter zu untersuchenden Energiebereich emittieren. Mit der gemessenen Gammarate der
Losung und der zuvor bekannten Rate der einzelnen Radionuklide in der Standardlosung kann
so die Efficiency zur jeweiligen Energie des Gammaquants berechnet werden. Zur Erstellung
einer kontinuierlichen Energieverteilung e(£,) wird eine Interpolation mithilfe der Jackel-
Westmeier-Funktion [JWP87| durchgefiihrt:

(E) = o= (a1+az In(B)+azIn(B)?) 1 opan (ea4+a5 In(E)+as 1H(E)3) — 95 (3.2)

Da die Dichte Einfluss auf die Efficiency nimmt, sollte idealerweise zu jeder Probe eine Ka-
librierung mit einer eigens zur Probe angesetzten Matrix durchgefiihrt werden [Taw12]. Da
diese umfangreiche Dichtekalibrierung aus Zeitgriinden nicht moglich ist, wird auf Werte vor-
angegangener Arbeiten [Heil4; Mat14; Liil09|und |Bir09] zuriickgegriffen. Zuordnungen sind
in Tabelle B.2 im Anhang zu entnehmen.

3.6. Bestimmung der spezifischen Aktivitat

Bei der Auswertung der Messergebnisse in dieser Arbeit wird die spezifische Aktivitiat Bq/kg
der untersuchten Proben betrachtet. Um eine Vergleichbarkeit der Proben herstellen zu kon-
nen, diirfen die ermittelten Werte nicht von der jeweiligen Probenmasse abhingig sein. Nur
so ist eine unabhéngige Betrachtung mdoglich.
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3.6. Bestimmung der spezifischen Aktivitét

Zur Bestimmung der spezifischen Aktivitidt der Radionuklide in den Sedimentproben wird je-
weils die Nettopeakfliche mit zugehoriger Unsicherheit der entsprechenden Gammalinie eines
Radionuklids verwendet. Das Impulshéhenspektrum wurde unter Verwendung der Software
Genie2000 von Canberra aufgenommen und ausgewertet.

Es ist moglich, dass ein Nuklid nicht nur eine charakteristische Gammalinie, sondern mehrere
aufweist. Ist dies der Fall, so wurde die spezifische Aktivitdt aus dem Mittelwert aller Linien
des Nuklids bestimmt. Samtliche Aktivitdtsberechnungen wurden mit Microsoft Office Excel
2016 durchgefiihrt.

Dabei ist anzumerken, dass, anders als in den vorangegangenen Arbeiten, die Arbeitsmappe
grundlegend umgeschrieben wurde, sodass die Gammalinien zur Mittelwertberechnung auto-
matisch ausgewdhlt werden. Auswahlkriterium ist die Nachweisgrenze. Linien mit Aktivitdten
unter der Nachweisgrenze sind zur Mittelwertberechnung nicht verwendet worden. Auch Ak-
tivitdten vereinzelter Nuklide, die kleiner als Null aufgrund héheren Untergrunds der Linie
selbst oder einer Storlinie waren, wurden Null gesetzt, sodass keine Berechnungsfehler von
diesen Nukliden ausgehen kénnen.

Ist die Aktivitdt des betrachteten Nuklids nach den oben genannten Berechnungsgrundlagen
null, so wird die Nachweisgrenze ausgewiesen. Auch hier wird mittels Excel automatisch selek-
tiert. Als Referenzwert wird die Nachweisgrenze der Gammalinie ausgewiesen, die die grofite
Emissionswahrscheinlichkeit aufweist. Jedoch ist dies nur der Fall, wenn diese Gammalinie
einen Quotienten von a/a® > 1 aufweist und somit als nachgewiesen angenommen werden
kann. Ist dies nicht der Fall, so wird auf die Gammalinie mit zweitgréfster Emissionswahr-
scheinlichkeit zuriickgegriffen und nach den genannten Kriterien gepriift. Ist das Kriterium
bei keiner der betrachteten Linien erfiillt, so wird auch keine Nachweisgrenze angegeben, le-
diglich, dass die berechnete Aktivitit unter der Nachweisgrenze liegt.

Es ist auch moglich, dass einige Nuklide keine Gammalinien oder Gammalinien mit einer sehr
geringen Emissionswahrscheinlichkeit aufweisen, die durch den verwendeten Detektor nicht
nachgewiesen werden konnen. In diesem Fall wurde die spezifische Aktivitit der Tochter-
nuklide bestimmt, die Gammaumwandlungen vollziehen. Voraussetzung dafiir ist jedoch das
Vorliegen eines sdkularen Gleichgewichts zwischen Mutter- und Tochternukliden. Siehe da-
zu Abschnitt A.1.3. Als Aquilibrationszeit wurde ein Zeitraum von > drei Wochen gewiihlt.
Auferdem ist flir die Auswertung insbesondere zu beachten, ob es sich bei den betrachteten
Gammalinien um gestorte oder ungestérte Gammalinien handelt. Einzelheiten finden sich da-
zu in den Abschnitten 3.6.1 und 3.6.2.

3.6.1. Ungestorte Linien

Zur Bestimmung der Aktivitdt aus ungestérten Gammalinien wird die Nettozdhlrate r, der
zugehorigen Peaks im Impulshohenspektrum bestimmt. Sie ergibt sich aus der Differenz von
Bruttozahlrate r, und Nulleffekt rq:

T'n =Tp —T0
= o (3.3)
tm  to ’

np bezeichne dabei die Bruttocounts mit zugehoriger Messzeit t,, und ng die Counts aus
der Nullmessung mit Messzeit £y aus selbiger. Fiir die Unsicherheiten der daraus ermittelten
Nettozahlraten ergibt sich aus der Gaufschen Varianzfortpflanzung
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

w(ry) = \/ wimy) | w(no) (3.4)

t2, t2

u(ny) und u(ng) bezeichnen dabei die Messunsicherheit der Bruttozdhlrate und die der Null-
messung.

Radionuklide kénnen auf unterschiedlichen Wegen zerfallen. Sind verschiedene Zerfélle mog-
lich, so tritt jeder Zerfall mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit auf. Bei der Bestimmung
der spezifischen Aktivitdt aus der Nettozdhlrate muss dies beachtet werden.

Die Wahrscheinlichkeit, mit der ein charakteristisches Gammaquant bei einem Zerfall emit-
tiert wird, wird Emissionswahrscheinlichkeit p genannt. Ist die Efficiency € bekannt, so kann
die Aktivitdt A des Radionuklids abgeschétzt werden zu

ks beschreibt hierbei den Summationskorrekturfaktor. Dieser beriicksichtigt die Wahrschein-
lichkeit des Auftretens von zwei gleichzeitig im Detektor registrierten Photonen und damit
die Addition zu einem Summenimpuls.

Fliefst zudem die Masse m der untersuchten Probe mit ein, so ergibt sich die spezifische
Aktivitat zu

=W ry. (3.6)

Die Unsicherheit der spezifischen Aktivitét setzt sich wie folgt zusammen:

u(a) = /r2 - u2(w) + w? - u(r,) (3.7)

u(ry) entspricht der Unsicherheit der Nettozéhlrate und wird von Genie2000 zu jedem Peak
gesondert ermittelt und ausgegeben. Fiir u?(w) gilt

W2 (w) = u2(ks) + u2(m) + u2(e) + u>(p). (3.8)

Ist der Summenkorrekturfaktor kg # 1, so wird fiir ihn eine Unsicherheit von 10% angesetzt.
Fiir ks = 1 ist eine Summenkorrektur nicht nétig.

Die Berechnungen orientieren sich allgemein an den vorangegangenen Arbeiten, um eine grofst-
mogliche Vergleichbarkeit der Messergebnisse zu gewihrleisten.

Fiir die Masse wird eine Unsicherheit u(m) von 0,5 g angenommen. Die Unsicherheit setzt sich
zusammen aus der Unsicherheit der Waage KERN EG-2200-2NM mit einer bauartbedingten
Unsicherheit von d = 0,1 g, mit der die Proben eingewogen wurden.

Fiir die Unsicherheit der Efficiency u(e) wird fiir Werte unter 100 keV 10% angenommen, fiir
Werte zwischen 100keV und 200keV 7% und fiir Werte iiber 200 keV 5% [Taw12].
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3.7. Messunsicherheiten

3.6.2. Gestorte Linien

Liegen zwei Emissionslinien zu nahe beieinander, sodass der Detektor diese Linien nicht geson-
dert auflésen kann, so kommt es zu gestorten Linien. Es ist daher bei der Auswertung darauf
zu achten, ob der betrachtete Peak durch andere Gammalinien aus der Probe gestort wird. Die
Abschitzung der spezifischen Aktivitiat wird dabei deutlich erschwert, da in dem Fall einer
Storung der Einfluss des Stornuklids von der eigentlich betrachteten Linie des zugehorigen
Nuklids subtrahiert werden muss. Fiir gestorte Linien ergibt sich

ny no Ny
e = w- — = =
<<tm t0> tm>
a tm
[ (e _mo %
tm tO tm

—a-Y .4 (3.9)

a’ sei dabei die spezifische Aktivitdt des Nuklids, n), die Nettozihlrate und w’ der bereits
bekannte Faktor aus Gl. (3.6), jedoch mit bereits erfolgter Beriicksichtigung der Storlinie.

Die Unsicherheit fiir gestorte Linien ergibt sich zu

u(ac) = \/uQ(a) + u? (% . a)

_ \/2 () 4w u2(rg) 2 (2 ar). (3.10)

3.7. Messunsicherheiten

Aufgrund von Toleranzen von Messgeréten, Messfehlern und Einfliissen von auften ist es un-
moglich, mittels einer Messung die wahre Messgréfe zu bestimmen, sodass auf Methoden und
Werkzeuge der Statistik zuriickgegriffen werden muss.

Das Ziel einer Messung kann somit nur sein, einen Schitzwert mit entsprechender Unsicher-
heit anzugeben.

Man spricht von direkter Mehrfachmessung, wenn mehrere voneinander unabhingige Mes-
sungen durchgefiihrt werden und die dabei zu bestimmende Grofe direkt gemessen wird.
Die unabhéngig gewonnenen Messwerte x; streuen nach einer Wahrscheinlichkeitsverteilung
um einen Mittelwert. Fiir n unabhingige Messungen, bei denen die Zufallsgréfen einen ad-
ditiven Zusammenhang bilden, stellt der arithmetische Mittelwert, oder auch unberichtigtes
Messergebnis [WWO05], die beste Naherung dar:

S|

T =

iz (3.11)
=1

Die dem Mittelwert  zugewiesene Standardabweichung stellt dabei ein Mafs fiir die Streuung
der einzelnen Messgrofsen x; um den Erwartungs- bzw. Mittelwert dar. Sie definiert sich zu
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3. Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

L (3.12)

(n—1) P

Fiir Zufallsgrofen, bei denen kein additiver, sondern ein multiplikativer Zusammenhang be-
steht, stellt der geometrische Mittelwert die beste Nadherung dar. Er ergibt sich zu

(3.13)

Sgeom = €XP — Z (In(z;) — In(Tgeom))? | - (3.14)

Es ist notwendig, bei einigen Nukliden zur Aktivitdtsbestimmung auf die Tochternuklide zu-
riickzugreifen, da ihre Emissionswahrscheinlichkeiten gering sein konnen oder Interferenzen
zwischen anderen Nukliden bestehen. Tochternuklide zu betrachten ist moglich, wenn sich
diese mit ihren Mutternukliden im sidkularen Gleichgewicht befinden. Zur Bestimmung der
spezifischen Aktivitit wurde dabei auf den gewichteten Mittelwert

1 C0)
v ()

K3

(3.15)

zuriickgegriffen, bei dem der Vorteil besteht, dass Messwerte mit grofser Unsicherheit einen
kleineren Einfluss auf das Endergebnis haben als Messwerte mit vergleichsweise geringer Un-
sicherheit. Fiir die Unsicherheit des gewichteten Mittelwerts ergibt sich

_ 1
W(Tgew) = = (3.16)
E?:l u2(éri)

In der Regel kann eine Messgrofse jedoch nicht direkt gemessen werden. Sie errechnet sich
aus der Messung weiterer Messgrofsen, die sich direkt messen lassen. Somit ergibt sich eine
Funktion aus diesen direkt bestimmbaren Grofen der Form

y=F(x1,...,x20), (3.17)

deren Messunsicherheit sich durch die gauftsche Fehlerfortpflanzung bestimmen lésst. Die Un-
sicherheit definiert sich {iber

2
w(y) = (gf) u?(z;). (3.18)
1 (]
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3.8. Erkennungs- und Nachweisgrenzen

3.7.1. Konformitat

Fiir den Vergleich von zwei Messwerten sind Kriterien aufzustellen, die es erlauben, Aussagen
iiber die Vertriglichkeit der Werte im Rahmen ihrer Unsicherheit zu stellen. Hierfiir wird auf
das Konformitétskriterium als Entscheidungskriterium aus [WWO05] zuriickgegriffen.

Ist fiir zwei Messwerte x1 und xo die Ungleichung

|21 — 22| < B VuR(a1) + ud () (3.19)

erfiillt, so kann von einer Vertriglichkeit der betrachteten Messwerte ausgegangen werden.
Fiir eine hinreichend scharfe Aussage wurde = /2 gewihlt.

3.8. Erkennungs- und Nachweisgrenzen

Liegt der Messwert a oberhalb der Erkennungsgrenze a*, so kann die Existenz eines Nuklids
mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit von « in der Probe angenommen werden. Die Erken-
nungsgrenze berechnet sich zu

a* = ki_q - u(0)
=ki_o-w-u(ry)

b w - \/“2(7“’) 4 (no) (3.20)

2 2
tb tO

ks
epm’
Fiir die Erkennungsgrenze gestorter Linien gilt

mit w =

/ 2
ar=k- \/(3) cu?(w) + w? - uP(ry) + u? (% ~a’). (3.21)
Liegt der gemessene Wert fiir die spezifische Aktivitat eines Nuklids iiber der Nachweisgrenze

a”, so kann das Nuklid unter Beriicksichtigung der Irrtumswahrscheinlichkeit 3 als nachge-
wiesen betrachtet werden. Fiir ungestorte Linien ergibt sich fiir die Nachweisgrenze

a? =a* +ki_p - u(a®)

() i,

w
(3.22)
woraus sich durch Umstellen
a? = _ra (3.23)
1 k u(w) 2
(k)
ergibt. Fiir die Nachweisgrenze gestorter Linien gilt
a#_Q'az—kw,,w-a’-sz-ufel(w) (3.24)
c 2 . .
(W)
1 k2. (Tw)
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4. Datenanalyse und Ergebnisse der
Gamma-Spektrometrie

Im Rahmen der in dieser Arbeit angewendeten Gammaspektrometrie wurden nicht nur Pro-
ben des Mulde-II-Projektes gemessen und ausgewertet. Wihrend der Equilibrierungszeit fan-
den zwei Probenahmefahrten des TransAqua-Verbundprojektes ins Fuhrberger-Feld statt. Es
wurden zwei Waldbodenproben und zwei zugehoérige Litterproben genommen, die zusammen
mit zwei Ackerbodenproben aus dem Jahr 2015 ebenfalls aufbereitet und gammaspektrome-
trisch vermessen wurden. Des Weiteren wurde ein Ringversuch des Bundesamtes fiir Strahlen-
schutz zur Validierung, bestehend aus einer Modellwasserprobe und einer Realwasserprobe,
gammaspektrometrisch auf ihre Nuklidgehalte untersucht. Weitere Informationen sind in Ab-
schnitt 4.2.8 zu finden.

4.1. Probenherkunft und -aufbereitung

In diesem Abschnitt werden nachfolgend die Herkunft und die Aufbereitung der Proben fiir
die Gammaspektrometrie erldutert. Insgesamt wurden im Rahmen dieser Arbeit 20 Sediment-
proben des Mulde-1I-Projekts, 6 Waldboden-, Ackerland- und Litterproben sowie zwei Wisser
des Ringversuchs gammaspektrometrisch vermessen und ausgewertet.

4.1.1. Mulde-Il Sediment

Die in dieser Arbeit untersuchten Sedimentproben aus der Zwickauer und Vereinigten Mulde
wurden bei zwei Probenahmefahrten im Zeitraum vom 14.11.2013 bis 17.11.2013 und vom
19.11.2013 bis 23.11.2013 genommen. Eine genaue Auflistung der Probenahmestellen ist im
Anhang B.3 zu finden. Die einzelnen Proben wurden mithilfe einer Kiichenkelle, die an einem
langen Holzstiel befestigt war, genommen. Es wurde versucht, geringe Mengen an Sediment
von moglichst vielen Stellen des Flussabschnitts zu nehmen. Das Sediment wurde mittels eines
Siebs mit 1 mm Maschenabstand gesiebt und teils fiir Messungen (pH-Wert, Redoxwert u.a.)
vor Ort verwendet. Das Sediment wurde in zwei ein Liter Kautexflaschen abgefiillt, luftdicht
verschlossen und eingefroren. In diesem Zustand wurden die Proben fiir diese Arbeit iiber-
nommen

Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte die weitere Aufbereitung fiir die Gammaspektrometrie. Die
20 Sedimentproben wurden in zwei Durchgéngen verarbeitet.

