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2 1 Einleitung

1 Einleitung

Das Erzgebirge ist ein Mittelgebirge, welches die Grenze zwischen Sachsen in
Deutschland und Bohmen in der Tschechischen Republik bildet. Aufgrund der im
Namen bereits angedeuteten reichen Erzvorkommen ist diese Region vom Bergbau
geprdgt. Die unter anderem sehr reichen Uranerzvorkommen haben die Region
zu einer der weltweit bedeutensten Uranbergbauregionen gemacht. Aufgrund der
Entwicklung der Kernwaffentechnologie kam diesem in der ehemaligen DDR zur
Zeit des Kalten Krieges eine besondere Bedeutung zu. Die Mulde, welche im we-
sentlichen durch Sachsen fliest und einen linken Nebenfluss der Elbe darstellt,
entwdssert das Zentrum des Uranbergbaus im Erzgebirge. Dadurch kam es zu einer
grofsflachigen Kontamination des Flusses und den angrenzenden Flussauen mit
Radionukliden der Uran-Zerfallsreihen. [Wis14], [Beu99], [SSK91]

Zur Abschidtzung der radiologischen Folgen wurden verschiedene Projekte unter
Beteiligung des Instituts (Institut fiir Radiookologie und Strahlenschutz, vormals
Zentrums fiir Strahlenschutz und Radiotkologie) durchgefiihrt. Das erste Projekt
fand 1993 zur Schwermetallsituation im Muldesystem statt [Beu99]. Es folgte ein
Projekt im Jahr 2003 aufgrund des Hochwassers im August 2002 [Feu04]. 2008
wurde ein weiteres Projekt durchgefiihrt, bei dem erstmals auch Auenbéden néher
betrachtet wurden [Bis12], [Riel2].

Anlass des gegenwartigen Projektes war das Hochwasser im Mai und Juni 2013. Am
28. und 29. Mai gab es eine aufiergewdhnlich kiihle und nasse Witterungsperiode in
Mitteleuropa. Dieses Niederschlagsgebiet brachte in Sachsen 30-50 Millimeter, teils
tiber 60 Millimeter Niederschlag in 12 Stunden. Am Morgen des 31. Mai schwol-
len viele Fliisse, einschliefdlich der Mulde, an und traten tiber die Ufer. Zuséatzlich
wurden von Hainichen Richtung Débeln und bis nach Zwickau und Chemnitz
heftige gewittrige Starkregenfélle beobachtet. Die maximalen Pegelstinde entlang
der Zwickauer Mulde lagen grofitenteils tiber denen von 2002. Als Beispiel betrug
der maximale Hochwasserstand 2002 in Wechselburg 597 Zentimetern und 2013 616
Zentimeter im Vergleich zum Normalwasserstand von 88 Zentimeter. [Frol14]
Abbildung 1 gibt einen Eindruck, wie hoch das Wasser wihrend der Flut stand.



Abbildung 1: Schwemmgut in den Baumen ladsst auf Testflache T26 erkennen, wie
hoch der Wasserstand war. Im Hintergrund ist die Vereinigte Mulde

zu sehen.

Ziel des laufenden Projektes ist es die Verlagerungen der durch den Uranbergbau
eingetragenen Radionuklide entlang des Muldesystems nach den Flutereignissen zu
erfassen. Hierzu werden die Radionuklidgehalte in Flusssedimenten und Auenbo-
den entlang der Mulde untersucht und mit den Ergebnissen aus vorangegangenen
Projekten verglichen.

Diese Arbeit befasst sich im Wesentlichen mit der Untersuchung der Auenbdden
entlang der Zwickauer Mulde. Sie gliedert sich in vier Kapitel. Das erste Kapitel gibt
einen Uberblick iiber das Untersuchungsgebiet und die Geschichte des Bergbaus. Im
letzten Teil dieses Kapitels erfolgt eine Beschreibung des Gesamtprojekts, in dessen
Rahmen diese Bachelorarbeit angefertigt wurde. Kapitel 2 beschreibt die natiirlich
vorkommenden Radionuklide. Auflerdem werden radioaktive Gleichgewichte und
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deren Storungen durch beispielsweise uranbergbaulichen Einfluss erldutert. Das
Messverfahren der Gamma-Spektrometrie ist in Kapitel 3 dargestellt. Hier wird
der Aufbau und die Funktionsweise eines Gamma-Detektors erklirt, sowie die
Ermittlung der spezifischen Aktivitdten der einzelnen Radionuklide. Im vierten
Kapitel wird zuerst die Probennahme und -aufbereitung beschrieben. Anschliefiend
erfolgt die Auswertung der Messergebnisse und der Vergleich mit den Werten aus
2008.

1.1 Beschreibung des Untersuchungsgebietes

Das Erzgebirge ist ein Hohenzug zwischen Sachsen in Deutschland und Bohmen in
der Tschechischen Republik. Der hochste Gipfel des Grenzkamms ist der Keilberg
mit 1244 Metern iiber NN. Dieser liegt auf tschechischer Seite. Auf deutscher
Seite ist der Fichtelberg mit 1214 Metern iiber NN die hochste Erhebung. Die
durchschnittliche Hohe des Grenzkamms betragt 700 Meter tiber NN. Dabei teilen
die Fliisse Schwarzwasser und Floha das Gebiet in West-, Mittel- und Osterzgebirge.
[Bis12], [Sol10]

Die Mulde ist das Hauptabflusssystem des Erzgebirges in Richtung Norden. Sie
besteht aus der Freiberger Mulde und der Zwickauer Mulde (ZM), welche bei
Sermuth zur Vereinigten Mulde (VM) zusammenflieSen. Die Vereinigte Mulde
miindet bei Dessau auf einer Hohe von 55 Metern iiber NN linksseitig in die Elbe.
Das Dreieck zwischen den Stadten Dessau, Dresden und Zwickau ist etwa das
Gebiet, das von den verschiedenen Fliissen des Muldesystems (Zwickauer Mulde,
Freiberger Mulde und Vereinigte Mulde) und deren Zufliissen (Floha, Zschopau,
Schwarzwasser und Chemnitz) durchquert wird. Abbildung 2 gibt eine Ubersicht
tiber das Muldesystem.
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Abbildung 2: Das Muldesystem

Die Mulde stellt den viertgrofsten Nebenfluss der Elbe dar. Thr durchschnittli-
cher mittlerer Abfluss betragt 75 m> Wasser pro Sekunde. Allerdings schwankt der
Wasserstand stark, auch jahreszeitlich, was auf das Erzgebirge als Einzugsgebiet
zuriickzufiihren ist. Insgesamt entwissert die Mulde eine Flache von etwa 7600 km?.
Die meisten ihrer Quellen und Zufliisse entspringen auf tschechischem Gebiet, so
auch die Freiberger Mulde, welche den 6stlichen Ursprung des Muldesystems bildet.
Sie hat ihren Namen daher, dass sie an Freiberg, einer der grofiten Stadte an ihrem
Lauf, vorbeifliefit. Die Freiberger Mulde hat eine Lange von 124 Kilometern und
tiberwindet etwa 720 Hohenmeter. Ihr grofiter Zufluss ist die Zschopau. Die Quell-
bache der Zwickauer Mulde sind die Rote und die Weifse Mulde, welche beide auf
einer Hohe von 770 Metern tiber NN entspringen. An der Talsperre Muldenberg ver-

einigen sie sich zur Zwickauer Mulde, die als grofite Siedlung ihre namensgebende
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Stadt Zwickau passiert. Thr grofiter Zufluss ist die Chemnitz. Die Zwickauer Mulde
ist fiir diese Arbeit von grofSer Bedeutung, da sie das Zentrum des erzgebirgischen
Uranbergbaus, welches die Ortschaften Aue, Bad Schlema und Schneeberg umfasst,
entwissert. Bei Aue nimmt sie zudem den Fluss Schwarzwasser auf, welcher die
kleineren Uranbergbaugebiete bei Johanngeorgenstadt und Pohla entwéssert. Beim
Zwickauer Ortsteil Crossen erreicht sie die gleichnamige ehemalige Uranerzaufbe-
reitungsanlage und nimmt mit dem Oberrothenbach unter anderem Ableitungen
aus der Absetzanlage Helmsdorf auf. Insgesamt hat die Zwickauer Mulde eine
Léange von 162 Kilometern und tiberwindet knapp 640 Hohenmeter. Die Vereinigte
Mulde hat eine Lange von 144 Kilometern.

Von ihrem Ursprung im Erzgebirge bis zum EinfliefSen in die Elbe tiberwindet die
Mulde einen Hohenunterschied von etwa 1000 Metern. Dadurch erreicht sie so hohe
Fliefsgeschwindigkeiten, dass sie zu einem der am schnellsten flieSlenden Gewésser
Europas gehort. Die jahrlichen Niederschlagsmengen liegen im Erzgebirgsvorland
auf 320 - 418 Metern iiber NN bei 700 - 800 Millimetern pro Jahr und auf dem
Erzgebirgskamm auf 590 - 717 Metern iiber NN bei 821 - 1026 Millimetern pro
Jahr [Lup14]. Dies ist interessant, weil die Kombination aus der erhohten Nieder-
schlagsmenge im Erzgebirge und der schnellen Fliefigeschwindigkeit ein erhohtes
Hochwasserpotential bewirkt. Bei starken Niederschldgen in den Bergen sammeln
sich an den Bergflanken sehr schnell grofie Wassermengen, die in die Fliisse gelan-
gen und ein Hochwasser verursachen konnen. Ein anderes Szenario hierfiir ist die
Schneeschmelze im Friihjahr. Dadurch kommt es im Verlauf der Fliisse zu regelma-
Bigen Uberschwemmungen der Gebiete mit geringem Gefille (Auen). Auf diesen
relativ ebenen Auenflichen verringert sich die Fliesgeschwindigkeit des Wassers.
So kommt es, dass sich entlang der Mulde Sedimente ablagern, unter anderem auch
auf landwirtschaftlich genutzten Flachen. Dieser Effekt hat eine grofSe Bedeutung
tiir die ackerbauliche Nutzung dieser Boden. [Beu99], [Bis12], [Sol10]

1.2 Bergbau im Erzgebirge

Im Erzgebirge findet seit Jahrhunderten ein intensiver Bergbau statt. Die Historie des
Bergbaus im Erzgebirge reicht bis in das Jahr 1168 zuriick. In diesem Jahr wurden
in der Nédhe der heutigen Stadt Freiberg erste Silbererzvorkommen entdeckt. Zu
Beginn des 14. Jahrhunderts wurden die geférderten Silbermengen immer geringer
und auch der Abbau gestaltete sich immer schwieriger. Aufgrund dessen nahm
die Bergbautdtigkeit nach und nach ab. Die Suche nach weiteren Erzen verlagerte
sich mehr in die Kammlagen des Erzgebirges. Hier wurden 1470 neue ergiebige
Silbererzvorkommen ausfindig gemacht, vor allem um Schneeberg, Annaberg und
St. Joachimsthal. Die Ausbeuten wurden Mitte des 16. Jahrhunderts jedoch auch
geringer und zugleich kostspieliger. Der Riickgang des Bergbaus wurde zusétzlich
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durch den Dreifligjdhrigen Krieg, der 1618 begann, beschleunigt. Die Silbererzforde-
rung wurde vor allem nach der Einfiihrung der Goldmark im Jahr 1873 weitgehend
bedeutungslos.