Die Proben wurden in ihren Kautexflaschen aufgetaut und anschliefend bei 55 °C im Trocken-
schrank fiir ca. eine Woche getrocknet. Danach wurde das Sediment ausgeschiittet und in mit
zusitzlicher Aluminiumfolie ausgelegten Aluschalen ausgebreitet. Anschliefiend wurde noch-
mals fiir ca. eine Woche bei 55°C getrocknet. Anschliefend wurden die Kautexflaschen aus-
geschlagen, um mdglichst alles vorhandene Sediment aus den Flaschen zu entfernen. Die Alu-
schalen wurden nun nochmals in den Trockenschrank gestellt, diesmal bei 105°C, bis eine
Massenkonstanz nach ca. zehn Tagen erreicht war. Die Massenkonstanz wurde durch drei-
maliges Wiegen der Proben nach einem 2-3,5h Abkiihlvorgang sichergestellt. Danach wurden
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4. Datenanalyse und Ergebnisse der Gamma-Spektrometrie

die Sedimente im Trockenschrank gelagert, um einer Aufnahme von Luftfeuchtigkeit entge-
genzuwirken. Anschliefend wurden die Proben einzeln aus dem Trockenschrank genommen
und zermorsert. Dabei wurden mittels einer Pinzette grofiere Steine und organisches Materi-
al aus der Probe entfernt. Nach der Selektion und Zerkleinerung wurde das Sediment durch
ein Sieb mit Maschenweite von einem Millimeter gesiebt. Die zuriickgehaltenen Bestandteile
grofer 1 mm wurden nochmals mit Pistill zerkleinert und gesiebt. Alle jetzt noch vom Sieb
zuriickgehaltenen Bestandteile wurden verworfen. Nach diesem 2,5-3 Stunden dauernden Be-
arbeitungsschritt wurde die Probe jeweils wieder zuriick in den Trockenschrank gestellt, vorher
jedoch griindlichst durchmischt und homogenisiert, da sich das feinere Sediment hiufig am
Rand der Aluschale angesammelt hat. Im néchsten Schritt wurde jede Probe in ein Marinel-
ligefdf mit ca. 560 ml Inhalt gefiillt. Das Befiillen des Bechers geschah in mehreren Schritten
bis zur unteren Kante des Marinellibechers. Zwischen den einzelnen Schritten wurde mit ei-
nem Metallstab und einem Loffel zur Verdichtung des Sediments gegen den Becher geklopft.
Um eine konstante Fiillhdhe des Marinellibechers sicherzustellen, wurde mithilfe eines Metall-
spatels das Sediment auf Hohe der unteren Gefiafkante glattgestrichen. Im Anschluss wurde
eine passend zugeschnittene Kunststofffolie auf den Gefédfkragen geklebt, um einen Transport-
schutz zu schaffen, der eine Verlagerung des Sediments im Becher verhindern soll. Andererseits
dient die Folie dazu eine Radonanreicherung im oberen Gefdfiabschnitt zu verhindern bzw. zu
minimieren. Als Klebemittel wurde der ,Montagekleber Super” der Firma Pattex verwendet.
Nach einer Trocknungszeit von 24 Stunden wurde der Deckel des Marinellibechers ebenfalls
mit dem Montagekleber verklebt. Anschliefsend wurden die Proben ca. vier Wochen ruhen
gelassen, damit sich das Gleichgewicht zwischen 22Ra und ??2Rn in der Uran-Radium-Reihe
wieder einstellen konnte. Wahrend der Probenaufbereitung konnte das gasférmig vorliegende
222Rn entweichen, da infolge der Aufarbeitung eine Stérung des Gleichgewichts erfolgte. Eine
Auflistung der Sedimentproben ist in Tabelle B.3 einzusehen.

Insgesamt wurden zwolf Sedimente der Zwickauer und acht Sedimente der Vereinigten Mulde
genommen. Begonnen wurde in der Zwickauer Mulde mit der Probe ZM_Ste bei Flusskilo-
meter 52,31, die Probenahme abgeschlossen mit der Probe VM_T54 bei Kilometer 252,81 in
der Vereinigten Mulde. Somit wurde ein Flussabschnitt von 201,21 km Lé&nge beprobt. Die
verwendeten Kilometerangaben beziehen sich auf das Mulde-I-Projekt von 2008 aus |Liil09].
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Tabelle 4.1.: Ubersicht der Probenentnahmepunkte mit Zuordnung der Flusskilometer.
Als Referenz dient die Kilometrisierung von 2008. Zusétzlich sind die Abwei-
chungen von 2008 zu 2013 angegeben

Nr. Probe Mulde Flusskilometer Flusskilometer 2008 Differenz [km]|

1 ZM_Ste ZM 51,62 52,31 0,69
2 ZM _Gri ZM 61,24 61,53 0,29
3 ZM Zwi ZM 73,37 73,42 0,05
4 7ZM _Obe ZM 83,58 82,84 0,74
5 ZM_T05 ZM 103,33 103 0,33
6 ZM_T0S ZM 109,93 109,98 0,05
7 ZM _Wol ZM 112,77 112,76 0,01
8 ZM Lun ZM 132,32 130,75 1,57
9 ZM_Alt ZM 134,2 133,81 0,39
10 ZM _Roc ZM 144,31 144,27 0,04
11 ZM _T15 ZM 150,53 150,89 0,36
12 ZM Ser ZM 161,94 161,65 0,29
13 VM _TI8 VM 166,17 166,18 0,01
14 VM _T24 VM 176,27 176,09 0,18
15 VM_T30 VM 191,24 191,25 0,01
16 VM _T37 VM 208,76 208,82 0,06
17 VM_T40 VM 215,69 215,63 0,06
18 VM Zsc VM 223.9 223,91 0,01
19 VM _T51 VM 242,33 242.35 0,02
20 VM_Th4 VM 252,83 252,81 0,02

4.2. Daten- und Messwertanalyse Mulde-II

4.2.1. Test auf Normalverteilung und logarithmische Normalverteilung

Ein Test auf Normal- und logarithmische Normalverteilung ldsst Aussagen iiber mogliche
Einflussfaktoren zu. Die allgemein in der Natur vorzufindende Verteilung ist eine logarithmi-
sche Normalverteilung. Alle ermittelten Messwerte der Sedimentproben wurden mithilfe des
Shapiro-Wilk-Tests auf eine Normalverteilung und auch auf eine logarithmische Normalver-
teilung gepriift. Die Tests wurden mit OriginPro2016 durchgefiihrt. Eine Normalverteilung
weist auf einen additiven Zusammenhang der Einflussfaktoren hin, eine logarithmische Nor-
malverteilung lésst Riickschliisse auf einen multiplikativen Einfluss von Storgrofsen zu. Bei der
Betrachtung wird zwischen Zwickauer Mulde, Vereinigter Mulde und dem gesamten Flussab-
schnitt unterschieden.

Bei Betrachtung der Zwickauer Mulde kann eine Normalverteilung fiir 238U, 226Ra, 2!Pb,
235U und 7Cs zuriickgewiesen werden. Eine logarithmische Normalverteilung kann hinge-
gen fiir keines der betrachteten Nuklide abgelehnt werden. Fiir die Vereinigte Mulde konnen
beziiglich der betrachteten Radionuklide die gleichen Aussagen getroffen werden. Fine loga-
rithmische Normalverteilung kann fiir 22*U und 23U abgelehnt werden.

Unter Beriicksichtigung aller 20 Sedimentproben kann eine Normalverteilung von 238U, 219Pb,
235U und 137Cs zuriickgewiesen werden. Eine Normalverteilung von ??°Ra kann jedoch nicht
abgelehnt werden. Eine logarithmische Normalverteilung kann fiir kein Radionuklid zuriickge-
wiesen werden. Somit kann von multiplikativen und additiven Einfliissen ausgegangen werden,
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wobei sich ein rein additiver Einfluss nur bei 22U und 23°U der Vereinigten Mulde abzeich-
net. Bei den Proben der Zwickauer Mulde kann von additiven Einfliissen nicht ausgegangen
werden. Eine ausfiihrliche Ubersicht iiber die Ergebnisse der Priifung auf Normalverteilung
und logarithmische Normalverteilung ist in den Tabellen C.1 bis C.6 im Anhang einzusehen.
Die Ergebnisse zeigen, dass fiir den Grofiteil der betrachteten Nuklide, insbesondere bei der
Betrachtung der Zwickauer und Vereinigten Mulde als Probenumfang, eine logarithmische
Normalverteilung nicht abgelehnt werden kann. Dieses Ergebnis stimmt mit den Erwartungen
bzgl. einer natiirlichen Verteilung iiberein.

4.2.2. Betrachtung der Mittelwerte der spezifischen Aktivitdten

In Tabelle 4.2 sind die arithmetischen und geometrischen Mittelwerte der spezifischen Aktivi-
téaten fiir die Zwickauer Mulde, der Vereinigten Mulde sowie der Betrachtung beider Flussab-
schnitte zusammen dargestellt.

Es ist zu beriicksichtigen, dass fiir 22”Ac lediglich zwei Messwerte fiir die Vereinigte Mulde,
zehn Messwerte fiir die Zwickauer Mulde und entsprechend 12 Messwerte fiir die Gesamt-
betrachtung zur Verfiigung stehen, da spezifische Aktivitdten, die unter der Nachweisgrenze
liegen, nicht in der Auswertung beriicksichtigt werden. Folglich kann iiber 227 Ac nur eine ge-
ringe Aussage getitigt werden.

Bei allen betrachteten Nukliden liegen der jeweilige arithmetische und geometrische Mittel-
wert nahe beieinander. Sie stimmen unter Beriicksichtigung ihrer Standardabweichungen mit-
einander iiberein. Jedoch ist anzumerken, dass die jeweiligen Standardabweichungen zu den
Radionukliden sehr hoch sind und teils nur knapp unter den Mittelwerten liegen.
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Tabelle 4.2.: Arithmetische Mittelwerte und geometrische Mittelwerte der spezifischen Akti-
vitdten der betrachteten Nuklide mit zugehorigen Standardabweichungen (SD)

Nuklid n arith. Mittel arith. SD geom. Mittel geom. SD
U-238 8,00 61,29 51,92 50,83 1,78
Ra-226 | 8,00 52,62 43,27 42,97 1,87
Pb-210 | 8,00 40,49 18,89 37,69 1,46
U-235 8,00 3,40 2,36 2,96 1,67
Vereinigte Mulde Ac-227 2,00 4,89 2,23 4,63 1,60
Ra-228 | 8,00 23,80 9,10 22,56 1,40
Th-228 | 8,00 25,75 9,00 24,53 1,39
Cs-137 | 8,00 1,31 1,18 0,99 2,13
K-40 8,00 556,04 76,44 551,25 1,15
U-238 | 12,00 141,52 78,63 126,07 1,62
Ra-226 | 12,00 107,37 41,50 101,34 1,41
Pb-210 | 12,00 78,01 28,20 74,36 1,36
U-235 | 12,00 7,36 3,44 6,76 1,52
Zwickauer Mulde Ac-227 | 10,00 6,00 1,94 5,74 1,37
Ra-228 | 12,00 33,46 7,73 32,65 1,26
Th-228 | 12,00 37,57 9,07 36,58 1,27
Cs-137 | 12,00 2,03 1,18 1,79 1,71
K-40 12,00 667,40 85,95 662,45 1,14
U-238 | 20,00 109,43 78,73 87,66 1,98
Ra-226 | 20,00 85,47 49,44 71,90 1,88
Pb-210 | 20,00 63,00 30,78 56,66 1,61
U-235 | 20,00 5,78 3,59 4,86 1,84
Gesamtfluss Ac-227 | 12,00 5,82 1,92 5,54 1,39
Ra-228 | 20,00 29,59 9,42 28,17 1,39
Th-228 | 20,00 32,85 10,62 31,18 1,40
Cs-137 | 20,00 1,74 1,21 1,41 1,98
K-40 20,00 622,86 97,79 615,51 1,17

Damit eine Aussage iiber die Belastung der Sedimentproben vorgenommen werden kann,
werden die arithmetischen Mittelwerte der spezifischen Aktivititen der Sedimente von 233U,
226Ra und 2'°Pb als Repriisentanten der Uran-Radium und ??*Ra fiir die Thorium-Reihe
ndher betrachtet. Sie werden mit den jeweiligen Mittelwerten der spezifischen Aktivitéten
aus der Freiberger Mulde verglichen. Der Vergleich bietet sich an, da entlang der Freiberger
Mulde kein Uranerzbergbau stattgefunden hat und somit arithmetische Mittelwerte als Refe-
renzdaten fiir den Untergrund dienen koénnen. Zum Vergleich werden die Messergebnisse der
Freiberger Mulde von 2008 aus [Bis12| herangezogen und sind in Tabelle 4.3 gelistet. Aufgrund
der hohen Standardabweichungen, die aus der hohen Variabilitit der Einzelmessungen folgen,
sind jedoch nur bedingt stichhaltige Aussagen moglich.
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Tabelle 4.3.: Aufstellung der Hintergrundaktivititen.
Gelistet sind die arithmetischen Mittelwerte der spezifischen Aktivitaten der Se-
dimente von 23%U, 226Ra, 2!19Pb und ??Ra mit ihren als Unsicherheit angegebe-

nen Standardabweichungen sowie die Messergebnisse der Freiberger Mulde.

Jahr U-238 Ra-226 Pb-210 Ra-228
Mittel SD Mittel SD Mittel SD Mittel SD
[Ba/kgl [Ba/kg| | [Ba/kgl [Ba/kgl | [Ba/kgl [Ba/kgl | [Ba/kgl [Ba/kgl
2013 VM | 61,29 5192 | 52,62 4327 | 4049 1889 | 23.8 9.1
2013 ZM | 141,52 78,63 107,37 41,5 78,01 28,2 33,46 7,73
2013 Ges. | 10943 7873 | 8547 4944 | 63,0 30,78 | 2959  9.42
2008 38,77 10,72 49,03 28,84 61,10 45,48 425 16,93
Probe a u(a) a u(a) a u(a) ‘ a u(a)
FM Nos | 46,35 746 | 6943 11,01 | 9326 9,09 | 5447 328
FM_Ser 31,20 7,01 28,64 0,93 28,94 3,15 30,53 2,19

Beim Vergleich der arithmetischen Mittelwerte der spezifischen Aktivitdten des Sediments von
2013 mit denen von 2008 fillt auf, dass insbesondere die Vertreter der Uran-Radium-Reihe
2387 und 2?°Ra deutlich iiber dem Untergrund liegen. Wird zusitzlich zwischen Zwickauer
und Vereinigter Mulde differenziert, so ist eine Verdopplung der mittleren Aktivitdten von
Zwickauer im Vergleich zu Vereinigter Mulde zu erkennen. Mit einem Faktor von 2,3 stellt
28U den grofiten Wert dar, es folgen ?26Ra mit 2,04 und 2'°Pb mit 1,93. Auch wenn die
Mittelwerte der Vereinigten Mulde lediglich halb so grof wie die der Zwickauer Mulde sind, so
liegen sie dennoch iiberwiegend iiber dem Untergrund. So ist der Wert fiir 233U der Vereinigten
Mulde um den Faktor 1,58 im Vergleich zur Freiberger Mulde und die spezifische Aktivitét
der Zwickauer Mulde um 3,65 im Vergleich zur Freiberger Mulde erhéht. Anders verhilt es
sich jedoch mit ??Ra und 2!%Pb in der Vereinigten Mulde. Die Ergebnisse liegen im Rah-
men ihrer Unsicherheiten auf Niveau des Untergrundes, wobei bei 21Pb anzumerken ist, dass
das arithmetische Mittel ca. 20 Bq/kg unter dem Untergrundmittel liegt, die Unsicherheiten
jedoch so grof sind, dass keine spezifischeren Aussagen getroffen werden konnen. Fiir 228Ra
liegen sowohl der Wert der Zwickauer Mulde, als auch der der Vereinigten Mulde unter dem
Untergrund. Die Differenz liegt jedoch im Rahmen der Unsicherheit. Entsprechend analoge
Aussagen koénnen iiber die gemittelten spezifischen Aktivitdten iiber das gesamt betrachtete
Flusssystem getroffen werden. 233U und ?26Ra liegen um einen Faktor von 2,82 und 1,74 iiber
dem Untergrund, 2!°Pb und ??®Ra im Rahmen der Unsicherheit auf gleichem Niveau mit dem
Untergrund der Freiberger Mulde. Fiir 2?®Ra ist kein Unterschied zwischen Zwickauer und
Vereinigter Mulde erkennbar.

Zusammenfassend kann jedoch ein Gefille der mittleren Aktivitdten von der Zwickauer zur
Vereinigten Mulde erkannt werden, die zum FEnde des beprobten Flusslaufs der Vereinigten
Mulde mit dem natiirlichen Untergrund vertriglich sind. Griinde fiir die festgestellte Abnah-
me der Mittelwerte der spezifischen Aktivitdten werden im Kapitel 5 ndher erldutert.
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4.2.3. Aktivitdtsverhiltnisse innerhalb der Zerfallsreihen und bergbaulicher
Einfluss

Ein wesentlicher Aspekt dieser Arbeit stellt die Untersuchung auf den Einfluss des Hochwas-
sers von 2013 auf die Verteilung von Radionukliden uranbergbaulichen Ursprungs dar. Wie
bereits in Kapitel 2.1 erwdhnt, lassen die Aktivitdtsverhéltnisse verschiedener Nuklide eine
Aussage auf die Ursache bei einer méglichen Verschiebung des Gleichgewichtes zu. Mithilfe
eines Zweinuklidplots, in dem die Aktivitdten zweier im Gleichgewicht zueinander stehenden
Nuklide gegeneinander aufgetragen sind, lassen sich mégliche Verschiebungen des Gleichge-
wichts grafisch darstellen. Im Folgenden sind die spezifischen Aktivititen der in 2.1 genannten
Verhiltnisse grafisch dargestellt.

Abbildung 4.1 zeigt die spezifischen Aktivititen von 23U und ??°Ra in einem Zweinuklidplot
gegeneinander aufgetragen. Dabei wird zwischen den spezifischen Aktivitdten der Zwickauer
Mulde (schwarz) und der Vereinigten Mulde (rot) unterschieden. Die gestrichelte Linie bildet
in dem Graph das 1:1-Verhéltnis und stellt das nattirliche geochemische Verhéaltnis (sdkulares
Gleichgewicht) der beiden Nuklide dar. Zusétzlich sind fiir die Zwickauer und Vereinigten Mul-
de jeweils lineare Anpassungen (Trendlinien) zur Abschétzung der Abweichung vom sidkularen
Gleichgewicht vorgenommen worden. In Abbildung 4.1 ist zu erkennen, dass sich 238U und
226Ra nur bis etwa 100 Bq/kg im Rahmen ihrer Unsicherheiten im sikularen Gleichgewicht
befinden. Ausnahmen hierbei bilden die Proben VM_T40 und Vm_Zsc, deren Gleichgewicht
in Richtung des 2*®*U verschoben ist. Die Probe ZM_Lun ist als einzige in Richtung des ??Ra
verschoben. Ab spezifischen Aktivitdten von 100 Bq/kg zeigt sich mit steigenden Werten ein
immer ausgepriigteres Ungleichgewicht zum 23U, an dem auch die Einbeziehung der Unsi-
cherheiten keinen Einfluss mehr nimmt. Es liegt somit ein Uraniiberschuss vor.
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Abbildung 4.1.: Zwei-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von 238U und ??Ra

Die Trendlinien zeigen, dass das Gleichgewicht der Proben aus der Vereinigten Mulde mit einer
Steigung von 0,926 £ 0, 131 weitaus weniger untereinander gestort ist als das der Zwickauer
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Mulde mit einer Steigung von 0,53 % 0, 048.

Bestiitigt werden diese Aussagen durch Abbildung A.5 im Anhang, welche das Verhéltnis
27Ac zu 25U zeigt. Weitere Erliuterungen finden sich dort ebenfalls.

Im Zwei-Nuklid-Plot 4.2 ist das Verhiltnis von ??8Ra zu 233U dargestellt. Es ist zu erkennen,
dass bis zu einer spezifischen Aktivitdt von etwa 50 Bq/kg die spezifischen Aktivitdten der
Sedimentproben im Rahmen ihrer Unsicherheiten auf der Trendlinie liegen. Mit Ausnahme
der Probe VM _T24, die leicht in Richtung des 2?®Ra verschoben ist, sind alle weiteren Proben
oberhalb der Marke von 50 Bq/kg stark in Richtung des 233U verschoben. Diesen Sachverhalt
spiegeln auch die linearen Anpassungen der spezifischen Aktivitdten wieder. Fiir die Zwickau-
er Mulde ergibt sich eine Steigung der Trendlinie von 0,062 £ 0,028 und fiir die Vereinigte
Mulde 0,17+0, 036. Folglich ist fiir Aktivitdten grofer 50 Bq/kg das Verhéltnis kleiner als 0,5.
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Abbildung 4.2.: Zwei-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von 238U und ??®Ra

Um weitere Aussagen iiber die vorliegenden geochemischen Verhiltnisse zu bekommen, ist es
hilfreich, Drei-Nuklid-Plots zu betrachten.

In Abbildung 4.3 ist das Aktivititsverhiltnis von 2?Ra zu 23®U gegen das Verhiltnis von
228Ra zu 23U aufgetragen. Es ist zu erkennen, dass das Verhiltnis 22°Ra zu 238U fiir alle
Proben bis auf vier der Vereinigten Mulde kleiner als 0,5 ist. Diese Beobachtung wird in
Abbildung 4.2 ebenfalls bestétigt.
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Abbildung 4.3.: Drei-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von 2**U und 226Ra und 2?®Ra

Zudem ist das Verhiltnis 2?°Ra zu ?**U mit Ausnahme von einer Probe aus der Zwickauer
Mulde und der Probe aus der Vereinigten Mulde, dessen Verhiltnis von ?2°Ra zu 233U bereits
grofer 0,5 war, grofer als eins. Weitere Erkenntnisse kann eine Betrachtung des Verhaltnisses
210ph zu 226Ra bringen. In Abbildung 4.4 ist dieses dargestellt.
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Abbildung 4.4.: Zwei-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von 22Ra und?'°Pb
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Es zeigt sich auch hier wieder eine deutliche Verschiebung des Gleichgewichts. Ab einer spe-
zifischen Aktivitiit von 50 Bq/kg von 226Ra ist eine teils deutliche Verschiebung des Gleichge-
wichts zu ?26Ra zu erkennen. Unter der spezifischen Aktivitit von 50 Bq/kg ist eine gering-
fiigige Abweichung von zwei Proben der Vereinigten Mulde zu 2!Pb zu erkennen, die unter
Beriicksichtigung ihrer Unsicherheiten jedoch noch auf der Gleichgewichtslinie liegen. Auch
hier weisen die Trendlinien eine geringere Steigung als die Gleichgewichtslinie auf. In diesem
Verhaltnis ist erstmals die Steigung der Trendlinie durch die Messwerte der Vereinigten Mulde
mit 0,408 0, 0855 niedriger als die Steigung durch die Messpunkte der Zwickauer Mulde mit
0,576 +0,0842. Anzumerken ist dabei jedoch, dass lediglich zwei Werte der Zwickauer Mulde
die Gleichgewichtslinie unter Beriicksichtigung ihrer Unsicherheiten schneiden. Diese Erkennt-
nisse kénnen jetzt zusammen mit dem Verhiltnis 238U zu 2?°Ra in einem Drei-Nuklid-Plot
dargestellt werden.

m  Zwickauer Mulde
®  Vereinigte Mulde

=
P IS N S T AT A

a(Pb210/Ra226)

0,1 1

a(U-238/Ra-226)

Abbildung 4.5.: Drei-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von 23*U und??°Ra und 2!°Pb

In Abbildung 4.5 sind die Verhiltnisse 21°Pb zu ??Ra und 23U zu 2?°Ra dargestellt. Dieses
Verhiltnis ist zwar mit jeweils einer Ausnahme der Zwickauer und Vereinigten Mulde grofer
als 1, jedoch kann die 1 im Rahmen der Unsicherheiten dennoch erreicht werden. Auch dieser
Plot deckt sich mit den Aussagen der Abbildung 4.4, da drei Messwerte der Vereinigten Mulde
iiber dem Verhéltnis von 1 liegen, zwei davon deutlich.

4.2.4. Betrachtung der Aktivitidten einzeln bezogen auf den Probenahmeort

In den vorangestellten Abschnitten wurde erwihnt, dass, insbesondere bei der Zwickauer Mul-
de, aber auch schwicher ausgepragt bei der Vereinigten Mulde, eine Storung der radioaktiven
Gleichgewichte vorliegt. Zur genaueren Betrachtung, wie stark sich der bei den Mittelwerten
beobachtete Effekt auch bei den Einzelproben auswirkt, werden die spezifischen Aktivitdten
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von 238U, 22Ra, 226Ra und 2!°Pb gesondert fiir die 20 untersuchten Sedimente betrachtet.
Abbildung 4.6 zeigt die Ergebnisse.

Auch hier setzt sich der Trend, der schon in den Mittelwerten erkennbar ist, fort. Bei Betrach-
tung der einzelnen Sedimente liegt das Aktivititsniveau der Radionuklide 23U, 226Ra und
210P} bei fast allen Sedimenten, mit Ausnahme der Probe VM _T37, iiber dem der Vereinig-
ten Mulde. In der Zwickauer Mulde liegen die Aktivititen von 226Ra und 2!°Pb teils deutlich
unter der Aktivitit von 233U. Grundsitzlich sind die Aktivititen niedriger einzuordnen, bei
den Proben ZM_Alt, ZM_Roc, ZM_Ser, ZM_T05 und ZM_T15 sind sie jedoch noch unter
Beriicksichtigung der Unsicherheit mit der spezifischen Aktivitit von 233U vereinbar. Eine
Besonderheit ist die Probe ZM_Lun. Zwar korrelieren die spezifischen Aktivititen von 238U
und 2?Ra miteinander, jedoch ist dies die einzige Probe, die eine tendenziell hhere Aktivitit
von 226Ra aufweist. In der Vereinigten Mulde sind die Nuklide im Rahmen ihrer Unsicherhei-
ten mit der jeweiligen Aktivitit des 23*U vereinbar, jedoch auch hier wieder die Ausnahme
der Probe VM_T37. Unter Beriicksichtigung der Unsicherheit sind die Aktivititen von 2?°Ra
und 2'9Pb zwar miteinander vereinbar, jedoch ist auffillig, dass die spezifische Aktivitit von
226Ra grundsitzlich héher anzusehen ist, als die von 219Pb. In der Vereinigten Mulde ist dies
flir VM_T40, VM_T51, VM_T54 und VM_Zsc nicht zutreffend, fiir die anderen Proben der
Vereinigten Mulde hingegen schon.
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Abbildung 4.6.: Aktivititen von 233U, 228Ra, ?26Ra und ?'°Pb an den Probenahmeorten

4.2.5. Verteilung von U-238 und Ra-228 im Flussverlauf

In den vorangestellten Abschnitten stellte sich bereits ein immer noch vorliegender uranberg-
baulicher Einfluss, insbesondere in der Zwickauer Mulde, heraus. Um einen Uberblick {iber
die Gebiete zu erhalten, in denen dieser Einfluss noch erkennbar ist, ist in Abbildung 4.7 das
Aktivitiatsverhiltnis von 22°Ra zu 238U iiber den Flussverlauf von Zwickauer und Vereinigter
Mulde aufgetragen.
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Abbildung 4.7.: Verhiltnis der Aktivitit von 2?®Ra zu 2®U im Flussverlauf

Wie bereits in Abschnitt 2.1 erwdhnt, kann das Aktivitdtsverhéltnis Aufschluss iiber eine uran-
bergbauliche Beeinflussung liefern. Werte unter 0,5 stellen ein Indiz fiir einen bergbaulichen
Einfluss dar. Alle Sedimentproben der Zwickauer Mulde liegen auch unter Beriicksichtigung
ihrer Unsicherheiten deutlich unter 0,5. Gleiches gilt fiir vier Proben der Vereinigten Mulde.
Die Probe VM _T40 bei Flusskilometer 215 liegt auf dem Niveau von 0,5. Die nachfolgenden
Aktivitdten der Proben VM_Zsc und VM_T51 liegen mit ihren Aktivitdtsverhaltnissen tiber
0,5, die Probe VM _T51 sogar eingeschlossen ihrer Unsicherheiten.

4.2.6. K-40 und Cs-137

40K und '37Cs kénnen keiner natiirlichen Zerfallsreihe zugeordnet werden. Aus diesem Grund
wird eine separate Betrachtung der spezifischen Aktivitdten durchgefiihrt.

Abbildung 4.8 zeigt die spezifischen Aktivitdten der Sedimentproben aus Zwickauer und Ver-
einigter Mulde. Anders als bei den zuvor betrachteten spezifischen Aktivititen ist bei 37Cs
kein signifikanter Unterschied zwischen Zwickauer und Vereinigter Mulde erkennbar, jedoch
ist fiir Proben der Vereinigten Mulde eine leicht geringere Aktivitdt im Vergleich zu erkennen.
Die Probe VM_T30 weist mit 0,39 Bq/kg die geringste Aktivitéit aller betrachteten Proben
auf, jedoch ist die Probe VM_T37 mit 4 Bq/kg die zweithchste gemessene Aktivitit hinter
ZM_TO08 mit 5,41 Bq/kg.

Die Betrachtung der spezifischen Aktivititen von 4°K, Abbildung A.6, zeigt keine nennenswer-
ten Auffilligkeiten. Aus diesem Grund ist eine graphische Darstellung im Anhang zu finden.
In Abbildung 4.9 sind die prozentualen Anderungen von !37Cs und *°K in Bezug auf die Werte
von 2008 dargestellt. Es ist zu erkennen, dass iiberwiegend eine Abnahme sowohl bei 4K als
auch bei 37Cs stattgefunden hat. Zudem sind die Anderungen bei *°K, prozentual gesehen,
deutlich geringer, als beim 37Cs. Ein Zusammenhang zwischen den Sedimenten der Zwickauer
und Vereinigten Mulde ist nicht zu erkennen. Die deutlichste Anderung fiir '37Cs und auch
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40K ist bei ZM_Lun eingetreten. Die Zunahme von '37Cs liegt bei 209% und die Abnahme
von YK bei 38%. Weitere Zunahmen von '37Cs ist bei ZM_Obe, VM_T37 und VM_T51 zu
verzeichnen, die zwischen 1,7 fiir ZM_Obe und 47% bzw. 74% fiir VM_T37 und VM_T51
liegen. Zunahmen von %°K treten in ZM_Ste, ZM_T08 und VM_T51 auf, die zwischen 2 bis

8,5 Prozent.
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Abbildung 4.8.: Verteilung der Aktivitit von 37Cs an den Probenahmestellen
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Abbildung 4.9.: Prozentuale Anderung zu den Messergebnissen des Mulde-I-Projektes von 4K
und 37Cs an den Probenahmestellen

4.2.7. TransAqua Boden- und Litterproben

Diese Arbeit liefert aufgrund der gammaspektrometrischen Untersuchung der Boden- und
Litterproben einen Beitrag zum BMBF-Verbundprojekt TransAqua, welches sich mit dem
JTransfer von Radionukliden in aquatischen Okosystemen“ beschiiftigt. Ziel ist es, aus den
Ergebnissen ein tiefergehendes Versténdnis iiber die Ausbreitung von kiinstlichen Radionuk-
liden in Wassersystemen bei einer moglichen Freisetzung zu erhalten. Die Proben stammen
allesamt aus dem Fuhrberger Feld. Weitere Informationen zur Herkunft der Proben und {iber
das BMBF-Verbundprojekt TransAqua konnen der Arbeit von Sebastian Fakbender [Faf16]
entnommen werden. Eine Aufstellung der Proben mit Datum der Probenahme ist dem An-
hang B.5 zu entnehmen.

Bei der Autbereitung der Waldboden- und Litterproben wurde dhnlich wie beim Sediment
vorgegangen. Da sich jedoch erheblich mehr organisches Material und kleine Steine im Pro-
benmaterial befanden, wurde zweischrittig gesiebt, um das Bodenskelett zu entfernen. Folgend
wurde, wie in 4.1.1 beschrieben, die Probe getrocknet und verpackt.

Die Litterproben SW1 Wald und T3 Wald wurden ebenfalls bei 105°C getrocknet. Zur Her-
stellung einer mdoglichst homogenen Probe wurde der Litter mittels eines Kiichenhickslers
zerkleinert und anschliefsend durch ein 2mm Sieb gesiebt. Der Riickstand wurde aufgefangen
und ein weiteres Mal gehéckselt und wiederum gesiebt. Insgesamt drei Durchgénge je Probe
wurden durchgefiihrt. Der jetzt noch verbliebene Riickstand wurde verworfen, da er im We-
sentlichen aus groben Holzstiicken und kleinen Steinen bestand. Im weiteren Verlauf folgt ein
analoges Vorgehen zur Probenaufbereitung wie bereits in 4.1.1 beschrieben wurde.

40



4.2. Daten- und Messwertanalyse Mulde-I11

Ergebnisse der TransAqua Boden- und Litterproben
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Abbildung 4.10.: Spezifischen Aktivitdten von ausgewidhlten Radionukliden aus der Uran-
Radium- und Thoriumreihe

Die Abbildung 4.10 zeigt die spezifischen Aktivitdten aus der Uran-Radium- und Thoriumrei-
he. Die Analyse der Boden- und Litterproben zeigt, dass eine Vielzahl an Radionukliden der
Uran-Radium- und Thoriumreihe enthalten sind. Die spezifische Aktivitit von 234Th liegt in
der Bodenprobe B4 unter der Nachweisgrenze. Auf die Darstellung von ?'°Pb wurde verzich-
tet. Filir die geringe Dichte der Litterproben liegen keine Jéckel-Westmeier-Koeffizienten vor,
sodass, insbesondere fiir Radionuklide mit niederenergetischer Gammastrahlung, keine aussa-
gekraftige Aktivitdtsbestimmung moglich ist. Die Glieder der Uran-Radium- und Thorium-
Reihe liegen innerhalb ihrer Unsicherheiten in gleichen Verhiltnissen und damit nahezu in
einem sdkularen Gleichgewicht vor.

Abbildung 4.11 zeigt die Verteilung von 37Cs und*°K in den untersuchten Proben. Es fillt
auf, dass in den Bodenproben im Vergleich zu den zugehorigen Litterproben eine deutlich
geringere spezifische Aktivitit von '37Cs zu erkennen ist. Auffillig ist auch die niedrige spezi-
fische Aktivitdt von 4°K in der Probe Boden SW1 Wald von lediglich 14 Bq/kg im Vergleich
zur Litterprobe. Auch die Bodenprobe T3 Wald weist eine Aktivitdt von mehr als dem Zwei-
fachen der Aktivitdt der zugehdrigen Litterprobe auf. Die im Vergleich zu den zugehdrigen
Bodenproben extrem hohen spezifischen Aktivititen des '37Cs im Litter kénnen zum jetzigen
Zeitpunkt nicht abschliefend erklart werden. Ein Zusammenhang der im Vergleich zu den
Waldbodenproben etwas hoheren 4°K-Aktivititen in den Ackerbdden kann méglicherweise
auf die in der Landwirtschaft verbreitete Kaliumdiingung zuriickgefiihrt werden.
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Abbildung 4.11.: Spezifische Aktivititen von 137Cs und 4°K

4.2.8. Ringversuch zur Bestimmung von Gammastrahlen im Wasser

Die Leitstelle fiir Radioaktivitédtsiiberwachung von Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Klar-
schlamm und weiteren Abféllen des Bundesamtes fiir Strahlenschutz fithrte Anfang Oktober
2016 einen Ringversuch zum Nachweis von gammastrahlenden Nukliden in Wasser durch.
Aufgabe war es, jeweils zwei getrennte Messungen von einem Modellwasser, welches aus ei-
ner Standardlésung der PTB mit Aktivitdten verschiedenster Radionuklide zwischen 1Bq/1
bis 100 Bq/1 versetzt wurde und einer Realwasserprobe durchzufithren, die Radionuklide in
einem Aktivitétsbereich von 0,2Bq/1 bis 100 Bq/l enthilt. Als Referenzdatum wurde der 01.
Oktober 2016 angegeben. Das IRS hat an diesem Ringversuch teilgenommen und insgesamt
sechs Gammamessungen (je drei pro Probe) durchgefiihrt. Die fiir eine Vielzahl der betrachte-
ten Radionuklide notwendigen Summationskorrekturfaktoren wurden [DS90| entnommen und
mittels [SS00] auf mogliche Storlinien, sowohl zwischen den betrachteten Radionukliden, als
auch aus dem Untergrund, gepriift und bei Vorliegen in die Berechnung aufgenommen. Die 22
moglichen Nuklide und deren berechnete Aktivitdten sind in Tabelle 4.4 nachfolgend gelistet.
Die Real- und Modellwasserprobe wurden in 560 ml Marinellibecher geschiittet und mit Par-
afilm auslaufsicher verschlossen. Im Anschluss konnte sofort mit den Messungen begonnen
werden. Die ausfiihrlichen Ergebnisse sind dem Anhang ab Tabelle B.7 zu entnehmen, ebenso
das dem BfS iibersandte Formular. Eine Riickmeldung des BfS iiber die Stimmigkeit der be-
rechneten spezifischen Aktivitdten ist im Rahmen dieser Arbeit jedoch nicht mehr zu erwarten.
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Tabelle 4.4.: Ubersicht iiber die {ibermittelten Ergebnisse des Modellwassers und Realwassers
an das BfS