Neben Silber wurden im Erzgebirge Zinn, Eisen, Kobalt, Wismut, Arsen, Blei, Zink,
Kupfer, Wolfram, Molybdédn sowie Kaolin fiir die Porzellanherstellung in MeifSen
und Uran sowie Radium gewonnen. [Bis12], [Sol10]

1.2.1 Uranerzbergbau

Nach dem Zweiten Weltkrieg dominierte der Uranbergbau im Erzgebirge. Uranerz
war schon seit dem 16. Jahrhundert als , Pechblende” bekannt. 1789 entdeckte der
Chemiker Martin Heinrich Klaproth in der Pechblende ein metallisches Element,
welches er Uran nannte. Zu Beginn des 19. Jahrhunderts wurde Uranoxid zur Far-
bung von Glas und Keramikglasuren verwendet. In St. Joachimsthal und spéter auch
in Johanngeorgenstadt fand kurz darauf eine gezielte Forderung von Uranerzen
statt. Die im Erzgebirge geforderten Uranerze spielten eine wichtige Rolle bei der
Erforschung der Radioaktivitit und wurden unter anderem von Marie und Pierre
Curie genutzt. Nach der Entdeckung der Kernspaltung 1938 durch Otto Hahn, Fritz
Straffmann sowie Lise Meitner und Otto Frisch riickte Uran auch in das Interesse des
Militars. Die Entwicklung von Kernwaffen fiihrte nach Ende des zweiten Weltkriegs
zu einer Hochphase des Uranerzbergbaus im Erzgebirge. [Bis12], [Sol10]

Zur Uranerzaufbereitung wird das geforderte Erz zundchst gebrochen und ge-
mahlen und dann in Armerz als Abraum und Erzkonzentrat getrennt. AnschliefSend
erfolgt mit Hilfe einer sauren oder alkalischen Laugung ein Aufschluss des Kon-
zentrates, um das Uran herauszuldsen. Die entstehende Uranlauge wird weiter
aufbereitet, wihrend das anfallende Tailingmaterial in Absetzanlagen gesammelt
wird. Dieses enthdlt noch den Grofdteil der Aktivitdt, da im Tailingmaterial der
grofste Teil der Zerfallsprodukte des Urans enthalten ist. Aufgrund dessen kann
Radongas aus diesem Material in die Umgebung entweichen. Es besteht auch die
Gefahr, dass die Absetzanlage bei starken Niederschldgen tiberlduft oder ein Damm
bricht. Aufgrund von starken Niederschldgen brach beispielsweise 1954 der Damm
der Absetzanlage Lengenfeld, was zu einer grofien Kontamination des Lenkteiches
und des Plohnbachs fiihrte [Feu04]. Trockengefallenes Tailingmaterial birgt die
Gefahr, vom Wind weggetragen zu werden. [Bis314], [Feu(04], [Bel92]

1.2.2 Die Wismut

Die DDR war der viertgrofite Uranproduzent weltweit und der bedeutenste Uranlie-
ferant der damaligen UdSSR [Wis14]. Die ,, Wismut” war das (einzige) Uranbergbau-
Unternehmen in der damaligen DDR und bis 1990 der grofste uranproduzierende
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Betrieb der Welt. Das Ursprungsunternehmen, die ,,Sowijetische Staatliche Aktienge-
sellschaft der Buntmetallindustrie Wismut “ (SAG Wismut), wurde 1947 von der
Sowjetunion gegriindet. Die in diesem Zuge in sowjetischen Besitz gekommenen
sdchsischen Bergwerke dienten als Reparationszahlungen. Bis 1954 hatte die ,SAG
Wismut” insgesamt 10.000 Tonnen Uran gefordert. Die Produktion der , Wismut”
war auf eine Maximierung der Uranforderung ausgerichtet, weshalb insbesondere in
der als ,,Wilde Jahre der Wismut” bezeichneten Anfangszeit Strahlenschutz, Arbeits-
schutz sowie Natur- und Umweltschutz eine stark untergeordnete Rolle spielten.
Aus der ,SAG Wismut “ entstand am 1. Januar 1954 die ,Sowjetisch-Deutsche
Aktiengesellschaft Wismut” (SDAG), an der die DDR und die Sowjetunion gleiche
Anteile besafsen. Im Rahmen dieser Umstrukturierung wurde auch zunehmend
die Produktionseffektivitiat sowie Strahlenschutz, Arbeitsschutz und Umweltschutz
berticksichtigt. Von 1946 bis 1990 wurden von der Wismut etwa 231.000 Tonnen
Uran gefordert.

Das Uran wurde in die UdSSR transportiert und dort zum Aufbau des 1943 eingelei-
teten sowjetischen Kerntechnik-Programmes fiir die Entwicklung von Nuklearwaffen
verwendet. Politisch standen sich in dieser Zeit der ,,Westen” und der ,Osten” ge-
geniiber, was zum sogenannten ,Kalten Krieg” fiihrte. Aufgrund der strategischen
Bedeutung der Uranforderung unterlag die ,Wismut “ einer strengen Geheim-
haltung, was sich zum Beispiel im Namen widerspiegelt. Auch sprach man nicht
vom Uran oder von der Pechblende, das abgebaut wurde, sondern verschleiernd
nur vom ,Erz”. Von der Bevolkerung wurde die ,Wismut “ als ,Staat im Staate”
wahrgenommen, aufgrund ihres besonderen Status.

Mit dem Zusammenbruch der Sowjetunion verlor die ,Wismut “ ihren Uran-
Abnehmer, was zu ernsthaften finanziellen Schwierigkeiten fiihrte. Am 3. Oktober
1990 ging im Zuge der Wiedervereinigung der DDR-Anteil der ,SDAG Wismut
“ auf die Bundesrepublik Deutschland tiber; seit diesem Zeitpunkt liegt die Ver-
antwortung fiir die Wismut beim Bundesministerium fiir Wirtschaft. Die Anteile
der UdSSR an der ,,SDAG Wismut “ gingen am 16. Mai 1991 unentgeltlich an die
Bundesrepublik tiber mit der Vereinbarung, dass die Sowjetunion sich finanziell
nicht an den Sanierungsmafsnahmen der Wismut beteiligt.

Der Uranbergbau wurde Ende Dezember 1990 eingestellt. Die Ursache hierfiir ist
in wirtschaftlichen und politischen Griinden zu finden. Am 12. Dezember 1991
wurde die ,SDAG Wismut “ in die ,Wismut GmbH" tiberfiihrt, deren Aufgabe in
der Stilllegung und Sanierung der Anlagen besteht. Dabei handelt es sich um eines
der grofiten Sanierungsprojekte, welches weltweit Pioniercharakter hat. Das bei der
Sanierung gewonnene Wissen und die hierbei entwickelten Technologien werden
von der 2002 gegriindeten , Wisutec GmbH “ vermarktet. [Bel92], [Bis12], [Sol10],
[Wis14]
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1.3 SanierungsmafRnahmen

Die Wismut GmbH verfolgt das Ziel 5 Bergbaustandorte (Schlema-Alberoda, Pohla,
Ronneburg, Konigstein und Freital /Dresden-Gittersee)und 2 Aufbereitungsbetriebe
(Crossen und Seelingstddt) mit Abraumhalden, Absetzanlagen und Tagebaulochern
nachhaltig zuriickzubauen bzw. zu sanieren. Die Kontamination besteht sowohl
aus Radionukliden als auch aus konventionellen chemischen Stoffen, vor allem aus
Schwermetallen, Arsen und Laugungschemikalien. Folgende Mafinahmen sollen
zur Sanierung der belasteten Anlagen und Flachen durchgefiihrt werden:

Riickbau und Dekontamination bestehender Gebdude und Anlagen,

Flutung und Verfiillung von Gruben und Schéichten,

Abtragung oder vor-Ort-Sanierung von Abraumhalden,

Abdeckung und Sicherung von Absetzanlagen,

Reinigung von iiberlaufenden Flutungswéassern, von abgepumpten Wéssern
und von Haldensickerwissern durch Wasserbehandlungsanlagen.

Bei den Sanierungsmafinahmen ist zwischen einmaligen Arbeiten und Langzeitauf-
gaben (z.B. Umweltiiberwachung und Wasserbehandlung) zu unterscheiden. Im
Laufe der vergangenen 25 Jahre konnten die einmaligen Sanierungsarbeiten wei-
testgehend abgeschlossen werden [Wis14]. Die sanierten Flachen werden forstwirt-
schaftlich weitergenutzt, aber auch Projekte zur Naherholung und zur gewerblichen
Nutzung werden umgesetzt. Prominente Beispiele hierbei sind die Kuranlagen Bad
Schlema und der Landschaftspark ,Neue Landschaft Ronneburg” (Bundesgarten-
schau 2007). [Bis12], [Sol10], [Wis14]

1.4 Das Projekt

Das aktuelle Projekt befasst sich mit der Verlagerung von Radionukliden entlang
der Mulde infolge des Hochwassers im Frithsommmer 2013. Hierzu werden die
Radionuklidgehalte in Flusssedimenten und Auenbdden entlang der Mulde un-
tersucht und mit den Ergebnissen aus vorangegangenen Projekten verglichen. Die
vorliegende Bachelor-Arbeit behandelt dabei im Wesentlichen die Auenbdden ent-
lang der Zwickauer Mulde. Weiterhin erfolgte die Probenahme von Sediment- und
Wasserproben im Rahmen dieser Arbeit.

Der Vergleich mit fritheren Untersuchungsergebnissen basiert auf dem Projekt
,Iransport und Verftigbarkeit von Uran und langlebigen Zerfallsprodukten in Auen-
boden der Mulde “ [Bis12], [Riel2]. Dabei handelt es sich um ein Arbeitspaket des
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vom BMBF (Bundesministerium fiir Bildung und Forschung) geférderten Verbund-
projektes ,Radionuklide in der Umwelt, ihr Transport in Nahrungsketten zum und
im Menschen” des Kompetenzverbundes Strahlenforschung. , Im Rahmen dieses
Projektes wurde der Einfluss des ehemaligen Uranbergbaus auf die Auen der Mulde
sowie die radiologische Bedeutung aufgrund der landwirtschaftlichen Nutzung der
Auenboden untersucht [Bis12].” Hierbei wurden erstmals die Auenbdden selbst

naher betrachtet.
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2 Naturliche Radionuklide und sakulares
Gleichgewicht

2.1 Naturliche Radionuklide

In der Natur kommen circa 80 relevante Radionuklide vor [Sti10]. Man kann sie
in vier Gruppen einteilen: primordiale, kosmogene, radiogene und anthropogene
Radionuklide. Im Folgenden werden diese vier Gruppen kurz vorgestellt und die
fiir die Messungen in dieser Arbeit wichtigen Radionuklide beschrieben.

2.2 Primordiale Radionuklide

Primordiale Radionuklide sind wéhrend der stellaren Nukleosynthese entstanden.
Da sie sehr lange Halbwertszeiten haben, sind sie heute noch auf der Erde vorhan-
den. Unter den primordialen Radionukliden befinden sich auch die Mutternuklide
der drei nattirlichen Zerfallsreihen. [Sti10]

2.2.1 Kalium-40

K-40 gehort zu den primordialen Radionukliden ohne Zerfallsreihen und macht
0,0117 % der natiirlichen Kalium-Isotope aus. Es ist ein sehr reaktives Element und
kommt in der Natur nur in seinen Verbindungen vor. Kaliumsalze sind in der Regel
gut wasserloslich. K-40 hat eine Halbwertszeit von t; , = 1,28 10° a. Mit einer Zer-
fallswahrscheinlichkeit von 89,33 % zerfillt es durch einen 3~ -Zerfall zu Ca-40. Es
besteht aber auch die Moglichkeit, dass es unter Elektroneneinfang zum angeregten
Ar-40* zerféllt, welches anschlieflend unter Aussendung eines Gammaquants in
den Grundzustand des Ar-40 {ibergeht. Die charakteristische Energie diese Quants
von 1460,83 keV wird bei der Gamma-Spektrometrie zur Identifizierung von K-40
verwendet. Die Emissionswahrscheinlichkeit des Gammaphotons betréagt 10,67 %.
Gestort wird diese Linie durch eine Linie des Ac-228, was eine Korrektur in der

Auswertung notig macht. [Taw12]

2.2.2 Uran

In der Erdkruste kommt Uran zu 0,00029 Massenprozent vor [Bir09]. In der Natur
ist es als Gemisch aus drei verschiedenen radioaktiven Isotopen vorzufinden. Den
Hauptanteil bildet das U-238 mit 99,2745 %. Die beiden anderen Isotope sind U-235



12 2 Natiirliche Radionuklide und sikulares Gleichgewicht

mit 0,7200 % und U-234 mit 0,0055 % [Bir09]. Das U-234 ist ein radiogenes Radionu-
klid, da es aus dem Zerfall des U-238 entsteht.

Fiir radiologische Untersuchungen ist es bedeutsam, dass Uran in seiner 6-wertigen
Form das gut l6sliche Uranyl-Ion UO%+ bildet. Aus diesen Ionen koénnen sich sehr
stabile Komplexe bilden, die die Mobilitidt des Ions stark beeinflussen. Dagegen
ist 4-wertiges Uran (in der Regel UO,) sehr unloslich und wird praktisch nur von
Mineralpartikeln transportiert. Beim Wechsel von einem oxidierendem zu einem
reduzierendem Milieu kann daher Uran ausgefillt und angereichert werden, da
das gut 16sliche Uran (VI) zu unléslichem Uran (IV) reduziert wird. Organische
Bodenbestandteile, Tonminerale und Phosphate adsorbieren Uranyl-lonen sehr gut.

Deshalb reichert sich Uran in huminstoffreichen und tonmineralreichen Boden-
schichten an. [Bis12]

Uran-Radium-Zerfallsreihe

U-238 bildet eine der drei heute noch existierenden nattirlichen Zerfallsreihen, die
Uran-Radium-Reihe. Diese ist in Abbildung 3 dargestellt.

Th 234
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Pb 214 Po 218 Rn 222 Ra 226 Th 230
. 26,8 m "1-,_:.7} ma.ﬂ;m - BN 384 | -2 16000 | i [ 810%
A 0.02%,
T 210 Bi 214 At 218
m 13m| % ; 198m] -—— ~2s
- PO% | g smssry
| Hg 206 Pb 210 Po 214
s — 2 - It
.551m i 0| — 162
B 1005
Tl 206 Bi 210
P iom| 50d
p 51000
y - 100%
Pb 206 Po 210
FLLT/ [ S Fn.a.u
[

Abbildung 3: Uran-Radium-Zerfallsreihe [NUK98]

Die Halbwertszeit von U-238 betrégt t;,, = 4,468 - 10° a [Bir09]. U-238 ist haupt-
sachlich ein «-Strahler. U-238 hat selbst keine Gammalinien, die sich zum Nachweis
im Gammaspektrum eignen. Aus diesem Grund erfolgt der Nachweis von U-238
durch die Linie des Th-234 und einer der beiden Linien von Pa-234m. Diese beiden

Elemente sind kurzlebige Tochter des U-238. Die Linie des Th-234 hat eine Energie
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von 63,28 keV (p = 4,1 %). Die Halbwertszeit betrdgt t; » = 24,1 d. Bei dieser Linie
ist eine Korrektur notig, da sie von einer Linie des Th-232 gestort wird. Die vom
Pa-234m verwendete Linie weist eine Energie von 1001,03 keV (p = 0,839 %). Ihre
Halbwertszeit liegt im Minutenbereich. [Sol10]

Uran-Actinium-Zerfallsreihe

U-235 bildet eine weitere natiirliche Zerfallsreihe, die Uran-Actinium-Reihe. Sie ist
in Abbildung 4 abgebildet.

Th 231 U 235
ACTINIUM A-dn+3 B6h| — 7-10%a
'ﬂ_ ]
— ! \r\
Bi 215 | AL219 | Fr 223 Ac 227 | % Pa 231
_7-‘"" -T:% 09 m i :WT% m??m -‘%% 224 — ha.a-10'u
' A 3% - ~100% B 988%
Pb 211 | Po 215 I“Rn 219 "R 223 Th 227
361 m -—fw—f 18ms| +— h 39s| +——— EERM4d] <—— A 1874
# ° |50y
Tl 207 Bi 2l:l. Af2|5.i
i8m| — Fmsm | 100 s |
. 99,689,
4 50322 |

‘ Pb 207 2 Po2m ! [
stabil | <—— A 0,52 | |

Abbildung 4: Uran-Actinium-Zerfallsreihe [NUK98]

U-235 hat eine Halbwertszeit von t;, = 0,7 - 108 a [Taw12]. Dieses U-235 besitzt
selbst vier Energielinien, die gammaspektrometrisch messbar sind. In der Auswer-
tung werden jedoch nur drei Linien betrachtet. Sie liegen bei 163,33 keV (p = 5,08 %)
, 205,31 keV (p = 5,01 %) und 143,76 keV (p = 10,96 %). Dabei ist zu beachten, dass
die letzte genannte Energielinie korrigiert werden muss, da sie vom Ra-223 gestort
wird. [Sol10]

2.2.3 Thorium

Die dritte heute noch existierende Zerfallsreihe ist die Thorium-Zerfallsreihe und
wird vom Th-232 gebildet. Sie ist in Abbildung 5 dargestellt.
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Abbildung 5: Thorium-Zerfallsreihe [NUK98]

Es hat eine Halbwertszeit von t;,, = 1,405 10'° a [Bir09]. Zu 0,0011 Massenpro-
zent ist es in der Erdkruste enthalten [Bir09]. Im Vergleich mit Uran ist der Anteil
von Thorium in der Erdkruste deutlich grofier. Aufgrund der extrem geringen
Loslichkeit ist die radiologische Bedeutung jedoch erheblich geringer. Thorium wird
fast ausschliefdlich partikuldr transportiert. [Bis12]

In dieser Arbeit wird Th-232 nicht bestimmt, sondern nur die aus dieser Zerfallsrei-
he stammenden radiogenen Nuklide Ra-228 und Th-228. Die Beschreibung dieser
beiden Nuklide ist im Abschnitt ,radiogenen Radionuklide” zu finden.

2.3 Radiogene Radionuklide

Als radiogene Radionuklide werden solche bezeichnet, die beim radioaktiven Zer-
fall entstehen, wie beispielsweise innerhalb der Zerfallsreihen [Taw12]. Fiir die
Gamma-Spektrometrie der in dieser Arbeit untersuchten Bodenproben sind sie von
grofier Bedeutung, da sie hdufig zur Bestimmung der Aktivitdt der Mutternuklide

verwendet wurden.

2.3.1 Thorium-230

Das aus der Zerfallsreihe des U-238 stammende Th-230 besitzt eine ungestorte
Energielinie bei 67,67 keV. Die Emissionswahrscheinlichkeit ist mit 0,38 % jedoch
gering, weswegen die Aktivitdten teilweise unter der Nachweisgrenze liegen und
sehr storanfallig sind. [Sol10]
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2.3.2 Radium-226

Aus der Zerfallsreihe des U-238 stammt das Ra-226. Es hat eine Halbwertszeit von
typ = 1600 a [Sol10]. Radium bildet eine Reihe schwerldslicher Verbindungen,
sodass es nur bedingt 16slich ist. Insbesondere die hdufig vorkommenden Ionen
Sulfat und Carbonat setzen die Loslichkeit herab. Dieses Verhalten trifft auch auf
das Ra-228 zu. [Bis12]

Ra-226 besitzt eine Gammalinie bei 186,1 keV (p = 3,51 %). Problematisch fiir die
Aktivitatsbestimmung ist diese Linie aufgrund der Stérung durch eine Energielinie
des U-235. Dieser Einfluss wird vor allem dann kritisch, wenn die Aktivitit von
U-235 unter der Nachweisgrenze liegt. Deshalb wurde die Aktivitdt des Ra-226 in
dieser Arbeit tiber die Emissionslinien seiner beiden Tochter Pb-214 und Bi-214
ermittelt. Pb-214 hat eine ungestorte Gammalinie bei 295,22 keV (p = 18,15 %). Bi-214
besitzt drei ungestorte Linien: bei 609,31 keV (p = 44,6 %), bei 1120,29 keV (p = 14,7
%) und bei 1764,49 keV (p = 15,1 %). [Sol10]

2.3.3 Blei-210

Pb-210 stammt ebenfalls aus der Zerfallsreihe des U-238 und hat eine Halbwertszeit
von t; » = 22,3 a [Sol10]. Seine Gammalinie bei 46,54 keV hat eine Emissionswahr-
scheinlichkeit von 4,25 %. Bei solch niedrigen Energien spielt die Selbstabsorption
eine bedeutende Rolle. Deswegen ist bei der Auswertung von Blei die Dichteka-
librierung besonders wichtig. Bleiverbindungen sind in der Regel schwer 16slich
[Bis12]. [Sol10]

2.3.4 Actinium-227

Ac-227 entsteht in der Zerfallsreihe des U-235. Fiir die Ermittlung der spezifischen
Aktivitdat wurde die Linie des Th-227 bei 235,97 keV (p = 12,3) %, die Linie des
Rn-219 bei 401,81 keV (p = 6,4 %) und die Linie des Pb-211 bei 404,85 keV (p = 3,78
%) verwendet. [Sol10]

2.3.5 Radium-228

Ra-228 entstammt der Thorium-Zerfallsreihe und hat eine Halbwertszeit von t; , =
5,75 a [Sol10]. Da dieses Nuklid keine eigene Gammlinie besitzt, wird die spezifische
Aktivitdt tiber seine Tochter, das Ac-228, ermittelt. Ac-228 besitzt vier ungestorte
Linien: bei 209,25 keV (p = 3,89 %), bei 409,46 keV (p = 1,94 %), bei 911,20 keV (p =
25,8 %) und bei 968,97 keV (p = 15,8 %). [Sol10]
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2.3.6 Thorium-228