Probe 1/2016

Probe 2/2016

Nuklid | Messung 1 Messung 2 Messung 1 Messung 2
[Ba/1] [Ba/1] [Ba/1] [Ba/1]
Na-22 < 0,0026 < 0,0073 < 0,0024 < 0,0018
K-40 < 1,03 < 2,58
Cr-51 < 0,0067 < 0,0208 < 0,0069 < 0,0052
Mn-54 10,87+ 0,56 10,86 +0,57 <0,3 <0,3
Fe-59 < 0,0032 <0,1 < 0,0033 < 0,0025
Co-57 < 0,087 < 0,27 1,24 +£0,08 1,26 +£0,08
Co-58 < 0,0015 < 0,0046 < 0,0015 < 0,0012
Co-60 9,23+0,73 9,2+0,74 8,23+0,656 §,11+0,64
Zn-65 13,44+ 0,69 13,53+0,73 < 0,0036 < 0,0027
Sr-85 < 0,001 < 0,003 < 0,001 < 0,0077
Y-88 < 0,0028 < 0,0086 < 0,0028 < 0,0022
Ru-106 | < 0,013 < 0,04 < 0,0133 < 0,01
Cd-109 | < 0,014 < 0,044 < 0,0145 < 0,011
Sb-125 | < 0,0013 < 0,0042
[-131 < 0,0009 < 0,0028 < 0,0009 < 0,0007
Cs-134 | 27,744+1,21 27,74+1,21 2,37+0,14 2,32+0,13
Cs-137 | 16,394+0,084 16,36 +0,8 7,74+0,4 7,68+0,4
Ba-133 | < 0,0012 < 0,0038 < 0,0013 < 0,001
Ce-139 | < 0,0005 < 0,0015 < 0,0005 < 0,0004
La-140 | < 0,0064 < 0,02 < 0,0066 0,005
Eu-152 | < 0,0029 < 0,009 0,79+0,08 0,75+0,07
Hg-203 | < 0,0007 < 0,0022 < 0,0007 < 0,0006
Am-241 | 4,23 +0,44 4,39+0,48 4,344+0,45 4,2940,44
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Fiir diese Arbeit, die sich zu einem Grofteil mit geochemischen Verhéltnissen von Radionukli-
den zur Klérung eines mdoglichen uranbergbaulichen Einflusses und Verdnderungen durch das
Muldehochwasser 2013 befasst, sind die Abbildungen 4.1 und 4.2 von zentraler Bedeutung.
Es muss geklirt werden, welche Aussagen aus den Abbildungen zu ziehen sind. Wie bereits
zu Abbildung 4.1 erwihnt wurde, ist das Gleichgewicht zwischen 233U und ??°Ra in Richtung
des 238U fiir beide Flussabschnitte verschoben. Die Steigung der Trendlinie zu den Werten der
Zwickauer Mulde ist im Vergleich zu der Trendliniensteigung der Vereinigten Mulde geringer.
Somit ist eine stdrkere Verschiebung des Gleichgewichts in der Zwickauer Mulde und damit
gleichzeitig hohere Urangehalte in den Proben im Vergleich zur Vereinigten Mulde gezeigt.
Es stellt sich im Nachfolgenden die Frage, wie diese Verschiebung erklért werden kann. Zur
Beantwortung der Frage muss allem voran gestellt die Herkunft der betrachteten Nuklide ge-
klart werden. Aufgrund der Sanierungsarbeiten ist ein frischer Eintrag von Tailingmaterial
aus den Uranerzbergbaugebieten auszuschliefen. Eine weitere, jedoch wegen der erfolgenden
Wasseraufbereitung mittlerweile nur noch an einigen Standorten relevante, Kontaminations-
quelle, wire das Grubenwasser. Ein partikuldrer Transport oder sich in Losung befindliches
238U und ??°Ra im Grubenwasser wire denkbar, wobei das 23%U in sauerstoffarmen Berei-
chen des Flusses ausfillen und oder an das Sediment gebunden werden kénnte, hingegen das
226Ra, weiter in Losung bleibt und weggetragen wird. In Anbetracht der Tatsache, dass, wie
im Folgenden noch néher erlautert wird, eine grundsétzliche Abnahme der Aktivitdten seit
Beginn der Sanierungsmafnahmen und im Vergleich zu 2008 erkennbar ist, ist ein kontinuier-
licher Eintrag von Radionukliden durch das Grubenwasser recht unwahrscheinlich bzw. nur
in Konzentrationen vorhanden, die sich nicht auf die Radionuklidkonzentrationen in erhShen-
der Wirkung auf das Sediment auswirken. Eine weitere Moglichkeit wére die Verlagerung von
bereits vorhandenem 233U, welches gelost wird und im weiteren Verlauf des Flusses ausfillt
und zu hdheren spezifischen Aktivitdten im Vergleich zu 2008 fiihrt. Es wird deutlich, dass
dieses Verhiltnis lediglich ein Indiz fiir einen méglichen uranerzbergbaulichen Einfluss sein
kann, jedoch kein Nachweis.

Zusammen mit den Erkenntnissen aus der Verschiebung des Gleichgewichts von 238U zu 22°Ra
kann mithilfe der Betrachtung des Gleichgewichts 238U zu 22%Ra eine eindeutige Aussage iiber
einen vorliegenden Einfluss des Uranerzbergbaus getitigt werden. ??®Ra wird als Tochter des
232Th verwendet, um die spezifische Aktivitit des 232Th zu bestimmen. Aus diesem Grund
wird im weiteren Verlauf auch vom 2**U zu 232Th-Verhiltnis gesprochen. Das Verhiltnis 233U
zu ?*2Th zeigt zusammen mit dem Verhiltnis 233U und ?26Ra die Einfliisse von Rohstoffen
aus dem Uranbergbau auf. Mit den Beobachtungen aus 4.2 kann somit von einem Finfluss
des Uranerzbergbaus im Muldesystem gesprochen werden, wobei der Einfluss in der Zwickau-
er Mulde gréfser als in der Vereinigten Mulde ist. In Abbildung 4.2 liegt das Verhéltnis der
Probe VM_T37, abgegrenzt von den anderen Proben der Vereinigten Mulde, in Richtung des
238U verschoben. Ohne die Beriicksichtigung dieser Sedimentprobe bei der Berechnung der
Trendlinie wire die Steigung der linearen Anpassung noch deutlich ndher an dem empirisch
gefundenen und geltenden 1:2-Verhéltnis und wiirde eine deutlich geringere uranerzbergbauli-
che Belastung der Vereinigten Mulde zeigen. Auf weitere Besonderheiten der Probe VM _T54,
die eine Erkldrung fiir die klare Abgrenzung dieser Probe von den anderen betrachteten Se-
dimenten liefern, wird spéter noch einmal eingegangen. Diese Aussage wird auch durch die
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Abbildung A.5 im Anhang bestétigt, die die Konsistenz in der Uran-Actinium-Reihe wider-
spiegelt und entsprechend eine dhnliche Verschiebung in Richtung des 23°U aufzeigt.

Der Drei-Nuklid-Plot 4.3 verdeutlicht noch einmal die aus den Verhiltnissen 2*2Th zu 238U
und ?26Ra zu 2**U gewonnenen Erkenntnisse durch Einzeichnen der Niveaulinie bei dem 232Th
zu 238U Verhiltnis von 0,5. Zu erkennen ist, dass vier Proben mit Verhiltnissen von 232Th
zu 238U iiber 0,5 liegen. Dieser Sachverhalt zeigt, dass fiir diese Proben im Rahmen ihrer
Unsicherheit eine uranbergbauliche Beeinflussung vorliegen kann, jedoch nicht zwangslaufig
muss. Unter Berticksichtigung der Unsicherheit ist ein uranbergbaulicher Einfluss der Probe
VM_T37 hinsichtlich der bisher betrachteten geochemischen Verhiltnisse auszuschlieffen.
Bei Betrachtung des Verhiltnisses 2!°Pb zu ?2°Ra wurde in Abbildung 4.5 erkannt, dass drei
Messwerte der Vereinigten Mulde {iber dem Verhéaltnis von 1 liegen, zwei davon deutlich und
auch wieder die Probe VM_T54 unter Beriicksichtigung der Unsicherheiten ein Verhéltnis
210Ph zu 2?6Ra von echt groker 1 aufweist.

Allgemein kann so unter Beriicksichtigung der Verhiltnisse aus Kapitel 2.1 ein uranbergbau-
licher Einfluss nicht bestritten werden. Es ist jedoch von einer geringeren Beeinflussung der
Vereinigten Mulde im Vergleich zur Zwickauer Mulde auszugehen.

Diese Aussage bestitigt auch Abbildung 4.7. Erst ab Flusskilometer 215 kann von einem
natiirlichen Verhéltnis gesprochen werden, wobei die Unsicherheiten der Proben VM_T40,
VM_Zsc und VM_T51 jedoch Verhiltnisse kleiner 0,5 abdecken. Lediglich bei der Probe
VM_T54 bei Flusskilometer 252,83 kann ein bergbaulicher Einfluss unter Einbeziehung der
Unsicherheiten ausgeschlossen werden. Insgesamt deutet sich mit zunehmender Flusslange ei-
ne Zunahme des Verhiltnisses an, also ein Riickgang der bergbaulichen Beeinflussung. Diese
Erkenntnisse decken sich auch mit den Beobachtungen aus [Liil09].
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Die Messwerte des Mulde-11-Projekts sollen mit denen von vorangegangenen Projekten ver-
glichen werden. Dafiir werden die Messwerte des Projektes ,Schwermetallsituation im Mul-
desystem® [Beu+99| aus dem Jahr 1993, die Messwerte aus dem Ad-hoc-Projekts ,Schad-
stoffuntersuchungen nach dem Hochwasser vom August 2002“, Arbeitspaket 3.9 ,Verlagerung
natiirlicher Radionuklide* [Gel04; Mic+05] sowie die Ergebnisse Liillaus aus dem Mulde-I-
Projekte [Liil09] herangezogen.
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Abbildung 5.1.: Arithmetische Mittelwerte der spezifischen Aktivitdten der Sedimente von
2381,226Ra und 2'9Pb von 1993, 2003, 2008 und den Proben von 2013 aus
dem Mulde-1I-Projekt aus der Zwickauer und Vereinigten Mulde

Ein Vorteil bei dem Vergleich der zahlreichen Messwerte ist darin begriindet, dass sich die
Projekte an den gleichen Probenahmestellen orientieren. Abbildung 5.1 zeigt die zeitliche Ent-
wicklung des arithmetischen Mittelwertes der spezifischen Aktivititen von 23U, 22Ra und
210Ph der Zwickauer und Vereinigten Mulde von 1993, 2003, 2008 und 2013. Die zugrunde
gelegten Messwerte kénnen Tabelle B.4 im Anhang entnommen werden.

Bei allen betrachteten Radionukliden der Zwickauer Mulde ist ein starker Trend zu sinken-
den Radionuklidkonzentrationen zu erkennen. Von 1993 bis 2013 ist fiir 238U eine Abnahme
um 87%, fiir ?*Ra um 61% und fiir 2'°Pb um 70% zu verzeichnen. Grund hierfiir diirfte
die Einstellung des Uranerzbergbaus und die darauffolgende Sanierung der Forderstitten ge-
wesen sein. Von 1993 bis 2003 sind die spezifischen Aktivititen von 2**U um 55%, die von
226Ra um 22% und von 2°Pb um 26% gefallen. Von 2003 bis 2008 erfolgte ein Absinken
von 238U um 62%, von 2?Ra um 43% und von 2'Pb um 46%. Zwischen 2008 und 2013
sanken die Radionuklidgehalte von ?*3U, 2?6Ra und 2'°Pb nochmals um 26%, 13% und 31%
Die Absenkung der Radionuklidgehalte ist auf die Sanierungsarbeiten zuriickzufiithren und
auf die Tatsache, dass die Proben aus einem Flieligewésser stammen, somit eine stindige
Mobilisierung von Sediment und untergeordnet eine Sedimentation kontaminierten Materials
zu erwarten ist. Inshesondere ist der Einfluss der Wasseraufbereitungsanlagen der Gruben-
wiésser erkennbar, da es zu keinem erneuten Eintrag von Radionukliden kommt. Jedoch trat
zudem im August 2002 das so genannte Jahrhunderthochwasser auf und im Juni 2013 das
bereits in Abschnitt 1.3 erwihnte Hochwasser dhnlichen Ausmafes. Eine durch die Hochwiés-
ser eingeleitete bzw. verstirkte Verlagerung kontaminierter Sedimente hat vermutlich einen
nicht unerheblichen Einfluss gehabt. Jedoch kann der vorliegenden Datengrundlage keine Dif-
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ferenzierung zwischen einer normalen Abnahme der Aktivitdten durch in Losung gehen der
Radionuklide, sowie partikulirem Transport und Sedimentation kontaminierten Sediments
und den extremen Hochwissern getitigt werden. Den Messwerten ist jedoch ein iiberpropor-
tional hohes Absinken der Uranaktivititen im Vergleich zu Radium und Blei zu entnehmen.
Radium und Blei weisen dhnliche Aktivitdten auf, insbesondere im Intervall 1993 bis 2003.
Die mittleren spezifischen Aktivitidten der Vereinigten Mulde sind von 1993 bis 2013 um 87%
bei 228U, um 71%, bei 22Ra und um 75% bei 2'9Pb gesunken. Die Abnahme ist, verglichen
mit der Zwickauer Mulde, fiir 233U {ibereinstimmend, fiir ?26Ra und ?'°Pb #hnlich. Von 1993
bis 2003 haben die Radionuklidkonzentrationen bei 233U um 78%, bei 2?Ra um 65% und bei
210Ph um 52% abgenommen. Ein weiteres Absinken der Aktivititen folgte von 2003 bis 2008
um 14% bei 233U, um 5% bei ??°Ra und um 25% bei 219Pb. Im Zeitraum von 2008 bis 2013
sanken die Aktivitdten nochmals um 30% bei 233U, um 13% bei 2*Ra und um 31% bei 219Pb.
Die Abnahme der spezifischen Uranaktivitét ist, wie zuvor bei der Zwickauer Mulde, hoher als
die des Radiums und die des Bleis. Beim Vergleich des 226Ra mit 2'°Pb ist der Zeitraum 2003
bis 2008 zu erwihnen, in dem sich die Aktivitdten um den Faktor 5 unterscheiden und auch
2008-2013, in dem die Abnahme des Bleis annidhernd doppelt so hoch wie die des Radiums
gewesen ist. Zu erkennen ist hier eine stets héhere Abnahme von Blei als von Radium. Bei der
Vereinigten Mulde trat die grofte Abnahme der Kontamination im Zeitraum 1993 bis 2003
auf. Von 2003-2008 I&dsst sich nur eine geringfiigige Abnahme erkennen, die jedoch im Intervall
2008 bis 2013, zumindest bei Uran und Radium, erheblich zunimmt. Bei einem Vergleich der
Zwickauer Mulde mit der Vereinigten Mulde fillt auf, dass die Aktivitdtsabnahme zwischen
2003 und 2008 bei der Zwickauer Mulde hoher war und zudem die Differenz zwischen der
Aktivitdtsabnahme beider Zeitintervalle weniger gro%.

Zusammenfassend kann die Abnahme der Aktivitdt simtlicher Radionuklide im Wesentlichen
auf den Einfluss der Wasseraufbereitungsanlagen und den Abtransport aufgrund des Flief-
gewissers sowohl der partikuldr vorliegenden Sedimente, als auch der gelésten Radionuklide
zuriickgefithrt werden. Die geringere Aktivitdtsabnahme des Bleis im Vergleich zu Radium
ldsst auf einen partikuldren Eintrag des Bleis im Sediment schliefsen. Zu beriicksichtigen ist
zudem noch, dass vier der acht untersuchten Sedimentproben der Vereinigten Mulde bereits
mit dem natiirlichen Untergrund der Freiberger Mulde vereinbar sind. Bei entsprechend wenig
vorhandener Aktivitdt ist eine Abnahme im Verlauf der Zeit merklich geringer im Vergleich
zu Flussabschnitten, in denen deutlich erhdhte Aktivitdten iiber dem natiirlichen Niveau zu
finden sind.

Es ist schwierig aus Mittelwerten, die zudem noch eine hohe Standardabweichung aufweisen,
Riickschliisse auf mégliche Einfliisse des Muldehochwassers von 2013 zu schliefen. Aus diesem
Grund wird die Verteilung der spezifischen Aktivititen von 233U im Flussverlauf dargestellt
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5.0.1. Verteilung von U-238 im Flussverlauf im Vergleich

Abbildung 5.2 zeigt den Verlauf der spezifischen Aktivitit von 238U entlang der Zwickauer
und Vereinigten Mulde. Es sind die Aktivitdten des aktuellen Projekts Mulde-II und zudem
Vergleichswerte aus den Jahren 1993, 2003 und des Mulde-I-Projektes von 2008 dargestellt.
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Abbildung 5.2.: Verteilung der spezifischen Aktivitit von 23U der Sedimente des Mulde-II-
Projektes und vorangegangener Projekte im Flussverlauf

Die gestrichelte Linie kennzeichnet den Untergrund der Freiberger Mulde und wird im Rah-
men dieser Arbeit als natiirlicher Untergrund bezeichnet. Zwar fand im Einzugsgebiet der
Freiberger Mulde Bergbau statt, jedoch kein Uranerzbergbau. Die Aktivitdt des Untergrun-
des setzt sich, wie bereits in Tabelle 4.3 dargestellt, aus spezifischen Aktivitdten von Proben
der Freiberger Mulde zusammen. Die Probe FM_Nos wurde nahe der Stadt Nossen im Mit-
tellauf der Freiberger Mulde genommen, die Probe FM_Ser nahe Sermuth, gut 1,5km vor
dem Zusammenfluss von Freiberger und Zwickauer Mulde.

Bei Betrachtung der Mittelwerte féllt der starke Abfall der Aktivitdt seit 1993 auf. Den-
noch liegen die betrachteten Aktivitdtsverldufe iiberwiegend iiber dem Referenzwert aus der
uranbergbaulich unbelasteten Freiberger Mulde. Erst ab Flusskilometer 216 ist im Verlauf
der Messwerte aus 2013 eine im Rahmen der Unsicherheit liegende Unterschreitung der Re-
ferenzlinie zu erkennen. Lediglich fiir VM_T51 kann eine Aktivitdt oberhalb der Referenz
génzlich ausgeschlossen werden. Auch hier zeigt das Uberschreiten der Aktivitdten iiber die
Referenzaktivitit den uranbergbaulichen Einfluss. Die Aktivitdtsverldufe weisen teils grofe
Schwankungen auf, die durch Korngréfsen und damit verbundene Sedimentationsbedingungen
mitbeeinflusst sein kénnen.

Ausfiihrliche Beschreibungen und Erkldrungsansitze der Daten von 1993 sind in [Bisl2]
und [Beu+99| nachzulesen.

Der Verlauf der spezifischen Aktivitdten von 2003 unterliegt starken Schwankungen. Der Uber-
gang Zwickauer zu Vereinigter Mulde ist deutlich erkennbar, bei dem sich ein Niveau von et-
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5. Diskussion und Vergleich

wa 150 Bq entlang der Vereinigten Mulde einstellt. Die Schwankungen kénnen moglicherweise
durch das Hochwasser 2002 und die dadurch hervorgerufene Verlagerungen des Sediments er-
klart werden

Verglichen mit den Ergebnissen des Mulde-I-Projektes féllt auf, dass die Schwankungen ent-
lang der Zwickauer Mulde zuriickgegangen sind. Auffélligkeiten zeigt der Verlauf bei Kilometer
73 und 110. Eine Erklarung fiir Kilometer 73 ist spekulativ. Ein Erklarungsansatz wire hier
der Korngrofeneffekt. Bei Flusskilometer 110 ist eine Verunreinigung des Sediments durch
Auenland nicht ausgeschlossen, da sich dort Abbruchstellen ausbilden [Bis12]. Eine Kontami-
nation durch den Zufluss des Oberrothenbachs, der Ableitungen der zur Uranaufbereitungs-
anlage Crossen gehdrenden TAA Helmsdorf bei Kilometer 83 zuleitete, ist nicht zu erkennen.
Ab Flusskilometer 210 erreichen die Werte mit Beriicksichtigung der Unsicherheit den natiir-
lichen Untergrund, der durch die Freiberger Mulde représentiert wird.

Im Verlauf der Werte von 2013 ist im Vergleich zu 2008 kein signifikanter Anstieg bei Kilo-
meter 73 zu erkennen. Jedoch ist der Zufluss des Oberrothenbachs mit 275 Bq/kg deutlich.
Es stellt sich die Frage, ob das Sediment des vorherigen Messpunktes durch das Hochwasser
2013 verlagert wurde und somit ein erneuter Anstieg an dem Zufluss des Oberrothenbachs
erfolgt ist, oder méglicherweise kontaminiertes Sediment aus tieferen Schichten freigelegt wur-
de, da bei der Probenahme tiefere Schichten nicht beriicksichtigt werden. Ein ausfiihrlicher
Bericht {iber die Probenahme 2013 mit Einzelheiten iiber den Probenentnahmevorgang ist
dem Anhang beigefiigt. Ebenfalls ist ein Anstieg bei Flusskilometer 110 von nahezu gleicher
Hohe zu verzeichnen. Ab Flusskilometer fallen die Aktivitéten leicht unter das Niveau von
2008 bis Flusskilometer 208, wo ein Anstieg von dem natiirlichen Untergrund auf 187 Bq/kg
deutlich auf das Aktivitdtsniveau von 2008 steigt. Bei dieser Probenahmestelle handelt es sich
um die bereits mehrfach erwdhnte Probe VM _T37. Ab Flusskilometer liegen die Aktivitdten
weiterhin auf Niveau der Freiberger Referenzaktivitét, teils sogar unter dem besagten Niveau.

5.0.2. Anderung in den Flussabschnitten und Konformitit

Nachfolgend sollen die Anderungen der spezifischen Aktivititen in den Sedimenten seit 2008
betrachtet werden. Nach Auswertung des Konformitétskriteriums sind lediglich 28,5% mit
den Werten von 2008 vertraglich. 9% weisen Verdnderungen auf, bei denen eine Zunahme der
Aktivitdten vorliegt.

Abbildung 5.3 zeigt die Anderungen der spezifischen Aktivititen im Vergleich zu 2008 von
2387, 228Ra, 2?5Ra und 2'°Pb der jeweiligen Sedimente. Zunahmen von 238U sind bei den Pro-
ben ZM_Lun, ZM_Obe, der bereits mehrfach erwahnten VM _T37 und VM _T51 zu erkennen.
Die Zunahme der Aktivitdten schwankt dabei zwischen 9,8 Bq/kg fir ZM_Lun und 82 Bq/kg
fiir ZM_Obe, sowie zwischen 8,1 Bq/kg der Probe VM_T51 und 93 Bq/kg von VM_T37 in der
Vereinigten Mulde. Die deutlichste Anderung von 238U ist in ZM_Zwi eingetreten. Hier hat
eine Abnahme von 180 Bq/kg stattgefunden. Generell liegen die Abnahmen des 2**U zwischen
40 Bq/kg und 105Bq/kg bzw. zwischen 6% und 57% in der Zwickauer Mulde und zwischen
10 Bq/kg und 65Bq/kg bzw. zwischen 15% und 70% in der Vereinigten Mulde. Eine Ausnah-
me bildet die Probe VM_T24, bei der eine Abnahme von 117 Bq/kg vorliegt. Es kann somit
allgemein von geringeren Aktivititsinderungen beziiglich des 233U in der Vereinigten Mulde
gesprochen werden. Bei 21°Pb tritt die grofite Abnahme bei VM _T24 von 67 Bq/kg ein. Eine
deutliche Erh6hung ist nur bei VM _T37 von 27 Bq/kg erkennbar. Eine weitere Zunahme zeigt
in der Vereinigten Mulde nur noch VM_T51 von 6,2 Bq/kg, bei der im Rahmen des Konfor-
mitatskriteriums von einer Zunahme gesprochen werden kann. Weitere Zunahmen sind bei
den Proben ZM_Lun und ZM_Obe zu erkennen, diese liegen jedoch unter Beriicksichtigung
der Konformitdt im Rahmen der Unsicherheiten. Eine gleiche Situation liegt bei den Zu- oder
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Abnahmen von ZM_Wol, VM_T18, VM_T30, VM_T40 und VM_T54 vor.

228Ra zeigt im Vergleich zu den bisher genannten Radionukliden die geringsten Zu- oder Ab-
nahmen. Unter Beriicksichtigung der Konformitét kann jedoch nur fiir ZM_Obe, ZM_T08 und
VM_T40 eine Anderung im Rahmen der Unsicherheit festgestellt werden. Die einzigen Zu-
nahmen der Aktivitit von 2?®Ra, die im Ubrigen nur in der Vereinigten Mulde vorliegen, sind
bei VM_T37, VM _T51 und VM _T54 zu erkennen, bei denen es sich nach dem Konformitéts-
kriterium um echte Zunahmen handelt. Alle Proben, die eine Zunahme von 23%U zeigen, sind
begleitet von einer Zunahme von 22Ra. Jedoch treten bei VM_T54, VM_T18 und ZM_T08
unabhéngig voneinander Aktivitdtserh6hungen auf, die im Rahmen der Unsicherheit mit den
Werten von 2008 vertriglich ist. Eine Zunahme von 227 Ac aufierhalb der Unsicherheiten ist bei
den Proben ZM_Lun, ZM_Ste und VM_T37 zu erkennen. Bei allen anderen Proben ist eine
tendenzielle Abnahme der Aktivitit meistenteils im Rahmen der Unsicherheit zu erkennen,
jedoch auch vereinzelt aukerhalb der Unsicherheit. Weitere Daten zum Konformitétskriterium
und Erkenntnisse moglicher Zu- oder Abnahmen der spezifischen Aktivitit der untersuchten
Nuklide finden sich in den Tabellen B.10 bis B.15 im Anhang. Fine weitere Abbildung, die
die prozentuale Abnahme der Aktivititen 233U, 228Ra, 2?Ra und 2'°Pb im Vergleich zu 2008
zeigt, ist ebenfalls dem Anhang in A.7 beigefiigt.
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Abbildung 5.3.: Anderung der massenbezogenen Aktivititen von 23U, 22Ra, 226Ra und 2'°Pb
an den Probenahmeorten im Vergleich zu 2008

Auch hier kristallisieren sich Unregelméfigkeiten der Proben VM_T37 und ZM_TO08 heraus.
Die Probe VM_T37 weist im Vergleich zu den {ibrigen Proben der Vereinigten Probe sehr
hohe Aktivitdten aller betrachteten Radionuklide und aufserdem noch eine Zunahme seit 2008
auf. Auch ZM_TO8 ist insofern besonders, da dies die Probe mit der hiéchsten spezifischen
Aktivitit von 238U und 2?®Ra ist.

Auch die spezifischen Aktivititen des '37Cs in Abbildung 4.8 spiegeln die hohen Aktivititen
der Proben VM _T37 und ZM_T08 wieder. Zuriickzufiihren sind die erhthten Aktivitdten auf
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5. Diskussion und Vergleich

Korngrofeneffekte, auf allgemein die Eigenschaften des Sediments und die 2013 herrschende
Probenahmesituation. Je kleiner der Partikel, desto gréfer ist im Verhiltnis seine Oberflache
und damit einhergehend das Adsorptionsvermogen fiir geloste Radionuklide. Einen beson-
deren Einfluss hat jedoch die Zusammensetzung des Sediments. Es ist nicht auszuschliefsen,
dass das 2013 genommene Sediment einen hoheren Tonmineralanteil aufweist und dadurch
137Cs besser adsorbiert als die Probe aus dem Mulde-I-Projekt. Eine Probenentnahme war
nur unmittelbar am Ufer aufgrund des starken Gefélles zur Flussmitte hin moglich. Eine Kon-
tamination des Sediments durch Erde ist wahrscheinlich. Im Detail ist die Probenahme im
Probenahmebericht C.1 im Anhang nachzulesen.

Auch die prozentualen Anderungen der Aktivititskonzentrationen von 37Cs und “°K weisen
einen allgemeinen Trend zur Abnahme auf. Die Proben VM_T37 und ZM_Lun, geographisch
der Zufluss des Oberrothenbachs, haben eine Sonderstellung, die nicht iiberrascht. Auch hier
ldsst Abbildung 5.3 den Schluss zu, dass eine Kontamination durch das ubiquitdre Vorhan-
densein des Césiums in der Umwelt im Flusssediment riickldufig ist, somit weniger Aktivitét
aus den Boden ausgespiilt wird, als im Sediment der Zwickauer und Vereinigten Mulde. Bei
den Probenahmestellen, an denen keine signifikante Anderung festzustellen ist, scheint das
137Cs fest im Sediment gebunden zu sein. Eine Verteilung der spezifischen Aktivitit von 40 K
ist in Abbildung A.6 dargestellt.
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6. Zusammenfassung und Ausblick

Die im Rahmen dieser Arbeit gefundenen Ergebnisse der gammaspektrometrischen Untersu-
chung von Sedimentproben aus der Zwickauer und Vereinigten Mulde zeigen, dass auf dem
iiberwiegenden Teil der beprobten Flussabschnitte weiterhin ein uranbergbaulicher Einfluss
zu erkennen ist. Es zeigt sich, dass die Zwickauer und Vereinigte Mulde jedoch unterschied-
lich stark durch den Bergbau beeinflusst sind. Die Zwickauer Mulde ist weiterhin deutlich
belastet. Jedoch konnte im Vergleich zu fritheren Untersuchungen, insbesondere zu [Beu+-99]
und [Mic+05]|, aber auch zu den Ergebnissen des Mulde-I-Projektes eine Abnahme der Mit-
telwerte aller darauf untersuchten Radionuklide festgestellt werden. Die hochste im Mulde-
I1-Projekt gemessene spezifische Aktivitit des 23U liegt bei 318 Bq/kg, der Maximalwert des
Mulde-I-Projektes bei 358,2 Bq/kg. Unter Beriicksichtigung des Konformitatskriteriums kann
hier von keiner signifikanten Anderung der spezifischen Aktivitit ausgegangen werden. Beide
Messwerte liegen jedoch deutlich unter dem Wert von 1000 Bq/kg, die zuvor im Flutfolge-
projekt gemessen wurden. Zudem liegen weiterhin deutliche Ungleichgewichte zwischen 238U,
226Ra und 2!19Pb vor. Der Riickgang der mittleren Aktivititen seit 1993 kann jedoch auf die
greifenden Sanierungsmafnahmen der ehemals uranerzférdernden Einzugsgebiete der Mulde
und auf das Flieligewéisser mit seinen transportierenden Eigenschaften zuriickgefiihrt werden.

Die Anderung der Radionuklidgehalte in der Vereinigten Mulde hat sich im Vergleich zu der
Situation zu 2008 nicht wesentlich gedndert. Der uranerzbergbauliche Einfluss ist im Allgemei-
nen zwar noch erkennbar, jedoch nahern sich die Radionuklidkonzentrationen, insbesondere ab
Flusskilometer 215, dem in dieser Arbeit gesetzten natiirlichen Verhéltnis der Freiberger Mul-
de an. Zuriickzufiihren ist dies nicht zuletzt durch Verdiinnungseffekte, die sich insbesondere
auf den Unterlauf der Vereinigten Mulde auswirken. Bei vier der acht untersuchten Proben
der Vereinigten Mulde konnte der Uranerzbergbau nicht explizit nachgewiesen werden, jedoch
bei drei dieser Proben ein bergbaulicher Einfluss auch nicht ausgeschlossen werden kann.

In drei Proben zeigen sich Zunahmen spezifischer Aktivitdten aus der Uran-Radium-Reihe,
die nicht im Rahmen der Unsicherheit liegen. Insbesondere ist dies in ZM_Obe, ZM_T08
und VM _T37 der Fall. ZM_Obe beprobt den Zulauf des Oberrothenbachs, die zwei anderen
genannten Proben weisen keine geographische Besonderheit auf. Eine mdégliche Erklarung der
Zunahme der spezifischen Aktivitéten ist eine Verlagerung der Sedimente infolge des Hochwas-
sers 2013, die aufgrund der vorliegenden Daten nicht ausgeschlossen werden kann, sowie eine
mogliche Kontamination durch sich am Ufer befindliche Erde, sowie durch die probenspezifi-
schen Eigenschaften der Sedimente, wie Korngréfeneffekt und chemischer Zusammensetzung.
Im Vergleich zu den untersuchten Bodenproben von [Heil4] und [Mat14| liegen die spezifi-
schen Aktivitdten unter denen des Griin- und Ackerlands. Im Verlauf der Zeit erfolgte kein
oder nur ein nicht nachweisbarer Fintrag von Radionukliden in das Sediment. Vielmehr er-
folgte liberwiegend ein Abtransport, sodass in Zukunft eine voranschreitende Anniherung an
das Aktivitdtsniveau der Freiberger Mulde geschehen wird. Auch geschieht der Abtransport
der Radionuklide im Fluss schneller im Vergleich zu den untersuchten Béden, wie die Untersu-
chungen zeigen. Es ist nach jetzigem Stand davon auszugehen, dass die extremen Hochwésser
im Vergleich zu den jéhrlich auftretenden Hochwéssern normalen Ausmafes auf den unter-
suchten Griinland- und Ackerboden keine signifikanten Aktivitdtsidnderungen herbeigefiihrt
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und dabei die Aktivitdtskonzentrationen durch Auftragen des Sediments sowohl auf Béden,
als auch durch Abtragung von Boden in die Mulde nicht veréndert haben.
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A. Erlauterungen und Erganzungen

A.1. Kapitel 2

A.1.1. Kosmogene Radionuklide

Unaufhorlich trifft hochenergetische, ionisierende Strahlung, die so genannte Hoéhenstrahlung
oder kosmische Strahlung, auf die Erdatmosphére. Die hauptséchlich in der kosmischen Strah-
lung enthaltenen Protonen und Heliumkerne weisen dabei Energien von 109 bis 102° Elektron-
volt auf, die aufgrund der hohen Energien beim Eintreten in die Erdatmosphére in Wechsel-
wirkung mit Luftatomen treten und so ein Strahlungsfeld aus Protonen, Neutronen, Mesonen,
Gammagquanten und anderen hochenergetischen Teilchen in Form eines Teilchenschauers er-
zeugen und die Erdatmosphédre durchsetzen |Kril2|. Radioaktive Isotope und auch stabile
Isotope reichern sich im Sediment in linearer Abhéngigkeit von der Dauer der Exposition zur
Strahlung an. Dabei seien Béden und auch Léssablagerungen mit langsamer Sedimentation
genannt [16]. Ein Beispiel fiir ein durch Spallationsneutronen in der Atmosphére erzeugtes
kosmogenes Radionuklid ist das Kohlenstoffisotop *C. Es ensteht durch eine N-P-Reaktion.

A.1.2. Radioaktive Gleichgewichte

Der iiberwiegende Teil der in dieser Arbeit betrachteten Radionuklide ist Teil der bereits
erwidhnten drei natiirlichen Zerfallsreihen. Somit sind die Tochterprodukte der betrachteten
Zerfélle im Allgemeinen nicht stabil, sondern zerfallen iiber weitere radioaktive Umwandlun-
gen. Das im Abschnitt 2.2.1 eingefiihrte Zeitgesetz der Radioaktivitét ist zur hinreichenden
Beschreibung in der kennengelernten einfachen Form nicht mehr anwendbar. Fiir eine Be-
schreibung miissen Bildung und Zerfall jedes einzelnen Tochternuklids und auch deren Anre-
gungszustande im Nuklid selbst betrachtet werden [Kril2].