Th-228 kommt aus der Thorium-Zerfallsreihe und besitzt keine eigene Gammalinie.
Deshalb wird die Aktivitat tiber die beiden Tochter T1-208 und Pb-212 bestimmt.
T1-208 erzeugt eine Linie bei 860,56 keV (p = 4,47 %). Die zweite zur Auswertung
verwendete Gammalinie vom Pb-212 hat eine Energie von 238,63 keV (p = 43,3 %).
[Sol10]

2.4 Kosmogene Radionuklide

In unserer Erdatmosphédre kommt es stindig zu Wechselwirkungen von primérer
und sekundérer kosmischer Strahlung mit Atomen der oberen Atmosphérenschicht.
Ein Beispiel fiir ein kosmisches Radionuklid ist C-14, welches aus N-14 entsteht.
C-14 wird unter anderem zur Altersbestimmung bei der Radiocarbonmethode ver-
wendet. Kosmogene Radionuklide spielen bei der Betrachtung der Bodenproben
jedoch keine Rolle. [Sol10]

2.5 Anthropogene Radionuklide

Aufgrund der Nutzung von Kernernergie und der Testung von Kernwaffen sind
in der Umwelt Radionuklide zu finden, die ohne diese Prozesse nicht oder nur in

kaum messbarer Konzentration vorhanden waren. [Taw12]

2.5.1 Casium

Die heute in der Umwelt vorkommenden Cs-137-Mengen stammen im Wesentlichen
vom Reaktorunfall in Tschernobyl 1986 und von den durchgefiihrten oberirdischen
Kernwaffentests. Die Halbwertszeit von Cs-137 betrégt t; », = 30,17 a [Sol10]. Auf-
grund dieser hohen Halbwertszeit ist es heute immer noch nachweisbar. Cs-137
zerfallt durch eine 3~ -Emission mit einer Emissionswahrscheinlichkeit von 5,6 %
zu Ba-137. Fiir die durchgefiihrte Gammaspektrometrie ist jedoch der 3~-Zerfall
interessant, der mit einer Emissionswahrscheinlichkeit von 94,4 % stattfindet und
zum Ba-137m fiithrt. Mit einer Emissionswahrscheinlichkeit von 85,1 % gibt das
Ba-137m ein Gammaquant mit einer Energie von 661,65 keV ab und wird zu Ba-137.
Dieses charakteristische Gammaquant wird in der Gammaspektrometrie genutzt,
um Cs-137 nachzuweisen. Cédsium dhnelt in seinen Eigenschaften, einschliefdlich
seiner Loslichkeit, denen des Kaliums. [Sol10], [Bis12]

Tabelle 1 stellt eine Ubersicht dar, welche Energielinien zur Berechnung der

spezifischen Aktivitdt der untersuchten Radionuklide verwendet wurden.
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Mutternuklid Tochternuklid Energielinien Emissionswahrscheinlichkeit

U-238 Th-234 63,28 keV 0,041
Pa-234m 1001,03 keV 0,00839

Th-230 67,67 keV 0,0038
Ra-226 Pb-214 295,22 keV 0,1815

Bi-214 609,31 keV 0,446

1120,29 keV 0,147

1764,49 keV 0,151

Pb-210 46,54 keV 0,0425
U-235 143,76 keV 0,1096
163,33 keV 0,0508

205,31 keV 0,0501

Ac-227 Th-227 235,97keV 0,123
401,81 keV 0,064
Pb-211 404,85 keV 0,0378

Ra-228 Ac-228 209,25 keV 0,0389
409,46 keV 0,0194

911,2 keV 0,258

968,97 keV 0,158

Th-228 Pb-212 238,63 keV 0,433
T1-208 860,56 keV 0,0447

Cs-137 661,66 keV 0,85
K-40 1460,83 keV 0,1067

Tabelle 1: Energielinien, die zur Bestimmung der jeweiligen Radionuklide verwendet

wurden

2.6 Sakulares Gleichgewicht

Bei der Betrachtung von natiirlichen Radionukliden ist das sdkulare Gleichgewicht
von Bedeutung. Dieses stellt sich ein, wenn die Halbwertszeit der Tochter sehr
viel kleiner als die des Mutternuklids ist (t;, 1 < t1/5,m). Demzufolge gilt fiir die
Zerfallskonstanten At > Ap. [Stil0]

In Abbildung 6 ist diese Situation graphisch dargestellt.
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Abbildung 6: Sdkulares Gleichgewicht. Dargestellt sind die Aktivitidten des Mutter-
und des Tochternuklids sowie die Gesamtaktivitédt. Die Darstellung
wurde auf 1 normiert. Bei der Achsenbeschriftung bezeichnet A; die
Aktivitat des Mutternuklids und 1, die Halbwertszeit des Tochternuk-

lids. [Taw12]

Die Gleichung fiir die Aktivitdtsbeziehung von Mutter und Tochter lautet in

diesem Fall:

Ar(t) = Am(t) - (1 —exp(—Art)) (2-1)

Betrachtet man sehr lange Zeitrdume, also ldsst t gegen unendlich laufen, ergibt

sich fiir die Exponentialfunktion:

lim exp(—Att) =0 (2-2)

X—00

Unter Berticksichtigung dieses Zusammenhangs, ldsst sich Formel 2-1 wie folgt
vereinfachen:
Ar(t) = Am(t) (2-3)

Somit gilt fiir das Aktivitdtsverhdltnis von Mutter- und Tochternuklid im sédkula-

ren Gleichgewicht:
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—1 (2-4)
[Taw12]

In der natiirlichen Uran-Radium-Zerfallsreihe stellt sich ein sdkulares Gleichge-
wicht zwischen Radium-226 und Radon-222 ein. Da Radon-222 jedoch gasformig
ist, kann es im Zeitraum der Probenaufbereitung entweichen. Aus diesem Grund
miissen die fertig aufbereiteten und gasdicht verschlossenen Proben in den Marinel-
ligefafien mindestens drei Wochen ruhen, damit sich vor dem Messen das gestorte

Verhiltnis wieder ausgleichen kann.

2.7 Storungen radioaktiver Gleichgewichte

Das urspriinglich vorhandene Gestein kann ndherungsweise als abgeschlossenes
System betrachtet werden. Aus diesem Grund konnten sich hier radiochemische
Gleichgewichte der natiirlichen Zerfallsreihen einstellen. Im offenen System Boden
konnen diese beispielsweise durch Bodenbildungs- und Verwitterungsprozesse
gestort werden. Diese Vorgdnge geschehen allerdings iiber sehr grofie Zeitspannen.
Starke kurzfristige Storungen der Gleichgewichte sind meistens anthropogenen Ur-
sprungs. Ein Beispiel hierfiir ist der Uranbergbau. So wurde das nicht verwertbare,
uranhaltige Armerz auf oberirdische offene Halden gebracht. Auch das bei der
Aufbereitung der Erze angefallene Tailingaterial kommt mit der Umwelt in Kontakt
und beeinflusst auf diese Weise die natiirlichen radiochemischen Gleichgewichte.
Das in Halden, Deponien und Absetzbecken gelangte Wasser, beispielsweise von
Niederschldgen, hat einen Teil des belasteten Materials in die Umgebung, vor allem
in das entwissernde Muldesystem, getragen. Aufgrund der regelméifligen Uber-
schwemmungen findet ein Austausch des von der Mulde transportierten Sediments
und den Flussauen statt. Hierdurch kann sich radioaktiv belastetes Sediment auf
den auch landwirtschaftlich genutzten Auenbéden ansammeln.

Storungen der radiochemischen Gleichgewichte und Aktivitatsverhiltnisse bestimm-
ter Radionuklide (U-238, Ra-226, Ra-228, Pb-210) erlauben Riickschliisse auf ihre
Ursachen wie beispielsweise Uranbergbau oder Mechanismen des Aktivitdtstrans-
ports [Bis12], [Mic05], [Riel2]:

¢ natiirliche geochemische Verhiltnisse:
a(U-238) = a(Ra-226) = a(Pb-210) und a(Ra-228)/a(U-238) > 0,5
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Eintrag von uranerzhaltigem Material / partikuldrer Transport:
erhohte natiirliche Radioaktivitat
a(U-238) = a(Ra-226) = a(Pb-210) und a(Ra-228)/a(U-238) < 0,5

Anreicherung/Ausfillung von geldst transportiertem Uran:
erhohte Uranaktivitat
a(Ra-226) = a(Pb-210) , a(Ra-226)/a(U-238) < 1 und a(Ra-228)/a(U-238) < 0,5

Uranmobilisierung / Auswaschung von Uran:
a(Ra-226) = a(Pb-210) und a(Ra-226)/a(U-238) > 1

Eintrag von Tailingmaterial (partikuldrer Transport) oder
Anreicherung/Ausfillung von geldst transportiertem Radium:
erhohte Radiumaktivitat

a(Pb-210)/a(Ra-226) < 1, a(Ra-226)/a(U-238) < 1 und
a(Ra-228)/a(Ra-226) < 0,5
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3 Grundlagen der Gamma-Spektrometrie

Die Bodenproben wurden mittels Gamma-Spektrometrie untersucht. Das hatte den
Vorteil, dass keine aufwendige Aufbereitung der Proben erforderlich war. Es war
zudem nicht notig, die einzelnen Radionuklide chemisch zu trennen. Die Probenma-
trix kann durch die Gammastrahlung durchdrungen werden. Ihre Energien kénnen
differenziert detektiert werden.

Im Folgenden sollen die Grundlagen der Gamma-Spektrometrie erldutert werden.
Die Darstellung des Kapitels erfolgt auf Basis der Diplom- und Masterarbeiten von
Stieghorst [Sti10], Birkhan [Bir09], Solle [Sol10] und Tawussi [Taw12].

3.1 Grundlegende Mechanismen der Gamma-Spektrometrie

Drei verschiedene Effekte der Wechselwirkung zwischen Gammastrahlung und
Materie sind bei der Messung von Gammaspektren von Bedeutung. Dieses sind der
Photoeffekt, die Compton-Streuung und die Paarbildung. Die energieabhidngigen
Wirkungsquerschnitte dieser Mechanismen sind in Abbildung 7 dargestellt. Addiert
man die Wirkungsquerschnitte von Photoeffekt (0pnoto), Comptoneffekt (0compton)
und Paarbildung (op,ar) erhdlt man den effektiven Wirkungsquerschnitt (o),

Oeff = OPhoto T OCompton + OPaar (3-5)

welcher proportional zur Wahrscheinlichkeit der Wechselwirkung zwischen Gam-
maquant und Atom ist.
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Abbildung 7: Wirkungsquerschnitte von Photoeffekt, Comptoneffekt und Paarbil-

dung sowie Darstellung des effektiven Wirkungsquerschnitts (gesamt)
[Sti10]

Allgemein lasst sich der Wirkungsquerschnitt angeben, indem man die Zahl der
Wechselwirkungen eines Effektes pro Target und Sekunde durch die einfallende

Teilchenstromdichte dividiert.
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Der Photoeffekt

Der Photoeffekt ist fiir Energien bis etwa 150 keV dominant. Hier wird das einfallen-
de Gammagquant (E,) vollstdindig von einem Elektron absorbiert, welches sich in der
Hiille eines Atoms befindet. Durch die Absorption des Gammaquants hat dieses
Elektron geniigend Energie, um die Bindungsenergie (Epinq) zu tiberwinden und
die Atombhiille zu verlassen. Die kinetische Energie dieses Photoelektrons (E xin)

lasst sich wie folgt beschreiben:

Ee,kin - E’Y - Ebind (3'6)

Die zu tiberwindende Bindungsenergie variiert, je nachdem in welcher Schale sich
das Elektron befindet. Das priméare Elektronen erzeugt nun beim Durchfliegen des
Mediums weitere Sekundérelektronen, indem es mit den Valenzelektronen anderer
Atome in Wechselwirkung tritt. Je nachdem wie viel Energie diese Sekundéarelek-
tronen besitzen, konnen sie noch weitere Atome ionisieren. Dabei ist die Anzahl
der ausgelosten Sekundarelektronen proportional zur kinetischen Energie des Pri-
maérelektrons. Wurde das Elektron aus einer unteren Schale herausgelost, kann
dessen Platz von einem Elektron aus einer hoheren Schale tibernommen werden.
Dabei kommt es zur Aussendung einer charakteristischen Rontgenstrahlung. Die
Energie dieser Rontgenstrahlung (AE) entspricht der Differenz aus der Energie des
herausgeldsten Elektrons (Eping 1)und der Energie des Elektrons, das seinen Zustand

innerhalb des Atoms gedndert hat (Epjng 2):
AE = Epind,1 — Ebind,2 (3-7)

Der Comptoneffekt

Dieser Effekt ist fiir einen Energiebereich von 150 keV bis etwa 8,5 MeV domi-
nant. Bei dem Comptoneffekt erfolgt die Wechselwirkung des Gammaquants mit
einem freien bzw. quasi-freien Elektron in Form eines elatischen Stofses. Dies be-
deutet, dass sich die kinetische Energie und die Ausbreitungsrichtung sowohl des
einfallenden Gammagquants als auch des streuenden Elektrons dndern. Das Riick-
stofelektron kann anschlieffend Sekundérelektronen erzeugen, deren Anzahl wie
oben beschrieben proportional zur Energie des Ausgangselektrons ist. Anders als
beim Photoeffekt wird das Gammaquant nicht vollstandig absorbiert. Es wird so
oft gestreut, bis seine Energie im Wirkungsbereich des Photoeffekts liegt. Dann
wird es in Folge des Photoeffekts vollstindig absorbiert. Allerdings kommt es auch
vor, dass ein Teil der Gammaquanten, die an einer Compton-Streuung beteiligt
waren, bereits vor Erreichen der Photoeffektenergie aus dem Absorbermaterial ent-

weichen. Gammaquanten, die unter einem Streuwinkel von 0 = 180 Grad gestreut
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werden und anschlieffend das Absorbermaterial verlassen, erzeugen die sogenannte
Comptonkante, da hier die grofitmogliche Energie an das Elektron tibertragen wird.

Die Paarbildung

Ab Energien von mehr als 8,5 MeV wird der Effekt der Paarbildung dominant.
Hierbei werden aus einem Gammaquant (E,) mit mehr als 1022 keV (doppelte
Ruheenergie eines Elektrons) ein Elektron (E- yi,) und ein Positron (Eq+ i) erzeugt,
wenn dieses mit dem Coulomb-Feld eines Atomkerns ins Wechselwirkung tritt.
Folgende Formel beschreibt die entsprechenden Energie, wobei my die Ruhemasse

eines Elektrons beschreibt und c als Lichtgeschwindigkeit definiert ist:

Ee- xin + Eet kin = By — 2moc? (3-8)

Wie bei den vorherigen beschriebenen Prozessen ionisiert das Primérelektron
Atome und erzeugt so Sekundérelektronen. Das Positron wird durch das Medium
abgebremst und annihiliert anschliefSfend mit einem Elektron, wobei es zwei Photo-
nen aussendet. Die so entstandenen Photonen kénnten mit dem Medium in Form
der Compton-Streuung wechselwirken. In einem endlichen Medium kann es jedoch
passieren, dass ein oder sogar beide Photonen den Absorber verlassen. Hierdurch
werden der Single Escape Peak (SE) bei Egg = E, — mgc? und der Double Escape
Peak (DE) bei Epg = Ey — 2mgc? erzeugt.

3.2 Beschreibung von Gammaspektren

Durch die drei oben beschriebenen Moglichkeiten kann ein Gammaquant seine
gesamte Energie im Absorbermaterial deponieren. Bei mehreren eingestrahlten
Gammaquanten kommt es zu einer Uberlagerung dieser Prozesse. In Abbildung 8

ist das Gammaspektrum von K-40 zu sehen.
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Abbildung 8: Gammaspektrum von K-40. Der charakteristische Full-Energy-Peak

liegt bei 1460,8 keV. [Taw12]

Der charakteristische Full-Energy-Peak eines Nuklids entsteht durch alle Gam-

maquanten, die ihre vollstindige Energie im Absorberkristall abgegeben haben.

Alle anderen sichtbaren Effekte des Gammaspektrums werden von den Quanten

erzeugt, die an einem oder mehreren Wechselwirkungsprozessen teilgenommen

haben, aber den Absorber vor Abgabe ihrer gesamten Energie wieder verlassen

haben. Hierdurch entsteht beispielsweise das Comptonkontinuum. Ein Riickstreu-

peak wird von all jenen Quanten erzeugt, die von Elementen in der Umgebung des
aktiven Volumens (z.B die Bleiabschirmung) unter einem Winkel von 0 = 180 Grad

zuriickgestreut werden und im Detektor registriert werden.

3.3 Aufbau und Funktionsweise eines Gamma-Detektors

In Abbildung 9 ist der typische Aufbau eines Gamma-Detektors dargestellt.
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Abbildung 9: Prinzipieller Aufbau eines Gamma-Detektors [Sti10]

Das Kernstiick des verwendeten Gamma-Detektors bildet ein Halbleiterkristall
aus Reinstgermanium. Dieser weist eine Reinheit von mehr als 99,999 % auf. All-
gemein lassen sich zwei verschiedene Dotierungsformen des Detektormaterials
unterscheiden. Bei einem p-Typ-Kristall erfolgt eine positive Dotierung wohingegen
bei n-Typ-Kristallen eine negative Dotierung des Kristalls erfolgt. Der entsprechende
Aufbau ist in Abbildung 10 dargestellt.

Ubergang & Kontakt

N NI

______ = wul
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‘ Ubergang & Kontakt

Abbildung 10: Bei einem n-Typ-Kristall erfolgt eine negative Dotierung, wohinge-
gen bei einem p-Typ-Kristall eine positive Dotierung erfolgt. Die
Randdotierungen sind bei beiden Kristalltypen gleich. [Bir09]
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Am Rand des jeweiligen Detektorkristalls wird eine positive und eine negative
Randdotierung erzeugt. Es handelt sich jeweils nur um Randdotierungen, damit
das aktive Volumen moglichst grofi ist. In dieser Arbeit wurde ein Gamma-Detektor
mit einem p-Typ-Kristall verwendet, da die zu messenden Energien zwischen 40
und 1800 keV liegen. Die n-Typ-Kristalle eignen sich hingegen besser zur Messung
von geringeren Energien.

Jede unnotige Verunreinigung mit Fremdatomen wiirde das Hintergrundrauschen
erhohen, da die Fremdatome Einfluss auf die Leitfahigkeit des Detektors haben. Zur
Aufnahme von Gammaspektren wird die ionisierende Wirkung von Gammastrah-
lung ausgenutzt. Schon bei geringen Energien konnen Elektronen die Bandliicke
zwischen Leitungs- und Valenzband iiberwinden, da die Bandliicke bei Halbleitern
relativ gering ist. Das hat jedoch auch zur Folge, dass ein Hintergrundrauschen
entsteht, welches das Auflosungsvermogen des Detektors verschlechtert. Bereits
die Warmeenergie der Detektorumgebung reicht aus, um ein deutliches Hinter-
grundrauschen zu erzeugen. Um diesen Effekt zu minimieren, wird der Detekor mit
fliissigem Stickstoff auf 77 Kelvin gekiihlt. Aufierdem wird der Halbleiterdetektor
durch eine Bleiabschirmung von der umgebenden Strahlung abgeschirmt, um die
Hintergrundaktivitiat zu senken.

An den Reinstgermaniumdetektor ist eine elektrische Hochspannung angeschlos-
sen, so dass der Pluspol an der n-dotierten und der Minuspol an der p-dotierten
Randschicht anliegt. Somit entspricht der Halbleiterdetektor einer Diode, welche in
Sperrrichtung geschaltet ist. In der entstandenen, als aktives Medium dienenden
Sperrschicht befinden sich kaum Elektronen im Leitungsband. Durch den Einfluss
von Gammastrahlung konnen Ladungstrager durch die bereits beschriebenen Pro-
zesse in das Leitungsband angehoben werden. Aufgrund der angelegten elektrischen
Spannung bewegen sich die erzeugten Elektronen in Richtung Pluspol. Hier werden
sie in Form von Stromimpulsen registriert. Dieses Signal wird zuerst von einem
empfindlichen Vorverstiarker und anschlieffend von einem weiteren Verstarker er-
hoht. Anschliefsend findet ein sogenanntes pulse-shaping statt. Das bedeutet, dass
die registrierten Impulse durch einen Impulsformer in eine Gaufiform gebracht wer-
den. Ein Vielkanalanalysator (MCA) ordnet dann jedes Signal abhidngig von seiner
Impulshohe einem bestimmten Kanal zu. Diese Impulshhe ist proportional zu der
Energie, die vom eingestrahlten Gammaquant im Detektor gespeichert wurde. Eine
positive Eigenschaft der Gamma-Spektrometrie ist, dass die Anzahl der erzeugten

Ladungstrdager proportional zur eingestrahlten Gammaquantenenergie ist.

3.4 Kalibrierung

Fiir die Auswertung der Spektren und die Ermittlung der spezifischen Aktivitit
der Nuklide in den untersuchten Proben sind drei verschiedene Kalibrierungen
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des Gamma-Detektors notig, welche in den folgenden Abschnitten beschrieben
werden. Zusitzlich zu den Kalibrierungen wurde eine mehrtiagige Nullmessung
(Livetime: etwa 95 h) mit einem leeren Marinelligefafs durchgefiihrt. Die hierbei
ermittelten Energien werden fiir die Auswertung der spezifischen Aktivitdten von
den gemessenen Spektren subtrahiert.