Stimmt die Aktivitdt der Radionuklide innerhalb der Zerfallskette

Nuklid1 — Nuklid2 — ... — Nuklidn (A1)

annihernd iiberein, so befinden sich die Radionuklide in einem sikularen Gleichgewichtszu-
stand! . Um diesen Ablauf von Zerfallsprozessen beschreiben zu kénnen, miissen zunichst
einige Annahmen getroffen werden.

Sei N im Folgenden die Anzahl der vorliegenden Mutternuklide zur Zeit ¢ mit Index N;. Die
Anzahl der Atome des durch den Zerfall des Mutternuklids neu gebildete Tochternuklid sei No,
zusitzlich gelte No = 0 zum Zeitpunkt ¢ = 0. Zur Analyse sei aufserdem vorausgesetzt, dass
das Mutternuklid ausschliefslich in reiner Form vorliegt und nur iiber einen Zerfallskanal in
das Tochternuklid zerfillt, was fiir nachfolgende Generationen ebenfalls gelten soll. Zu jedem
Zeitpunkt wird die Nettoproduktionsrate des Tochternuklids bestimmt durch die Abbaurate
des Mutternuklids, die lediglich durch die Zerfallsrate des Tochternuklids verringert wird. Es

!Voraussetzung des Vorliegens eines sik. Gleichgewichts ist ein langlebigeres Mutternuklid im Vergleich zur
Halbwertszeit aller T6chter
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A. Erlduterungen und Ergidnzungen

ergibt sich somit

dNy dN;

—= = ——— — XaNo = A N] — AoV, A2

ar gt 24V2 14V1 24V2 (A.2)
Der erste Term stellt den Zerfall der Mutter dar und ist gleichbedeutend mit der Produktion
des Tochternuklids. Der zweite Term stellt den Zerfall der Tochter dar. Da das Mutternuklid
in dieser Betrachtung nicht nachproduziert wird, gilt das bekannte Zerfallsgesetz, welches
eingesetzt in Gl. A.2 eine lineare Differentialgleichung erster Ordnung liefert:

dNs

W+)\2-N2(75)—>\1'N?'6_/\1t=0 (A.3)

Die Loésung der Differentialgleichung erster Ordnung ist

)\1 0

N, = N (e_)‘lt . e_’\Qt) + NOe™et, (A4)
X — M

wobei NY die Anzahl der Atome vom Tochternuklid zur Zeit ¢t = 0 darstellt.

Sind Mutter- und Tochternuklid voneinander quantitativ getrennt zum Zeitpunkt ¢ = 0, bilden
sich zwei Fraktionen. In der Fraktion, die das Tochternuklid enthélt, wird das Tochternuklid
nicht lidnger durch den Zerfall der Mutter erzeugt und fiir die das Mutternuklid enthaltende
Fraktion ldsst sich das Anwachsen der Tochteraktivitdt im Zeitverlauf beobachten. Damit er-
gibt sich die vereinfachte Gleichung

_ )\1 0 —A1t — Aot
Ny = N Ny (e e ) (A.5)

Weitere Umstellungen liefern letztlich

Ny = )\Q)LlAl N [1 — 67()\27)‘1)1 . (AG)
Damit Aussagen iiber die zeitliche Entwicklung von Aktivitdtsverhéltnissen getroffen werden
konnen, wird Gleichung A.6, die eine Aussage iiber die Teilchenanzahl N trifft, in eine Glei-
chung fiir Aussagen iiber die Aktivitdt umgeformt. Um die Aktivitdt berechnen zu kénnen,
muss lediglich mit der Zerfallskonstanten A multipliziert werden. Nach dquivalenter Multipli-
kation von A2 und nachfolgender Division durch A;(¢) ergibt sich letztlich

As(t) A2 (AM1—A2)t
= 1—e\ M2 A7
Ai(t) A2 — A\ (A7)

In einer radioaktiven Umwandlungsreihe &ndert sich die Kernanzahl N; des i-ten Nuklids
durch die Abnahme aufgrund der Umwandlung (—\;NV;) und durch Nacherzeugung, die im
Folgenden durch eine Funktion g;(t) beschrieben werden soll. Somit ist die Differenz von
Nacherzeugung und Abnahme die zeitliche Anderung von N;(¢) und es gilt

dN;i(t)
dt

= qi(t) — NiNi(2). (A.8)

Die allgemeine Losung dieser Differentialgleichung lautet

v = [w+ [ t )Mt | (A.9)
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Die Gleichungen A.6 bzw. A.9 sollen nachfolgend fiir drei Spezialfille ndher betrachtet werden.
Dabei handelt es sich um das sikulare, transiente und kein Gleichgewicht. Fiir diese Arbeit
ist jedoch nur das sdkulare Gleichgewicht mafigebend. Nihere Erlduterungen zum transienten
Gleichgewicht und kein Gleichgewicht sind in A im Anhang zu finden.
Gleichgewichtszusténde sind in sofern von Relevanz, weil sie bei der Bestimmung von Ra-
dionukliden mithilfe der Gammaspektroskopie eine wichtige Rolle einnehmen [Liil09; KL.13;
Wil90; HHKS81; Sol10].

A.1.3. Sidkulares Gleichgewicht

Beim sédkularen Gleichgewicht - oder auch Dauergleichgewicht genannt - findet eine konstante
Nacherzeugung der Tochternuklide statt. Dies ist immer dann der Fall, wenn sich ein langle-
biges Mutternuklid in ein im Vergleich sehr kurzlebiges Tochternuklid umwandelt, somit

Tl/Q,l >> T1/2’2 bzw. )\1 << )\2 (A]_O)

gilt. Die Aktivitdt A; des Mutternuklids nimmt wahrend des Betrachtungszeitraums nicht,
oder nur vernachlissigbar wenig ab, so dass sie fiir die Nacherzeugung konstant ist und

q2(t) = \MiN; = Ay = const. (A.11)

betriagt. Aus Gleichung A.9 ergibt sich unter Beriicksichtigung von Gl. A.11 die Gleichung

A A
No(t) = 22 4 | Ny(0) — 22| et (A.12)
A2 A2
deren asymptotisches Verhalten (¢ — 00)
Ay
Ny (00) = — bzw. Az(c0) = Ay (A.13)

A2

einen Gleichgewichtszustand beschreibt. Eine zweite, vielleicht intuitivere Herangehensweise
ist die Betrachtung von Gleichung A.7. Da die Halbwertszeit des Mutternuklids, wie bereits
erwéahnt, sehr grof ist im Vergleich zu derjenigen der Tochter, kann A\; vernachlissigt werden.
Gleichung A.7 vereinfacht sich derart, dass das Aktivitdtsverhiltnis fortan nur noch von der
Tochter bestimmt wird und es gilt

_ In(2) |
) =l—eM=1—¢ N2 ~1 (A.14)
~0

Ein solches Gleichgewicht ist in Abbildung A.1 dargestellt.
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Abbildung A.1.: Sékulares Gleichgewicht - Relative Aktivitdten der Mutter-und Tochternuk-
lid nach der Separation von 2**U und 23*Th [Gil08]

Im sdkularen Gleichgewicht sind die Aktivitdten von Mutter-und Tochternukliden somit gleich.
Innerhalb von sechs Halbwertszeiten der Tochter hat das Tochternuklid circa den Wert der
Aktivitat der Mutter erreicht, denn das Aktivitdtsverhdltnis betragt bereits ungefahr 98, 4%.
Nach zehn Halbwertszeiten kann ein Gleichgewichtszustand angenommen werden. Das Akti-
vitdtsverhaltnis ist zu dieser Zeit auf mehr als 99,9% angestiegen[HHKS81; Liil09].

A.1.4. Transientes Gleichgewicht

Ein transientes Gleichgewicht liegt vor, wenn die Halbwertszeit des Mutternuklids grofer als
das der Tochter ist, jedoch Aj; im Beobachtungszeitraum nicht vernachléssigt werden kann.
Fir das auch als laufendes Gleichgewicht bezeichnete Gleichgewicht gilt also

@2(t) = AN1(0)e M (A.15)

und es ergibt sich aus Gleichung A.9

1
Ny = NY <e_>‘1t - e_)‘2t> + Nfe 2t 2, (A.16)
A2 — A

Fir t = 0 undt — oo existiert kein Tochternuklid. Es muss folgerichtig also eine Zeit tp74z
geben, fiir die Na(tprq,) ein Maximum annimmt. Berechnet werden kann dies durch Differen-
zieren von N(t) nach der Zeit und anschliefsendes Nullsetzen.

1 Ay
Frfaw = ——— In 22 Al
Maz = N (A-17)

2Ist N =0, so ist in Gl. A.16 das additive Glied N9e™*2* zu streichen.

66



A.1. Kapitel 2

Ist das Mutternuklid langlebiger als das Tochternuklid, gilt also A1 < Ao, aber nicht A\; << Ao,
so stellt sich im asymptotischen Grenzfall das transiente Gleichgewicht
TP

Ny(t) Nle ™Mt bzw. (A.18)

YD

As(t) Aq(t) (A.19)

ein. Grafisch dargestellt zeigt Abbildung A.2 ein transientes bzw. laufendes Gleichgewicht.

10
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Abbildung A.2.: Transientes Gleichgewicht - Relative Aktivitdten von Mutter- und Tochter-
nuklid nach der Separation von %Zr und ’Nb [Gil08]

Die Aktivitdt des Tochternuklids klingt im transienten Gleichgewicht mit der Halbwertszeit
der Mutter exponentiell ab, jedoch ist wegen Aa/(Ay — A1) > 1 die Tochteraktivitdt eben um
diesen konstanten Faktor grofer als die der Mutter. Ebenso gilt fiir die Atomanzahl der Toch-
tersubstanz im laufenden Gleichgewicht, dass diese Ty /91/(T1/21 — T1/2,2) mal grofer ist als
die Menge im dauernden Gleichgewichtszustand. Fiir Halbwertszeit-Verhédltnisse wie in A.10
geht Gleichung A.19 in A.13 iiber.

Im sdkularen Gleichgewicht verhalten sich also die Anzahlen der Atome von Mutter- und
Tochternuklid wie ihre Halbwertszeiten. Im laufenden Gleichgewicht ist das Mengenverhélt-
nis jedoch zugunsten der Tochtersubstanz verschoben, der Abfall der Tochtersubstanz somit
dem der Muttersubstanz um einen bestimmten Betrag hinterher 1duft [Liil09; Sto03; HHK81]
und [Zim52].

A.1.5. Kein Gleichgewicht

Ist das Tochternuklid langlebiger als das Mutternuklid, gilt also Ay > Ag bzw. T /51 <1722,
so stellt sich kein Gleichgewicht ein.
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A. Erlduterungen und Ergidnzungen

Zur Berechnung kann A.16 herangezogen werden. Werden Mutter- und Tochternuklid vonein-
ander getrennt, so wichst die Aktivitdt der Tochter aufgrund ihrer Nacherzeugung an, erreicht
ein Maximum und fallt letztlich mit der Halbwertszeit des Tochter wieder ab. Abb. A.3 zeigt

als Beispiel die Umwandlung von?'Bi zu 2'Po.
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Abbildung A.3.: Kein Gleichgewicht - Relative Aktivitdten von Mutter- und Tochternuklid
nach der Separation von 219Bi zu 21°Po [Gil0§]

A.2. Kapitel 3

A.2.1. Photoeffekt

Beim Photoeffekt, photoelektrischen Effekt, oder auch Photoionisation genannt, wird die ge-
samte Energie eines Photons E, = hv an ein Hiillenelektron abgegeben. Im Allgemeinen
werden Elektronen aus der K-, L-, oder M-Schale gelost, wobei die Wahrscheinlichkeit des
Auslosens aus der K-Schale 80% betrégt, die restlichen 20% sich auf die iibrigen Schalen ver-
teilen [Sto03].

Durch das Herauslosen des Elektrons wird das Atom ionisiert, das herausgelste Elektron
wird als Photoelektron bezeichnet. Aufgrund der Impulserhaltung kann der Photoeffekt je-
doch nicht mit freien Elektronen stattfinden, weil sie nicht in der Lage sind, den Photonen-
impuls komplett zu absorbieren.

Der Impulsiibertrag des Photons muss somit auf das Photoelektron und das ionisierte Re-
statom iibertragen werden. Weil die iibertragene Energie auf das ionisierte Restatom jedoch
vernachléssigbar klein ist, ergibt sich die Energie des Photoelektrons F, als Differenz zwischen
Photonenenergie £, und Bindungsenergie des Elektrons Ej, und es gilt

E,=E,— E, (A.20)

Durch die Verschiebung der Elektronen von den dufseren Schalen auf den durch den photoelek-
trischen Effekt freigewordenen Platz ist der Photoeffekt im Allgemeinen von einer Emission
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von Réntgenquanten mit einer Energie begleitet, die sich aus der Differenz der Bindungsener-
gien ergibt. Zudem liegt eine Asymmetrie der rdumlich verteilten Photoelektronen vor. Weiche
Gammaquanten rufen bevorzugt einen 90° Winkel zwischen der Flugrichtung der Photoelek-
tronen und den Gammagquanten hervor, wobei bei hoherenergetischen Quanten der Winkel
kleiner ausfallt. Hier findet die Winkelverteilung bevorzugt in Vorwértsrichtung statt.
Walther Heitler hat fiir Gammaenergien, die grofser als die Elektronenbindungsenergie der
K-Schale des betroffenen Absorberatoms ist, den Photoeffekt- Absorptionskoeffizienten abge-
leitet. Dieser lautet

fphot ~ 107B¥NZPEZ32 [em™]. (A.21)

N bezeichnet die Anzahl der Absorberatome pro Kubikzentimeter, Z die Ordnungszahl der
Absorberatome und E, die Energie des einfallenden Photons.

Gleichung A.21 macht deutlich, dass der Photoeffektabsorptionskoeffizient mit der fiinften
Potenz des Absorbers zunimmt, jedoch auch mit der Photonenenergie wiederum schnell ab-
nimmt.

Fiir Silizium (Z = 14) ist der Photoeffekt beispielsweise nur bis einer Photonenenergie von ca.
200keV von Relevanz, wihrend er bei Germanium (Z = 32) bis etwa 600 keV eine merkliche
Rolle einnimmt [Sto03; Biik71| und [Kril2].

A.2.2. Comptoneffekt

Der Comptoneffekt kann als inelastische Wechselwirkung zwischen einem Photon und einem
dukeren, schwach gebundenen Hiillenelektron eines Absorberatoms verstanden werden.
Wihrend beim Photoeffekt die gesamte Energie des Photons an ein gebundenes Elektron
iibertragen wird, wird bei der Comptonstreuung nur ein Teil der Photonenenergie und des
Impulses an das Elektron iibertragen, wobei das Photon zusétzlich eine Richtungsdnderung
erfihrt. Das Riickstofielektron, auch als Compton-Elektron bezeichnet, verlasst die Atombhiille,
wodurch das Atom einfach ionisiert wird. Im Vergleich zum Photoeffekt gewinnt dieser Streu-
prozess mit zunehmender Energie der primiren Gammastrahlung an Bedeutung. Fiir den
Energieverlust der Gammastrahlung ist die Compton-Wechselwirkung fiir Silizium im Ener-
giebereich zwischen 60keV und 15 MeV und fiir Germanium zwischen 160keV und 8,5 MeV
der dominierende Mechanismus.

Ein wesentlicher Unterschied des Compton-Streuprozesses zur elastischen Streuung besteht
in der Wellenldnge des gestreuten Gammaquants. Nach der Streuung hat es eine grofere
Wellenlénge, d. h. eine niedrigere Energie als das primére Gammaquant. Die Energie des ge-
streuten Gammaquants hingt vom Streuwinkel, d. h. dem Winkel zwischen Einfallsrichtung
des Photons und letztlich seiner Streurichtung ab. Trifft ein Photon mit der Energie E, auf ein
Hiillenelektron des Absorbermaterials und es findet ein Compton-Streuprozess statt, so geht
das gestreute Quant mit der Energie E; unter dem Streuwinkel © aus der Streuung hervor.
Sei im Folgenden die Elektronenbindungsenergie im Atom vernachlissigt, so ergibt sich fol-
gender Zusammenhang zwischen der Einfallsenergie E,, der Energie des ausfallenden Quants
E’ und dem Streuwinkel ©:

E
El = = (A.22)
1+ 25 (1 —cos©)
Dabei bezeichne mgc? die Elektronenruheenergie.
Die Energie des Compton-Elektrons ergibt sich zu
E.=FE,— E; (A.23)
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A. Erlduterungen und Ergidnzungen

Fiir die Riickstofielektronen ergibt sich ein kontinuierliches Spektrum. Sie kénnen Energien
zwischen Null und einem Maximalwert annehmen, der einem Minimum von E; entspricht.
Aus Gl. A.22 folgt, dass dieses Maximum bei © = 180° auftritt. Damit ergibt sich eine
Maximalenergie des gestreuten Elektrons zu

2
2E?

R A.24
moc? + 2F, ( )

(Ee)ma:c =
mit mo der Ruhemasse der Elektronen und der Lichtgeschwindigkeit ¢ = 3 - 108 m/s.
Im Energiespektrum der Compton-Elektronen bestimmt Gl. A.24 und damit das Energiema-
ximum (E.),,.. die so genannte Comptonkante, auf die in Kapitel 3.4 eingehender Bezug

genommen wird.

Jedes Hiillenelektron im Absorbermaterial trigt zum Compton-Effekt bei, weshalb der Compton-
Absorptionskoeffizient zur Elektronendichte im Absorbermaterial, also zum Produkt N Z pro-
portional ist. N bezeichne in diesem Zusammenhang die Atomanzahl und Z die Kernladungs-
zahl.

Oskar Benjamin Klein und Yoshio Nishina leiteten fiir die Energien £, > 1 MeV den Ausdruck

1
[iCompton ~ 1,25 - 107 NZ/ { E,- <ln [2E,/moc?®] + 2) } [em™] (A.25)

her. Aus diesem Zusammenhang geht hervor, dass der Absorptionskoeffizient fiir den Compton-
Effekt umgekehrt proportional zur Energie der einfallenden Gammagquanten ist [Sto03; Biik71]
und [Kril2].