Energiekalibrierung

Die Energiekalibrierung wurde mit einem Wasserstandard durchgefiihrt, welcher
mit der Multinuklidlésung QCY B41 versetzt worden war. Ziel der Messung dieses
hergestellten Wasserstandards war es, den Kanilen, denen mit dem Vielkanalanaly-
sator ein Signal zugeordnet wurde, eine bestimmte Energie zuzuordnen. Dieses ist
fiir die Auswertung relevant, da es nur dann moglich ist, die einzelnen Radionuklide
ihren Full-Energy-Peaks zuzuordnen. Hierbei besteht zwischen der Kanalzahl und

der zugeordneten Energie ein linearer Zusammenhang.

Halbwertsbreitenkalibrierung

Die FWHM (volle Breite bei halber Hohe) eines aufgezeichneten Peaks wird von der
Auflosung des Detektors sowie von der Energie des eingefallenen Gammaquants
beeinflusst. Unter Auflosung ist hier zu verstehen, wie dicht nebeneinander zwei
benachbarte Peaks liegen konnen und trotzdem noch als unterschiedlich erkannt wer-
den. Die Auflosung des Detektors hingt unter anderem von den pro Gammaquant
erzeugten Ladungstrdgern ab. Diese Anzahl unterliegt statistischen Schwankun-
gen. Ein weiterer Einfluss erfolgt daher, wie effektiv die Trennung der erzeugten
Ladungstréager ist. Auch das elektronische Rauschen bestimmt die Auflésungsver-
mogen mit. Das Auflosungsvermogen des verwendeten Detektors liegt nach den
Herstellerangaben fiir eine Energie von 122 keV bei einer FWHM von 0,875 keV und
tiir eine Energie von 1332 keV bei einer FWHM von 1,8 keV.

Efficiencykalibrierung

Die hier gemeinte Efficiency oder auch Nachweis- bzw. Ansprechwahrscheinlichkeit
entspricht der Full-Energy-Peak-Efficiency. Sie bertiicksichtigt nur die Impulse, die
in den zu einem Gammaquant gehorenden Full-Energy-Peak einfliefSen. Formal

lasst sich die Efficiency (¢) wie folgt beschreiben:

e = ~det. (3-9)

Temit
Dabei beschreibt rqe; die Zdhlrate der tatsdchlich detektierten Gammaquanten
und remi¢ die Zahlrate der insgesamt aus der Probe emittierten Gammaquanten.

Fiir die Auswertung der gemessenen Proben werden verschiedene Standards mit
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einer Multinuklidlosung versehen. Dabei sollten die Dichte und die Beschaffenheit
nach Moglichkeit denen der Messgegenstidnde entsprechen. Auch die Messgeometrie
sollte idealerweise identisch sein. Mithilfe des oben beschriebenen Zusammenhangs
kann die Efficiency fiir die einzelnen Radionuklide des Standards ermittelt werden.
Fiir die Auswertung der Proben ist jedoch eine kontinuierliche Efficiencykurve nétig,
welche eine Energieabhingigkeit aufweist. Hierzu wurden die erhaltenen Messwerte

mit der Jackel-Westmeier-Funktion ¢(E, ) interpoliert. Diese lautet wie folgt:

2
e(Ey) = exp(; ‘(ag+a;InEy+ayIn E%,) - arctan(exp(az +a4InE, +asIn Ei)) —25)
(3-10)

Die Parameter ag bis a5 miissen fiir die jeweils gemessene Kurve bestimmt werden.
Zur Bestimmung wurde das Programm ,QtiPlot “ verwendet.
Das Maximum der Efficiency liegt ungefdahr bei 120 keV. Sowohl im Bereich niedriger
als auch hoher Energien nimmt sie jeweils ab. Je hoher die Energie eines Gam-
maquants ist, desto unwahrscheinlicher ist es, dass dieses im Detektor vollstandig
absorbiert wird. Grund ist der bei hoheren Energien abnehmende Wirkungsquer-
schnitt des Photoeffekts. Bei Radionukliden mit niedrigen Gammaenergien wie
beispielsweise Blei-210 (46 keV) ist die Efficiencykalibrierung von grofier Bedeutung,
da die Selbstabsorption dieser Quanten stark von der Dichte beeinflusst wird.
Bei der Dichtekalibrierung konnte auf die bereits von Birkhan ermittelten Werte
zuriickgegriffen werden. Aufgrund der grofien Streuung der einzelnen Messwerte,
wurde auf eine lineare Interpolation aller ermittelten Werte verzichtet. Stattdessen
wurden die Werte der Dichtekalibrierung verwendet, die der Dichte der gemessenen
Probe am nédchsten kam. Konkret wurden die Messungen der Dichten von 1,18
g/cm?® und 1,37 g/cm? verwendet. Da einige Dichten der gemessenen Proben im
Bereich um 1,00 g/cm3 lagen, wurde zusitzlich der im Rahmen der Energiekalibrie-

rung gemessene Wasserstandard berticksichtigt.

3.5 Auswertung von Messdaten

3.5.1 Mehrfachmessungen
Direkte Mehrfachmessung

Eine Messung, bei der der gewiinschte Wert direkt gemessen wird und die unab-
héngig von vorherigen Messungen n-mal durchgefiihrt wird, nennt man direkte
Mehrfachmessung. Dabei erhdlt man n Messwerte x;, fiir die der arithmetische

Mittelwert % die beste Abschidtzung fiir den wahren Wert darstellt, wenn die ent-
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sprechenden Zufallsgrofien additiv zusammenspielen.

arithmetischer Mittelwert:

1 n
x==-) % (3-11)
R
Die Unsicherheit des arithmetischen Mittelwerts ist die Standardabweichung s.
Standardabweichung:
1 n
s = (x; —%)? 3-12

Wenn die Anzahl n der Werte x; grofs genug ist, kann fiir die Haufigkeitsvertei-

lung eine Normalverteilung angenommen werden.

Fir die Ermittlung der spezifischen Aktivititen der Mutternuklide {iber die
Aktivititen mehrerer Tochternuklide wurde der gewichtete Mittelwert verwendet.
Der Vorteil des gewichteten Mittelwertes gegeniiber des arithmetischen besteht
darin, dass Gammalinien mit grofien Unsicherheiten im Gegensatz zu Gammalinien
mit kleinen Unsicherheiten weniger Einfluss auf das Ergebnis haben. Somit haben
zuverldssigere Ergebnisse eine grofiere Gewichtung. Die Formel hierfiir lautet:

B B 1=i1 <u;€ixi)>
Xgew = 7 (3-13)
Z (uz(lxi)>

i=1

Die zugehorige Unsicherheit ist gegeben durch:

W(Rgew) = — (3-19)

T
; u?(x;)
1=

Héangen die beeinflussenden Faktoren der Messgrofse jedoch multiplikativ zusam-
men, stellt der geometrische Mittelwert den besten Schatzwert fiir den wahren Wert

dar. Dieses ist wie folgt definiert.

geometrischer Mittelwert:

(3-15)
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Die zugehorige Unsicherheit ist die geometrische Standardabweichung.

geometrische Standardabweichung:

Sgeom = €XP J % Z(ln(xi) — 1TLbzgeom))z (3-16)

Wenn die Anzahl n der Werte x; grof3 genug ist, kann fiir die Haufigkeitsverteilung

eine logarithmische Normalverteilung angenommen werden.

Indirekte Messung einer Messgrofie

Es kommt héufig vor, dass eine Messgrofse nicht direkt gemessen werden kann, son-
dern durch eine Zusammenhangsvorschrift von anderen direkt messbaren Grofien
ermittelt werden muss. Fiir die mathematische Verkniipfung der Messgrofie y mit
den Eingangsgrofien x; gilt folgende Beziehung;:

Y= F(X’ll Y Xn) (3-17)

Die Messunsicherheit ldsst sich nach [Stil0] durch die Gaufssche Varianzfortpflan-

zung berechnen:
ﬁm=§jciyﬂm (3-18)

Konformitatskriterium

Da in dieser Arbeit zwei verschiedene Werte fiir eine Probenahmefldche verglichen
werden, ist es notwendig ein Kriterium festzulegen, das entscheidet, ob die beiden
Messergebnisse unter Berticksichtigung ihrer Unsicherheiten miteinander vertraglich
sind. Hier wurde das Entscheidungskriterium aus [Wei99] verwendet, welches auf

der Bayes-Statistik basiert. Falls die Ungleichung

x1—xal < B y/u2(x1) + u2(x2) (3-19)

erfiillt ist, kann davon ausgegangen werden, dass die Messwerte vertraglich sind.

Um ein geniigend scharfes Kriterium zu erhalten wurde f = v/2 gewdhit.
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Test auf Normalverteilung und logarithmische Normalverteilung

Um zu tiberpriifen, ob sich mehrere ermittelte Messwerte durch eine Normalvertei-
lung beschreiben lassen, wurde der Shapiro-Wilk-Test verwendet, da dieser bereits
bei einem geringen Stichprobenumfang anwendbar ist. Durchgefiihrt wurde er mit
dem Programm OriginPro9.1 (Demoversion), wobei « = 0,05 gewahlt wurde. Sollte
die Annahme einer Normalverteilung nicht zurtickgewiesen werden kénnen, ldsst
das vermuten, dass die Zufallsgrofien additiv zusammenhédngen. Wenn man die
Messwerte logarithmiert, ldsst sich ebenfalls tiberpriifen, ob eine logartihmische
Normalverteilung vorliegt. Kann diese Annahme nicht zurtickgewiesen werden, ist

zu vermuten, dass die Zufallsgrofsen multiplikativ zusammenhéangen.

Fehler 1. und 2. Art

Es gibt zwei verschiedene Arten von Fehler. Zum einen kann angenommen werden,
dass eine Probe einen Beitrag zur Messung hat, obwohl dem nicht so ist (Fehler 1.
Art). Hierbei betragt die Irrtumswahrscheinlichkeit . Zum anderen kann angenom-
men werden, dass eine Probe keinen Beitrag zur Messung hat, obwohl dem doch so
ist (Fehler 2. Art). Die Irrtumswahrscheinlichkeit hier betragt 3.

3.6 Ermittlung der spezifischen Aktivitat

Da die untersuchten Proben alle unterschiedliche Massen aufweisen und um trotz-
dem vergleichbare Messwerte zu erhalten, wird die spezifische Aktivitdt ermittelt.
Sie gibt die Aktivitdt der einzelnen Radionuklide bezogen auf die Masse der auf-
bereiteten Proben in Bq/kg an. Um die spezifische Aktivitdt ermitteln zu konnen,
wird mit dem Programm ,FitzPeaks” die Nettofliche und deren Unsicherheit der
jeweiligen Energielinien mittels Flichenintegration bestimmt. Verfiigt ein Radio-
nuklid tiber mehrere Gammalinien wird die gesamte spezifische Aktivitat {iber
den Mittelwert dieser Linien berechnet. Weist ein Nuklid keine eigene Gammalinie
auf oder ist diese nicht zur Auswertung verwertbar, wird die spezifische Aktivitait
dieses Nuklids iiber den gewichteten Mittelwert der spezifischen Aktivitdten der
Tochternuklide ermittelt. Das war jedoch nur fiir die Nuklide moglich, zwischen
denen ein sdkulares Gleichgewicht besteht.