A.2.3. Paarbildung

Liegt die Energie der einfallenden Gammagquanten iiber 1,02 MeV, so kann es zu einer dritten
Wechselwirkung zwischen Photon und Atom kommen - der Paarbildung.

Mit zunehmender Energie gewinnt der Paarbildungsmechanismus immer mehr an Bedeutung
und iiberwiegt sogar bei hohen Energien. Als Beispiele seien £, > 15MeV fiir Silizium und
E, > 8,5MeV fiir Germanium angegeben.

Gammagquanten oberhalb von 1,02 MeV werden im Coulombfeld der Absorberatomkerne voll-
stindig absorbiert, wobei ein Elektron-Positron-Paar entsteht. Aus Griinden der Impuls-,
Ladungs- und Energieerhaltung muss stehts ein dritter Stofpartner vorhanden sein. Dieser ist
meist ein Atomkern, der den Impuls iibernimmt, aber wegen seiner verhiltnisméfig grofsen
Masse keine Riickstofenergie aufnimmt.

Uberschiissige Energie E., — 1,02 MeV verteilt sich somit als kinetische Energie auf das Elek-
tron und das Positron. Es gilt

E, +E. = E, — 2moc*. (A.26)

Liegen die Energien der einfallenden Photonen im Bereich der Schwellenenergie fiir die Paar-
bildung, so ergibt sich fiir den Paarbildungs-Absorptionskoeffizienten eine Abhéngigkeit von
der Einfallsenergie der Primérquanten F, und der Ordnungszahl der Absorberatome Z zu

ftPaar ~ NZ? (Ey — 2moc?) . (A.27)

Fiir hohere Energien der Prim#rquanten ergibt sich jedoch ein anderer Zusammenhang, ndm-
lich

ftPaar ~ NZ*In E,. (A.28)
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Desweiteren kann ein entstandenes Positron bei Wechselwirkung mit einem Elektron mit eben
diesem annihilieren. Bei der Annihilation entstehen zwei Gammaquanten mit charakteristi-
schen Energien von 511 keV, der Ruheenergie des Elektrons, die das Elektron in Ruhe aufgrund
seiner Masse besitzt. Diese so genannte Vernichtungsstrahlung kann im Gammaspektrum als
Annihilationspeak betrachtet werden.

Je nachdem, ob ein Photon (Single Escape (SE), oder beide Photonen (Double Escape (DE))
den Detektor verlassen, treten Peaks im Spektrum bei E, — 511keV oder E, — 1022keV
auf [Sto03; Kril2; Biik71]| und [Heil4].

100000

T

£ 40000

=

2

o

=

(]

8 1000

=

K]

T

=2

S

= 100

@

(] N

£ \ N

3 Compton Y .-

10} \ et
Photo:electric 5 ’," Pair production
10 100 1000 10000

Gamma-ray energy (keV)

Abbildung A.4.: Absorptionskoeffizienten fiir Gammagquanten in Germanium in Abhéngigkeit
von der Energie |Gil0§]

In Abb. A.4 ist der Verlauf der Absorptionskoeflizienten fiir den Photo-, Compton- und den
Paarbildungseffekt im Germaniumkristall dargestellt.

Zusétzlich zu den drei Einzelabsorptionskoeffizienten ist der totale Asorptionskoeffizient auf-
getragen.

Er ergibt sich durch Addition der Einzelabsorptionskoeffizienten zu

Wtotal = HPhot + HCompton T HPaar- (A29)
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A.3. Kapitel 4

B Zwickauer Mulde
® Vereinigte Mulde

- - - 1:1 Linie
—— Lin. Anpassung Zwickauer Mulde 'y = 2,26469 + 0,96113 + 0,46218 + 0,11454 [X
18— Lin. Anpassung Vereinigte Mulde y =1,99618 +0,4913 [k -

a(Ac-227) [Bg/kg]

a(U-235) [Bg/kg]

Abbildung A.5.: Zwei-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von 23U und??"Ac

Es liegen wesentlich geringere Aktivitdten als in Abbildung 4.1 vor, dennoch sind die Abwei-
chungen vom Gleichgewicht dhnlich stark ausgeprigt. Auch hier zeigen die Steigungen der
linearen Anpassungen fiir die Zwickauer Mulde von 0,462+ 0,115 und der Vereinigten Mulde
von 1,491 insbesondere fiir hhere Aktivitéten eine Verschiebung des Gleichgewichts in Rich-
tung des 23°U. Ein Gleichgewichtszustand kann bis ca. 6 Bq/kg angenommen werden. Eine
Ausnahme bildet die Probe ZM_Ste mit 7,96 Bq/kg 23°U.
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Abbildung A.6.: Verteilung der Aktivitit von “°K an den Probenahmestellen
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Abbildung A.7.: Prozentuale Anderung der massenbezogenen Aktivititen von 238U, 22®Ra,

226Ra und 219Pb an den Probenahmeorten
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A. Erlduterungen und Ergidnzungen

Die Betrachtung der spezifischen Aktivititen von 4°K, Abbildung A.6, zeigt keine nennenswer-
ten Auffilligkeiten. Aus diesem Grund ist eine graphische Darstellung im Anhang zu finden.
Bei der Betrachtung der spezifischen Aktivititen von “°K, Abbildung A.6, sind keine Auffil-
ligkeiten der Aktivitéten in Bezug auf die Flussabschnitte erkennbar, jedoch bildet die Probe
VM_T54 mit 442,6 Bq/kg die untere Grenze der gemessenen massenbezogenen Aktivitéten.
Die hochste Aktivitét enthélt die Probe ZM_Ste mit 838,4 Bq/kg, dicht gefolgt von ZM_T08
und ZM_Zwi, die unter Beriicksichtigung ihrer Unsicherheiten miteinander korrelieren. Glei-
ches gilt fiir ZM_Alt, ZM_Roc, ZM_T05, ZM_T15, VM_T44, VM_T30 und VM_T40, die
sich im Rahmen ihrer Unsicherheiten bei 575 Bq/kg befinden.
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B. Messdaten

Tabelle B.1.: Angewendete Software zur Textverarbeitung, Tabellenkalkulation und Grafiker-

stellung
Anwendung Software
Textverarbeitung TexnicCenter; Miktex 2.9
Tabellenkalkulation Microsoft Office Excel 2016
Datenanalyse und Grafikerstellung OriginPro 2016 (64bit)

Erstellung u. Auswertung Gammaspektren Genie 2000

Tabelle B.2.: Dichtestandards mit zugehoriger Dichte, auf die im Rahmen dieser Arbeit zu-
riickgegriffen werden konnte

Dichtestandard Dichte [g/cm?]
D9 4M HCI 1,07
D8 TO1A Wi OM10 1,12
D6 Bentonit 1,18
D10 131 50-65cm 1,37
D4 Kreideton 1,57
D2 ZM_T05 1,7
D3 ZM-Roc 1,7
DI VM _ T51 2 1,94
D5 13/1 25-35cm 1,36
D7 13/1 35-40cm 1,18
D11 Sediment 1,23
D12 Quarzsand 1,42
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Tabelle B.4.: Mittelwerte

Nuklid Mai 93 Frithjahr 2003  Frithjahr 2008 Mulde II 2013

Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg

U-238 1111,67 499,60 190,62 141,52

Zwickauer Mulde Ra-226 277,94 216,30 123,74 107,37
Pb-210 258,08 190,30 103,19 78,01

U-238 460,00 101,90 87,25 61,29

Vereinigte Mulde Ra-226 180,38 63,80 60,50 52,62
Pb-210 161,50 77,40 58,30 40,49
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C. Messdatenanalyse

Tabelle C.1.: Test auf Normalverteilung
Uberpriifung der Messwerte des gesamten Flussverlaufs auf Normalverteilung
mittels Shapiro-Wilk-Test. W beschreibt die Priifgrofe, n ist der Stichproben-
umfang. « ist das Signifikanzniveau (es wurde a = 0,05 gewéhlt). Fiir P < «
kann die Annahme einer Normalverteilung abgelehnt werden.

Nuklid n W P normal

U-238 20 0,84994 0,00532 Normalverteilung zuriickweisen
Ra-226 20 0,92976 0,15282 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Pb-210 20 0,895 0,03326 Normalverteilung zuriickweisen
U-235 20 0,88271 0,0198  Normalverteilung zuriickweisen
Ac-227 12 0,89675 0,14401 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ra-228 20 09569 0,484 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Th-228 20 0,96495 0,64678 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Cs-137 20 0,82859 0,00238 Normalverteilung zuriickweisen
K-40 20 0,98183 0,955648 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.

Tabelle C.2.: Test auf Normalverteilung
Uberpriifung der Messwerte der Zwickauer Mulde auf Normalverteilung mittels
Shapiro-Wilk-Test. W beschreibt die Priifgrofe, n ist der Stichprobenumfang.
a ist das Signifikanzniveau (es wurde a = 0,05 gewdhlt). Fiir P < a kann die
Annahme einer Normalverteilung abgelehnt werden.

Nuklid n W P normal

U-238 12 0,80577 0,01091 Normalverteilung zuriickweisen
Ra-226 12 0,8275 0,01958 Normalverteilung zuriickweisen
Pb-210 12 0,78536 0,00642 Normalverteilung zuriickweisen
U-235 12 0,83694 0,02542 Normalverteilung zuriickweisen
Ac-227 10 0,8488 0,0562  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ra-228 12 0,94672 0,58962 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Th-228 12 0,95012 0,6388  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Cs-137 12 0,7335  0,00181 Normalverteilung zuriickweisen
K-40 12 10,9543  0,70047 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
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C. Messdatenanalyse

Tabelle C.3.: Test auf Normalverteilung
Uberpriifung der Messwerte der Vereinigten Mulde auf Normalverteilung mittels
Shapiro-Wilk-Test. W beschreibt die Priifgroke, n ist der Stichprobenumfang.
« ist das Signifikanzniveau (es wurde o = 0,05 gewihlt). Fiir P < « kann die
Annahme einer Normalverteilung abgelehnt werden.

Nuklid n W P normal

U-238 8 0,59077 1,24E-04 Normalverteilung zuriickweisen

Ra-226 8 0,69705 0,00209  Normalverteilung zuriickweisen

Pb-210 8 0,71134 0,00302  Normalverteilung zuriickweisen

U-235 8 0,61702 2,51E-04 Normalverteilung zuriickweisen

Ra-228 8 0,82973 0,05899  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Th-228 8 0,89273 0,24806 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Cs-137 8 0,75576 0,00946  Normalverteilung zuriickweisen

K-40 8 0,9198 0,42823  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.

Tabelle C.4.: Test auf logarithmische Normalverteilung
Uberpriifung der Messwerte des gesamten Flussverlaufs auf Normalverteilung
mittels Shapiro-Wilk-Test. W beschreibt die Priifgrofe, n ist der Stichproben-
umfang. « ist das Signifikanzniveau (es wurde a = 0,05 gewéhlt). Fiir P < «
kann die Annahme einer Normalverteilung abgelehnt werden.

Nuklid n W P log.-normal

U-238 20 0,97616 0,87559 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ra-226 20 0,96234 0,5915  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Pb-210 20 0,97412 0,8384 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
U-235 20 0,97552 0,86419 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ac-227 12 09258  0,33772 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ra-228 20 0,96961 0,74659 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Th-228 20 0,96678 0,68594 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Cs-137 20 0,95457 0,44182 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
K-40 20 0,97875 0,91699 Normalverteilung kann nicht zurlickgewiesen werden.
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Tabelle C.5.: Test auf logarithmische Normalverteilung
Uberpriifung der Messwerte der Zwickauer Mulde auf Normalverteilung mittels
Shapiro-Wilk-Test. W beschreibt die Priifgrofe, n ist der Stichprobenumfang.
« ist das Signifikanzniveau (es wurde a = 0,05 gewéhlt). Fiir P < « kann die
Annahme einer Normalverteilung abgelehnt werden.

Nuklid n W P log.-normal

U-238 12 0,92911 10,3708  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ra-226 12 0,92832 0,36268 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Pb-210 12 0,8968  0,14421 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
U-235 12 0,93717 0,46228 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ac-227 10 0,88904 0,16542 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Ra-228 12 0,96001 0,78399 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Th-228 12 0,95909 0,7708  Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Cs-137 12 0,87632 0,07864 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
K-40 12 0,96227 0,81568 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.

Tabelle C.6.: Test auf logarithmische Normalverteilung
Uberpriifung der Messwerte der Vereinigten Mulde auf Normalverteilung mittels
Shapiro-Wilk-Test. W beschreibt die Priifgrofe, n ist der Stichprobenumfang.
« ist das Signifikanzniveau (es wurde a = 0,05 gewéahlt). Fiir P < « kann die
Annahme einer Normalverteilung abgelehnt werden.

Nuklid n W P log.-normal

U-238 8 0,79541 0,02556 Normalverteilung zuriickweisen

Ra-226 8 0,90307 0,30784 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Pb-210 8 0,85403 0,10463 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
U-235 8 0,79702 0,0266  Normalverteilung zuriickweisen

Ra-228 8 0,91642 0,4015 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Th-228 8 0,95148 0,72615 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
Cs-137 8 0,95902 0,80069 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
K-40 8 0,90648 0,32996 Normalverteilung kann nicht zuriickgewiesen werden.
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C. Messdatenanalyse

Probenahme Sedimente
und Wasser

Sedimente und Wasser wurden wahrend zwei Probenahmefahrten im November 2013 beprobt:

Mulde 11-4 Do, 14.11. - So, 17.11.2013
Mulde 11-5 Di, 19.11. — Sa, 23.11.2013

Die Probenahmen erfolgten in enger Anlehnung an die letzten Probenahmen 2008 und
orientierten sich an den Messanleitungen des BMU (Stand 2006):

e MeRanleitungen fur die Uberwachung der Radioaktivitat in Oberflichenwasser
e Messanleitungen fiir die Uberwachung der bergbaubedingten Radioaktivitat in
Oberflachenwasser

e MeRanleitungen fur die Uberwachung der Radioaktivitat in Sediment
e Messanleitungen fiir die Uberwachung der bergbaubedingten Radioaktivitat in
Sediment

Wasser

Zur Probenahme des Flusswassers wurde eine 2 L —Kautexflasche, die an einem 2,20 m langen
Aluminiumhohlstab befestigt war, genutzt. Die Probenahme erfolgte stets im strémenden
Wasser. Soweit moglich wurde in der Mitte der Strdmung in mittlerer Tiefe beprobt. So
Gelénde, Wasserstand und / oder Strémung dies nicht zulieBen, wurde soweit im Strom wie
moglich und danach so tief wie mdglich die Wasserprobe genommen. Beim Uberfiihren in die
Probenflaschen wurde versucht méglichst wenig Luft einzubringen. Es wurden je Probenahme-
stelle zwei 1 L —Kautexflaschen gefiillt. Eine der Proben diente als Rickstellprobe fiir spatere
Analysen insbesondere im Hinblick auf lonengehalte, die zweite den sofortigen Messungen der
Feldanalytik. Alle (drei) Flaschen wurden zuvor mit Flusswasser ausgesplilt.

Sediment

Es wurde das frische (rezente) Oberflachensediment, welches mit dem strémenden Wasser in
Wechselwirkung steht, beprobt. Zur Probenahme diente ein Schopfloffel (Suppenkelle), der an
einem 1,40 m langen Holzstab (Besenstiel) befestigt war. Hierbei wurden die oberen 3 cm bis
maximal 5 cm Sediment beprobt. Es wurde stets versucht ein flr die Probenahmestelle
repréasentatives Sediment zu beproben. Daher wurde an verschiedenen Stellen im Bereich der
Probenahmestelle und (ber die gesamte begehbare Flussbreite, so weit wie Strémung und
Wassertiefe es zulieBen, Sediment genommen. Der Grof3teil des Sediments stammt in der Regel
von den Uferbereichen, da hier die meisten erreichbaren Sedimentablagerungen vorzufinden
waren. In flacheren Flussabschnitten, die eine Probenahme bis in die Flussmitte erlaubten,
waren in der Regel die Stromungsgeschwindigkeiten in der Flussmitte zu hoch fir gréRere
Sedimentablagerungen. Dieses war zumeist auch sehr grob. Flussabschnitte mit geringer
Stromungsgeschwindigkeit, die groRere Sedimentablagerungen im Bereich der Flussmitte
erwarten lassen wirden, waren durchweg sehr tief, so dass aufgrund des Wasserstandes eine
Probenahme nur in Uferndhe moglich war. Insbesondere in Bereichen hoher
Strdmungsgeschwindigkeit wurden naturliche Sedimentfallen bei der Probenahme genutzt.
Auch aufgrund der Zugénglichkeit zum Fluss waren dem Ufer vorgelagerte Halbinseln

Abbildung C.1.: Probenahmebericht Seite 1
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bevorzugte Probenahmestelle, so dass Sediment oft im Umfeld solcher Halbinseln, meist aus
Kies, genommen wurden. Generell wurden Bereiche mit Ufervegetation so weit wie moglich
gemieden, um einen Eintrag von Boden und nicht repriasentative Mengen organischer Stoffe zu
vermeiden. Einige Stellen wiesen jedoch groBe Bereiche von mit organischem Material
bedeckten Sedimenten auf, in der Regel Blétter vom letzten Herbst. An solchen Stellen wurden,
gemil des Zieles einer reprisentativen Probe, auch diese Bereiche beprobt.

Das beprobte Sediment wurde vor Ort gesiebt um groben Sand und Kies abzutrennen. Hierzu
wurde ein Sieb von 1 mm Maschenweite genutzt (Haushaltssieb / Haarsieb). Das Sieben des
nassen Sediments ist nur unter Verwendung von Wasser moglich. Um das Auswaschen der
feinen Bestandteile, welche in der Regel die hochste Bindungsfihigkeit fiir Radionuklide
haben, zu minimieren, wurde die Siebung in einem mit Flusswasser gefiillten Eimer durchge-
fiihrt. Dabei wurde das Wasser mit zunehmender Sedimenthéhe im Eimer in einen anderen
Eimer abgegossen und spéter erneut verwendet. Nach der Siebung wurde das Wasser eine Weile
stehen gelassen, damit sich die Sedimente absetzen konnten. Nach Dekantieren des Wassers
wurde der verbliebene Sedimentschlamm mit der restlichen Sedimentprobe vereinigt. Die
Absetzdauer richtete sich dabei nach der Situation vor Ort. Sie lag in der Regel bei etwa 10
min, aber mindestens 5 min bis etwa 25 min.

Bei der Probenahme 2008 wurde das Sediment im Sieb mit frischem Flusswasser {ibergossen
und dann gesiebt. Das im Eimer befindliche Wasser lief iiber und zuriick in den Fluss. Dieses
Vorgehen wird zu einer deutlich hdheren Auswaschung an feinen Bestandteilen gefiihrt haben
und stellt somit eine wichtige Anderung des Probenahmeverfahrens bei der gegenwirtigen
Probenahme dar. Dieser Unterschied sollte bei der Interpretation der Ergebnisse beriicksichtigt
werden.

Die gesamte Sedimentprobe wurde in einem groflen Eimer vereint und durch Rithren mit der
Hand homogenisiert. Um das Befiillen zu erleichtern wurde eine flieBfahige, aber moglichst
hochviskose Konsistenz angestrebt. So der Sedimentschlamm noch nicht zur angestrebten
Konsistenz gereicht hat, wurde weiteres Wasser aus der Siebung zugegeben. Die Sediment-
proben wurden mittels eines groen Trichters in 1 L —Kautexflaschen abgefiillt. Es wurde eine
Flasche fiir die radiometrischen Untersuchungen und eine Flasche als Riickstellprobe fiir
spdtere Analysen insbesondere im Hinblick auf Ionengehalte abgefiillt. In Ausnahmefallen
wurden auch drei Flaschen gefiillt; z.B. bei sehr hohem Wassergehalt oder wenn noch sehr viel
Sediment iibrig war.

Das Probenmaterial wurde nach der Probenahme kiihl gelagert. Dies konnte ohne weitere
MaBnahmen durch die jahreszeitlich bedingt kiihle Witterung sichergestellt werden.

Bei Sediment und Wasser wurde im Umfeld eines bestimmten Ortspunktes beprobt, im
Gegensatz zu den Bodenproben, bei denen Flichen im Mittelpunkt der Betrachtung standen.
Daher wird bei Sediment- und Wasserproben die Begrifflichkeit Probenahmestelle verwendet.
Zur Kennzeichnung der Probenahmestelle wurden die GauB-Kriiger-Koordinaten (Potsdam-
Datum) bestimmt; hierzu wurde das Gerét ,,GPS 12 von Garmin genutzt.

Abbildung C.2.: Probenahmebericht Seite 2
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C. Messdatenanalyse

Es wurde eine moglichst hohe Ubereinstimmung mit den Probenahmestellen von 2008
angestrebt. Diese Moglichkeit wurde teilweise durch die Gelédndesituation, wie Zugénglichkeit
zur Mulde und Identifikation der damaligen Stellen eingeschrinkt. Die 2008 aufgenommen
Koordinaten stellten aus nachfolgenden Griinden nur ein sehr grobes Hilfsmittel dar.

Die Koordinaten von 2008 zeigen erhebliche Diskrepanzen. Angegebene Probenahmestellen
fiir Wasser und Sediment liegen in deutlicher Entfernung zur Mulde und Probenahmefldchen
(Auenbdden) konnen nicht mit entsprechenden Landmarken in Einklang gebracht werden.
Diese Diskrepanzen sind im Feld wie auch auf den Top50-Karten festzustellen. Die Rechts-
werte scheinen eine recht gute Ubereinstimmung zu zeigen, wihrend die Hochwerte um rund
500 m abzuweichen scheinen. Wie es hierzu kommen kann ist vollig unklar, jedoch koénnen die
Koordinaten von 2008 nur als sehr grobes Hilfsmittel betrachtet werden.

Die Bezeichnung der Probenahmestelle leitet sich von den Bezeichnungen der analogen Proben
von 2008 ab. Der Abkiirzung der jeweiligen Mulde wurde die Testflichenbezeichnung bzw. —
nummer der ndchstgelegenen Testfliche oder die ersten drei Buchstaben einer nahegelegenen
Ortschaft angehdngt; z.B.: VM_T51 an der Vereinigten Mulde bei Testfldche 51 oder ZM_Roc
an der Zwickauer Mulde bei Rochlitz.

Die Mulde fiihrte eher Niedrigwasser. Bei der Probenahme Auenbdden haben Anwohner
berichtet, das es normalerweise vor Wintereinbruch zu einem deutlichen Wasseranstieg kommt,
der noch erwartet wird und von uns auch bei der Probenahme Sediment und Wasser noch nicht
festgestellt werden konnte.

Besonderheiten:

Auffillig waren insbesondere die Probenahmestellen ZM_TO08 und VM_T37, eingeschrankt
auch VM_T54. Es handelt sich um Flusstellen mit geringen FlieBgeschwindigkeiten und sehr
steil abfallendem Flussbett. An ZM_TO08 konnte nur knapp 0,5 m ins Wasser gegangen werden,
bei VM _T37 konnte sogar nur vom Ufer aus beprobt werden. An einer Stelle bei VM_T37
wurde ein praktisch senkrechter Abfall von iiber 2 m festgestellt. An beiden Probenahmestellen
war das Sediment auBergewohnlich fein. Dies fiihrte zu Problemen beim Sieben und der
Redoxwertbestimmung. Beim Sieben bildete das Sediment einen viskosen, wéssrigen Schlamm
mit geringer Neigung zum Absinken, der das Sieb verstopfte. Es war ein erhebliches Maf} an
Geduld und Zeitaufwand erforderlich um das Material zu sieben und somit groBere
Bestandteile, hauptsdchlich organisches Material abzutrennen. Zum Redoxwert siche unten
(Feldanalytik). Bei VM_T54 wurde von einer vorgelagerten Halbinsel beprobt. Auch hier fiel
das Flussbett steil ab, so dass nur wenig ins Wasser gegangen werde konnte. Hier wurde sowohl
sehr feines wie auch sandigeres Sediment beprobt, so dass die oben genannte Probleme weniger
ausgepragt waren.

Abbildung C.3.: Probenahmebericht Seite 3
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Feldanalytik Wasser und Sediment

Das notwendige Probenmaterial an Sediment fiir die Feldanalytik wurde von einem Teil der
Hauptprobe abgenommen oder, soweit zeitlich sinnvoll mdglich, von der homogenisierten
Gesamtprobe. Details hierzu sind in den Messprotokollen vermerkt. Das Probenmaterial wurde
zundchst durch Auspressen in Kiichenpapier weitgehend getrocknet und in einer Tiite
homogenisiert.

Wasser wurde wie oben beschrieben beprobt. Die Messungen erfolgten in einer 250 mL-
Kautexflasche, die mit Wasser aus der entsprechenden 1 L-Kautexflasche gefiillt wurde. Auch
hierbei wurde versucht den Lufteintrag zu minimieren.

Die Feldanalytik umfasst:

e Lufttemperatur
e Wassertemperatur

Sediment:

Redoxpotential

pH-Wert

Leitfahigkeit

Nitrat (teilweise, nur ZM)

Wasser:

Redoxpotential
pH-Wert
Leitfahigkeit
Nitrat
Phosphat
Carbonat
Sulfat

Vor Ort wurden Luft- und Wassertemperatur sowie beide Redoxpotentiale gemessen. Die
iibrigen Messungen wurden am Ende des Probenahmetages im Hotel gemessen. Griinde hierfiir
waren die kurze Zeit mit Tageslicht und die niedrigen Temperaturen, welche sich negativ auf
die Messungen auswirken (z.B. sollten Messstabchen bei 15 bis 25 bzw. 30 °C genutzt werden).
In begriindeten Ausnahmen wurde bei sofortiger Fahrt zum Hotel auch das Redoxpotential erst
dort gemessen; entsprechende Félle sind im Messprotokoll vermerkt. Im engeren Kontakt zur
Probenahme, aber am Institut, wurde auch der Restwassergehalt des Sediments bestimmt.
Nihere Angaben hierzu sind den Aufzeichnungen zur Probennachbereitung zu entnehmen.

Detaillierte Angaben zur Durchfiihrung der Feldanalytik konnen den Dokumenten
e Analytikplan Mulde II-1 Sed und
e Bericht Wiebke Probenahme und Feldanalytik, Sediment und Wasser
entnommen werden. Im Folgenden sind hierzu erganzende Anmerkungen aufgefiihrt.

Abbildung C.4.: Probenahmebericht Seite 4
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C. Messdatenanalyse

Luft- und Wassertemperatur

Die Bestimmung der Temperatur erfolgte mittels Haushaltsthermometer mit 1 °C-Skalierung.
Zur Bestimmung der Wassertemperatur wurde eines mittels 10 L-Eimers eine Probe aus dem
Fluss genommen und das Plastikthermometer fiir mindestens 20 min darin schwimmen
gelassen.

Redoxpotential

Die Bestimmung des Redoxpotentials erfolgte fiir Wasser und Sediment gem&8 den Messan-
leitungen von 2008. Von welchen Messanleitungen sich diese ableiten ist zurzeit nicht bekannt.
Zur Messung wurde das Multimeter ,,Multi 1971 von WTW mit der Elektrode ,,Electrode
SenTix ORP*“ von WTW genutzt. Die Elektrode wurde fiir die Probenahme neu angeschafft.
Die Elektrode wurde an jeder Testfldche fiir mindestens 10 min mit Redoxkalibrierlosung RH28
von WTW aktiviert. Weiterhin wurde zur Datenerfassung der Drucker ,,DPU-414 Thermal
Printer* von Seiko Instruments verwendet. Es wurde ein Messwert pro Minute aufgezeichnet.
Als Redoxpotential gilt der erste Messwert, der iiber eine Minute stabil ist, d.h. zweimal
hintereinander aufgezeichnet wurde. In begriindeten Ausnahmen wurde hiervon abgewichen.
Die hieraus resultierenden Abweichungen liegen jedoch mit maximal 2 mV deutlich unter der
Messunsicherheit. Da die Bestimmung des Redoxpotentials sehr storempfindlich ist, z.B. durch
Sauerstofteintrag, sind die Messungen nur als grober Richtwert zu betrachten und mit einer
hohen Messunsicherheit behaftet, die fiir Wasser auf etwa 30 mV und fiir Sediment auf etwa
50 mV geschétzt wird.

Die neue Elektrode lieferte insbesondere bei den Sedimenten deutlich stabilere Werte als die
2008 genutzte.

Die Bestimmung des Redoxpotentials erwies sich fiir die drei Proben mit sehr feinem Sediment
(ZM_TO08, VM _T37 und VM _T54) als ausgesprochen schwer. Die Messwerte wiren
gegeniiber den anderen Sedimenten sehr instabil und verdnderten sich stetig (sinken ab), auch
am Abend vorgenommene Wiederholungsmessungen (fiir alle drei Sedimentproben) zeigten
dieselbe Problematik. Das Redoxpotential scheint gestort zu sein, so dass sich die Sonde nicht
bzw. nur schwer auf das sich stetig dndernde Potential einstellen kann. So kénnte der beim
Sieben und Trocknen eingebrachte Sauerstoff mikrobiologisch abgebaut werden, sodass das
Redoxpotential stéindig abfallt.

pH-Wert und Leitfahigkeit

Die Bestimmung von pH-Wert und Leitfahigkeit erfolgte fiir Wasser und Sediment gemaf3 den
Messanleitungen von 2008. Von welchen Messanleitungen sich diese ableiten ist zurzeit nicht
bekannt. Zur Messung wurde das Multimeter ,,Multi 197i“ von WTW mit den Elektroden ,,pH-
Electrode SenTix 41-3“ von WTW und ,,TetraCon® 325 von WTW genutzt. Es wurden
dieselben Elektroden wie 2008 eingesetzt. Weiterhin wurde zur Datenerfassung der Drucker
,,DPU-414 Thermal Printer” von Seiko Instruments verwendet. Die Messungen (pH-Wert und
Leitfahigkeit) erfolgten unter Nutzung der ,,AutoRead-Funktion“. Die pH-Elektrode wurde
einmal am Tag vor den Messungen kalibriert. Bei schlechter Kalibration wurde diese mehrfach
wiederholt; dieses Vorgehen war am 21.11. erforderlich.

Abbildung C.5.: Probenahmebericht Seite 5
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Die Messunsicherheiten werden aufgrund der ungiinstigeren Bedingungen beim Feldeinsatz
iiber dem fiir Laborbedingungen angegebenen Wert liegen. Die Messunsicherheit der pH-Wert-
Bestimmung wird fiir Wasser und Sediment auf etwa 0,05 geschitzt. Die Messunsicherheit der
Leitfahigkeit wird fiir Wasser auf etwa 6 uS/cm und fiir Sediment auf etwalO puS/cm geschitzt.

Nitrat- und Phosphatgehalt

Die Bestimmung der lonengehalte Nitrat und Orthophosphat erfolgte reflektrometrisch mittels
des Systems Reflectoquant® von Merck. Es wurde das Reflektometer RQflex® 10 genutzt in
Verbindung mit den Teststreifen:

Nitrat Art. 116971 Reflectoquant® Nitrat-Test 5 —225 mg/L NO3”
Art. 116995 Reflectoquant® Nitrat-Test 3— 90 mg/L NO3
Phosphat Art. 116978 Reflectoquant® Phosphat-Test 5 — 120 mg/L PO4>

Die Durchfiihrung erfolgte gemaf3 der Merck- Applikationen:

e Nitrat in Bodenproben Stand: 2012-07-06
e Nitrat in Abwasser Stand: 2012-07-06
e Phosphat in Nahrlosunge zur Pflanzenziichtung  Stand: 2012-07-12

Der Nitratgehalt der Sedimente wurde analog dem Boden gemessen. Zur Einwaage des
Sedimentes wurde die Kiichenwaage KS22 von Beurer verwendet.

Der Nitratgehalt wurde fast ausschlieSlich mittels der Teststdbchen mit 5 — 225 mg/L NO3”
sowohl bei Wasser wie auch beim Sediment bestimmt. Die Teststébchen mit 3 — 90 mg/L NO3”
sind bei den Messungen der Auenbdden ausgegangen. Die Nachbestellung ist erst wahrend der
letzten Probenahmefahrt eingetroffen. Der Nitratgehalt der Sedimente wurde nur entlang der
Zwickauer Mulde gemessen, jedoch nicht mehr entlang der Vereinigten Mulde, da die
erforderlichen Teststreifen ausgingen. Dieser Mangel fiihrte dazu, dass der Nitratgehalt der
letzten drei Wasserproben (der letzten Probenahmefahrt) (VM _Zsc, VM_T51 und VM_T54)
nicht mehr vor Ort, sondern erst einen Tag spdter nach Riickkehr ans Institut mit den neuen
Teststreifen (3 — 90 mg/L NO3") gemessen werden konnte.

Auch die Teststreifen filir die Phosphat-Bestimmung sind mit Abschluss der Probenahmefahrt
4 ausgegangen. Fiir die Probenahmefahrt 5 (ab ZM_Roc) wurde die colorimetrische Messung
mittels Merckoquant® Phosphat-Test (Art. 110428; 10 — 500 mg/L POs*) mit der
Messeinteilung 0 — 10 — 25 — 50 — 100 — 250 — 500 mg/L PO4* von Merck durchgefiihrt. Die
Teststreifen sind bereits 2008 zum Einsatz gekommen. Es ist anzumerken, dass das Mindest-
haltbarkeitsdatum April 2009 iiberschritten wurde. Die Teststreifen wurden vor der Nutzung
qualitativ gepriift, jedoch nicht quantitativ. Alle Probenmessungen ergaben einen Wert von
<10 mg/L PO4*, dieser Wert kann als sicher angenommen werden.

Die Messungen wurden erst durchgefiihrt, nachdem die Wasserprobe bzw. die Sediment-
suspension eine Temperatur von mindestens 15 °C erreicht hatte. Dies ist fiir die notwendige
Reaktivitdt der Teststdbchen erforderlich. In der Regel wurde dies durch die Bestimmung von
pH-Wert und Leitfahigkeit mit Temperaturfiihler sichergestellt.

Abbildung C.6.: Probenahmebericht Seite 6
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C. Messdatenanalyse

Carbonat- und Sulfatgehalt

Der Carbonat- und Sulfatgehalt wurde mittels colorimetrischer Messung mit Merckoquant®
Teststreifen bestimmt. Wie beim Phosphat kamen Restbestéinde der Feldanalytik von 2008 zum
Einsatz. Die Teststreifen wurden vor der Nutzung qualitativ, jedoch nicht quantitativ gepriift,
da das Mindesthaltbarkeitsdatum fiir beide Teststreifen weit tiberschritten wurde:

Carbonat Feb. 2010

Sulfat Mai 2012

Fiir die Carbonatbestimmung wurden die Teststreifen Merckoquant® Carbonathérte-Test (Art.
110648; 0 — 24 °dH) mit der Messeinteilung 0 — 4 — 8 — 12 — 16 — 24 °dH von Merck genutzt.
Die Messungen sind als grobe Richtwerte mit erhdhter Unsicherheit anzunehmen, wobei die
relativen Verhéltnisse wahrscheinlich stimmig sind.

Fiir die Sulfatbestimmung wurden die Teststreifen Merckoquant® Sulfat-Test (Art. 110019;
<200 —> 1600) mit der Messeinteilung < 200 — > 400 — > 800 — > 1200 —> 1600 mg/L SO4*
von Merck verwendet. Alle Probenmessungen ergaben einen Wert von < 200 mg/L SO4>,
dieser Wert kann als sicher angenommen werden.

Die Messungen wurden erst durchgefiihrt, nachdem die Wasserprobe eine Temperatur von
mindestens 15 °C erreicht hatte. Dies ist fiir die notwendige Reaktivitdt der Teststdbchen
erforderlich. In der Regel wurde dies durch die Bestimmung von pH-Wert und Leitfahigkeit
mit Temperaturfiihler sichergestellt.

Abbildung C.7.: Probenahmebericht Seite 7
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C. Messdatenanalyse
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