Ungestorte Linien

Zuerst wird die Nettozdhlrate r, des jeweiligen Peaks bestimmt. Dabei passt , Fitz-
Peaks “ automatisch eine Gaufikurve an. Die zugehorige Formel lautet:
M T

_r —py — 0 Y 3-20
Th =Tp — 10 N (3-20)
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Dabei ist 1, die Bruttozdhlrate und ry die Nullzdhlrate. ny, beschreibt die Brutto-
counts und ng die Nullcounts. ty, entspricht der Livetime (Messzeit mit subtrahierter
Detektortotzeit) der durchgefiihrten Messung, wohingegen tq der Livetime der Null-

effektmessung entspricht. n, und ny entsprechen den zugehorigen Zahlraten.

Die Unsicherheit der ermittelten Nettozdhlraten ergeben sich mit:

u?(ny) | u?(ng)
u(rn) = \/ vy + t% (3-21)

Dabei beschreibt wu(ry,) die Unsicherheit der Nettozédhlrate, u(ny,) die Unsicherheit
der Bruttocounts und u(ng) die Unsicherheit der Nettocounts.

Da es bei einigen Radionukliden verschiedene Moglichkeiten des Zerfalls gibt, ist
die Emissionswahrscheinlichkeit p eine wichtige Grofse, welche angibt, mit welcher
Wahrscheinlichkeit das entsprechende Gammaquant ausgesendet wird.

Die spezifische Aktivitat ldsst sich mit folgender Formel bestimmen:

Ks
m-¢-p

a= “Th =W-Th (3-22)

Dabei gibt m die Masse der zu messenden Probe an, e gibt die Efficiency an, p
beschreibt die Emissionswahrscheinlichkeit. Der Summenkorrekturfaktor kg kor-
rigiert den Fall, dass ein Radionuklid beim Zerfall zwei Gammalinien erzeugt,
die gleichzeitig gemessen und aufsummiert werden. Der Faktor w wird wie folgt
definiert:

k
w= - (3-23)
m-e-p
Die zugehorige Unsicherheit ergibt sich aus:
u(a) = \/r% ‘Uz (w) + w2 - u?(ry) (3-24)

u(rn) entspricht der Unsicherheit der Nettozdhlrate und wird vom Programm
,FitzPeaks” mit angegeben. Fiir u?(w) gilt:

W (w) = u?(ks) +u?(m) +u?(e) + u?(p) (3-25)

Die Unsicherheit des Summenkorrekturfaktors u(ks) wird mit 10% angegeben,
sofern dieser ungleich eins ist. Bei eins ist keine Korrektur notig.
Die Unsicherheit der Masse u(m) ist abhdngig von der Unsicherheit der Waa-
ge. Zum Wiegen der Proben wurde die Waage KERN EG-2200-2NM verwendet.
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Unsicherheitsfaktoren fiir die Masse sind die Unsicherheit der Waage sowie die
Unvollstandigkeit des Trocknungsprozesses. Deshalb wird fiir die Masse eine Unsi-
cherheit von u(m) = 0,5 g angenommen.

Fiir die Unsicherheit der Efficiency u(e) wird bei Werten unter 100 keV eine Unsi-
cherheit von 10 % festgelegt, bei Werten zwischen 100 keV und 200 keV von 7 %
und bei Werten tiber 200 keV von 5 %.

Die Unsicherheit der Emissionswahrscheinlichkeiten u(p) entsprechen den Angaben
in [SS98].

Gestorte Linien

Eine Linie gilt dann als gestort, wenn sie mit einer anderen Linie so dicht beieinander
liegt, dass der Abstand das Auflosungsvermogen des Detektors unterschreitet. Die
Berechnung der spezifischen Aktivitdt von gestorten Linien a. stellt sich etwas

komplizierter dar. Sie kann iiber die Formel

np nyo n,
AQc =W+ — | =
a'-tm
. (&_@)_ W
tm to tm (3-26)
n w
e (e _To) W
w
=a——-a
w

bestimmt werden. Dabei wird der Einfluss der Storlinie von der Linie, die betrach-
tet werden soll, abgezogen. a entspricht der spezifischen Aktivitat des Radionuklids
mit Einbezug der Storlinie, n,- gibt die Nettoimpulszahl der Stérlinie an und w’
beschreibt den gleichen Faktor wie in 3-22, allerdings unter Bertiicksichtigung der

Storlinie. Fiir die zugehorige Unsicherheit u(a.) gilt:

u(ae) = \/uZ(a) +u? (% : a)

w 7
= \/r%-uz(w)+w2-u2(rn) +u? <—,-a>
w

(3-27)
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3.7 Charakteristische Grenzen

3.7.1 Erkennungsgrenze

Unter Berticksichtigung des Fehlers 1. Art kann angenommen werden, dass, wenn
die spezifische Aktivitdat die Erkennungsgrenze tiberschreitet, das entsprechende
Radionuklid in der untersuchten Probe enthalten ist. Die Erkennungsgrenze a* von
ungestorten Gammalinien wird durch folgende Formel beschrieben:

u?(ng) | u?(ng)

(3-28)
t t5

a* =ki_q-u (0) = ki -w-u(ry) :kl—cx'w'\/

k1_« entspricht den Quantilen der Standardnormalverteilung und wurde hier
gleich 1,65 gesetzt, was einem Fehler von 5 % entspricht.
Fiir gestorte Gammalinien gilt die folgende Formel fiir die Erkennungsgrenze a:

w

N2
al=k- \/(i) w2 (w) + w2 u2 (1) + u? <£ : a') (3-29)

3.7.2 Nachweisgrenze

Unter Berticksichtigung des Fehlers 2. Art kann ein Nuklid als nachgewiesen ange-
sehen werden, wenn dessen ermittelte Aktivitit die Nachweisgrenze iiberschreitet.
Fiir ungestorte Gammalinien lasst sich die Nachweisgrenze a* mit folgender Formel

ermitteln:

o = a* +Ki_p-u (a®)

* Cl#'LL(W) 2 2 .2
=a +k1—[5' (T) +w? - u?(ry) (3-30)

# . 2 w0\ 2
:a*—f—kl—[s-\/(—a ;(W)) +<ki)

Hiebei entspricht k;_g ebenfalls den Quantilen der Standardnormalverteilung

und wurde auch hier gleich 1,65 gesetzt, was auch einem Fehler von 5 % entspricht.

Weiterhin ergibt sich:

ot =20 (3-31)

1—(k-$>2
#

Fiir gestorte Gammalinien gilt fiir die Nachweisgrenze a:
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a*

1 " 1242
o oo ra kT urg(w)
=

1-%2. <$)2

Die Berechnung der Messunsicherheiten erfolgte entsprechend der DIN ISO

a (3-32)

11929. Die charakteristischen Grenzen wurden gemafs Guide to the Expression of

Uncertainty in Measurement (GUM, corrected Version 1995) berechnet.

3.8 Qualitatssicherung

Zur Validierung des Messverfahrens wurde eine unbekannte des Projektes von 2008
gemessen und sollte anhand der erhaltenen Messergebnisse identifiziert werden.
Die Testprobe wurde als T02A identifiziert. Alle Werten waren nach Anwendung
des Konformitatskriteriums mit den vorher ermittelten vertraglich. Folglich kann

davon ausgegangen werden, dass das Messverfahren ordnungsgemafs funktioniert.
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4 Untersuchung von Umweltproben mittels

Gamma-Spektrometrie

4.1 Die Probenahme

4.1.1 Wasser- und Sedimentproben

Teil dieser Bachelorarbeit war die Teilnahme an zwei Probenahmefahrten zur Ent-
nahme von Wasser- und Sedimentproben. Diese fanden vom 14.11.2013 bis zum
17.11.2013 und vom 19.11.2013 bis zum 23.11.2013 statt. Wahrend der ersten Fahrt
wurden im Bereich zwischen Waldenburg und Zwickau Proben genommen, bei der
zweiten Fahrt lag das untersuchte Gebiet zwischen Grimma und Bad Diiben. Bei
den Probenahmefahrten stand das Erlernen der Probenahme im Feld einschliefslich
der Feldanalytik im Vordergrund. Als Teil dieser Bachelorarbeit soll das Vorgehen
daher im Folgenden kurz dargestellt werden. Eine detaillierte Darstellung der Probe-
nahmen ist im Anhang im Bericht ,Bericht Probenahme und Feldanalytik, Sediment
und Wasser” zu finden. Die hierbei genommenen Wasser- und Sedimentproben sind
nicht Bestandteil dieser Auswertung. Die Entnahme der in dieser Arbeit untersuch-
ten Bodenproben erfolgte bereits zu einem fritheren Zeitpunkt.

Die Ergebnisse der aktuellen Probenahme sollen den Ergebnissen fritherer Probenah-
men gegeniibergestellt werden. Daher erfolgte die Probenahme in enger Anlehnung
an die von 2008. Als Orientierung fiir die Probenahme dienten die Messanleitungen

des BMU. Diese umfassen:

e Mefanleitungen fiir die Uberwachung der Radioaktivitit in Oberflichenwasser
[BMU106]

e Mefanleitungen fiir die Uberwachung der Radioaktivitit in Sediment [BMU206].

e MefBanleitungen fiir die Uberwachung der bergbaubedingten Radioaktivitat in
Oberfliachenwasser [BMU306]

e Mefanleitungen fiir die Uberwachung der bergbaubedingten Radioaktivitit in
Sediment [BMU406]

Bei der Auswahl der Probenahmestellen wurde eine moglichst hohe Ubereinstim-
mung mit den Stellen von 2008 angestrebt. Dabei mussten Anderungen des Geliandes
und die Zugénglichkeit der Stellen berticksichtigt werden. Die Probenahmestellen
sind in Abbildung 11 dargestellt.
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Abbildung 11: Probenahmestellen der Wasser- und Sedimentproben

Wasserproben

Bei der Entnahme der Wasserproben wurde moglichst Wasser aus der Flussmitte
in mittlerer Tiefe enthommen. Das Probenahmevolumen umfasste zwei 1-Liter-
Kautexflaschen. Eine Flasche dient als Riickstellprobe fiir mogliche spatere Messun-
gen, wohingegen ein Teil der anderen Kautexflasche zur sofortigen Feldanalytik

verwendet wurde. Dabei umfasst die Feldanalytik folgende Messungen:

e Lufttemperatur

e Wassertemperatur
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Redoxpotential

pH-Wert

Leitfahigkeit

Nitratgehalt

Phosphatgehalt

Carbonatgehalt

Sulfatgehalt.

Sedimentproben

Es wurde das frische Oberflichensediment (obere 5 Zentimeter), welches mit dem
flieflenden Wasser in Kontakt steht, entnommen. Um eine moglichst reprasentative
Sedimentprobe zu erhalten, wurden mit einem Schopfloffel, der an einem 1,40
Meter langen Holzstab befestigt war, kleine Mengen Sediment von moglichst vielen
verschiedenen Stellen des zu beprobenden Flussabschnittes gesammelt. Vor allem
bei Flussabschnitten mit starker Stromung musste auf nattirliche Sedimentfallen
zuriickgegriffen werden, da sich im Gegensatz zu den offenen Bereichen die fei-
nen Sedimente hier gesammelt haben. Das Probenahmevolumen umfasste zwei
1-Liter-Kautexflaschen und zusétzlich etwa zwei grofie Hande Sediment fiir die
Feldanalytik vor Ort. Die umfasste die Messungen folgender Werte:

e Redoxpotential
o pH-Wert
o Leitfahigkeit

¢ Nitratgehalt.

4.1.2 Bodenproben

Die Probenahme der in dieser Arbeit untersuchten Boden fand nicht im Rahmen
dieser Arbeit statt, soll hier aber ebenfalls vorgestellt werden. Die Probenahmen
erfolgten wahrend drei Fahrten im Oktober 2013.

Zum Verstandnis ist hier anzumerken, dass zwischen Testflache und Probenahme-
flache zu unterscheiden ist. Als Testflachen werden diejenigen bezeichnet, welche
im Rahmen des Auenbddenprojekts von 2008 anhand der entsprechenden Kriterien

(Fliche grofer als ein Hektar, regelméfig wiederkehrende Uberflutungshhe von
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0,5 bis 2,0 Metern) ausgewdhlt wurden. Als Probenahmefldchen werden die Teil-
flachen bezeichnet, auf denen die Proben tatsdchlich genommen wurden. Um die
Ergebnisse der aktuellen Probenahme den Ergebnissen aus fritheren Probenahmen
gegeniiberstellen zu konnen, erfolgte die Probenahme in enger Anlehnung an die
von 2008. Die Messanleitungen des BMU dienten dabei als Orientierung. Hierzu
wurden folgende Anleitungen einbezogen:

e MeRanleitungen fiir die Uberwachung der Radioaktivitit in Boden [BMUS506]

e Mefanleitungen fiir die Uberwachung der bergbaubedingten Radioaktivitit in
Boden [BMU606].

Gemif} der BMU-Anleitungen wurde zwischen Griinlandflichen (GL) und Acker-
landflachen (AL) unterschieden.
Auf den Griinlandflichen wurde eine Probenahmefldche von 45 Metern Breite und
90 Metern Lange aufgespannt, was einer Flache von 0,405 Hektar entspricht. Mit
einem Bohrstock der Wandstirke 2 Millimeter und einem Innendurchmesser von 3,5
Zentimetern wurden 40 Einstiche mit jeweils 10 Zentimetern Tiefe vorgenommen.
Die Verteilung dieser Einstiche erfolgte so, dass 4 Reihen mit je 15 Metern Abstand
gebildet wurden und pro Reihe 10 Einstiche in 10 Meter Abstand erfolgten. Das Ver-
tahren konnte auf Testflache T13 jedoch nicht angewendet werden, da sich durch das
Hochwasser grofie Mengen Kies und Steine abgelagert hatten. Diese Situation stellt
Abbildung 12 dar. Es war nicht moéglich, Einstiche mit dem Bohrer vorzunehmen.

Alternativ wurden die Bodenproben mit einer Handschaufel genommen.

Abbildung 12: Ablagerung von Kies und grobem Sediment auf Testflache T13
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Bei den Ackerlandflichen wurde eine Probenahmefldache von 0,540 Hektar aufge-
spannt, die 120 Meter lang und 45 Meter breit war. Hier wurden 20 Einstiche mit
einer Tiefe von 30 Zentimetern vorgenommen. Der verwendete Bohrstock hatte eine
Wandstirke von 2 Millimetern und einen Innendurchmesser von 2,0 Zentimetern.
Wie bei den Griinlandfldichen wurden ebenfalls 4 Reihen im 15 Meter Abstand
gebildet. Hier erfolgten jedoch pro Reihe nur 5 Einstiche im Abstand von 30 Metern.
Nach dem die Bodenproben genommen wurden, erfolgte eine Feldanalytik, welche

folgende Messungen umfasste:

Lufttemperatur

pH-Wert

Leitfahigkeit

Nitratgehalt

Phosphatgehalt.

In Abbildung 13 sind die Probenahmestellen gekennzeichnet, die in dieser Arbeit

ausgewertet wurden.
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Abbildung 13: Probenahmestellen der untersuchten Bodenproben

4.2 Aufbereitung der Proben

Die Bodenproben wurden in je eine grofie Aluminiumschale gefiillt. Die einzelnen
Bohrkerninhalte wurden mit der Hand zerbroselt. Gleichzeitig wurde ein Teil des
Skeletts entfernt. Zum Bodenskelett zdhlen Steine {iber 2 mm Durchmesser und
organische Bestandteile wie Wurzelreste und nicht vollstandig zersetztes Holz. Die
Proben wurden homogenisiert, gewogen und bei 105 Grad Celsius in den Trocken-
schrank gestellt. Die Trocknung erfolgte so lange, bis die Proben massenkonstant
waren. Anschliefend wurden sie in Plastiktiiten gefiillt. Diese wurden zugekno-
tet, damit moglichst keine neue Feuchte durch die Luft eingetragen wird. Bei der

weiteren Verarbeitung wurden die einzelnen Proben zundchst durch ein Sieb mit 2
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Millimetern Maschenweite gesiebt. Der Anteil, welcher nicht durch das Sieb passte,
wurde gemorsert und erneut gesiebt. Dieser Vorgang wurde so oft durchgefiihrt,
bis alle Aggregate tiber 2 Millimetern zerstort und die gesamte Probe gesiebt war.
Parallel wurden die Bodenskelettanteile mit einer Pinzette entfernt und in einer
Plastiktiite aufbewahrt. Im nédchsten Arbeitsschritt wurde analog vorgegangen, al-
lerdings mit einem Sieb von 1 Millimeter Maschenweite. Die Steinchen, die nicht
durch das Sieb passten, wurden der Probe jedoch wieder zugefiihrt und nur der Or-
ganikanteil wurde entfernt. Nach dem Sieben wurden Marinelligefdfle mit etwa 557
Milliliter Inhalt [Bir09] mit dem Probenmaterial befiillt. Das Einfiillen erfolgte dabei
in mehreren Schritten bis zur unteren Kante, wobei immer wieder mit einem Metall-
stab gegen das Gefdfs geklopft wurde, um eine moglichst homogene Schiittdichte zu
erreichen. Zur Uberpriifung der einheitlichen Fiillhthe der Marinelligefide wurde
ein Metallspatel verwendet. Nach dem Befiillen wurde auf die untere Kante der
Marinelligefédfse eine extra zugeschnittene Plastikfolie geklebt. Als Kleber diente
Montagekleber ,Bombenfest (PU-Hybrid-Kleber)“der Firma Lugato. Das Verkleben
der Proben war notig, um gegen Verkippen zu schiitzen und eine Anreicherung von
Radon im oberen Gefdfiraum zu minimieren. 3 Tage spater wurden die Deckel der
Gefdfle mit dem selben Montagekleber aufgeklebt. Die fertigen Proben wurden vor
der Messung 3 Wochen stehen gelassen, damit sich ein Gleichgewicht innerhalb der
Uran-Radium-Zerfallsreihe einstellen konnte (siehe Abschnitt 2.6).

4.3 Auswertung

Teil dieser Arbeit ist die Untersuchung von neun Bodenproben entlang der Zwickau-
er Mulde und einer Bodenprobe entlang der Vereinigten Mulde.
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Tabelle 2: Angegeben sind die Testflichen mit den entsprechenden Flusskilometern.
Zusétzlich erfolgte eine Zuordnung zu den Testflachen aus 2008 sowie

eine Angabe der entsprechenden Abweichung.

Testflache Flusskilometer Zuordnung Abweichung in km
TO1 ZM GL 89 TO1B -0,07
T02 ZM GL 91 TO2A -0,01
T04 ZM AL 103 T04B 0,32

TOSA  ZM AL 103 TO5A 0,09
TO5B ZM GL 105 TO5B -0,03
T06 ZM AL 107 TO6A 0,03
T07 /M AL 108 TO7A 0,24
T08 ZM AL 110 TOSA -0,1
T13 ZM GL 141 T13A -0,04
T18 VM AL 166 T18A, verschoben -0,3

In Tabelle 2 sind die wichtigsten Kenndaten der einzelnen Probenahmestellen
dargestellt. Eine Ubersicht iiber die Lage gibt Abbildung 13 aus dem vorherigen
Abschnitt. Da fiir das Muldesystem keine offizielle Kilometrierung vorliegt, wurde
im Projekt von 2008 [Bis12] eine eigene Kilometrierung erstellt. Nullpunkt dieser
Kilometrierung ist die Mitte des Dammes der Talsperre Muldenberg.

In der Auswertung werden verschiedene Radionuklide der drei natiirlichen Zerfalls-
reihen bestimmt und diskutiert. Aus der Uran-Radium-Reihe werden die Nuklide
U-238, Ra-226 und Pb-210 betrachtet, aus der Uran-Actinium-Reihe U-235 und
Ac-227 sowie Ra-228 und Th-228 aus der Thorium-Zerfallsreihe. Th-230 wird nur
teilweise betrachtet, da es nur auf den Testflichen T02 und T05B nachgewiesen wer-
den konnte. Auf den anderen Testflachen wurde Th-230 entweder nicht festgestellt
oder der Wert lag unter der Nachweisgrenze. Ac-227 konnte auf den Testflachen T04,
T05B, TO8 und T18 nicht nachgewiesen werden. Zusitzlich werden die Radionuklide
Cs-137 und K-40 separat diskutiert.

Bei der Auswertung der Messergebnisse wurde zwischen Griinland und Acker-
land unterschieden, da dieses bei den Vergleichswerten der vorherigen Messungen
ebenfalls der Fall war. Eine Besonderheit stellt die Testfliche 18 dar, als einziger
Vertreter der Vereinigten Mulde. Sie wurde in die allgemeinen Betrachtungen nicht
mit einbezogen, sondern wird separat beschrieben.

Im Anhang ist in Tabelle 15 eine Ubersicht iiber die ermittelten spezifischen Aktivi-
taten der einzelnen betrachteten Radionuklide zu finden.
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4.3.1 Test auf Normalverteilung und logarithmische Normalverteilung

Die Messwerte wurden mit dem Shapiro-Wilk-Test auf Normalverteilung und
log-Normalverteilung iiberpriift. Dieses erfolgte mit dem Programm OriginPro 9.1
(Demoversion). Der Test auf logarithmische Normalverteilung erfolgte gemafs [Sti10]
mit zuvor logarithmierten Werten.

Bei dem Test auf Normalverteilung aller Messwerte der Proben entlang Zwickau-
er Mulde kann eine Normalverteilung nicht abgelehnt werden, aufer bei Cs-137.
Werden nur die Werte der Griinlandflichen betrachtet, kann eine Normalverteilung
ebenfalls nicht abgelehnt werden, ausgenommen K-40. Betrachtet man nur die
Ackerlandproben kann fiir alle betrachteten Radionuklide eine Normalverteilung
nicht abgelehnt werden. Somit kann fiir alle Messwerte bis auf K-40 der arithmeti-
sche Mittelwert verwendet werden.

Den spezifischen Aktivitdten aller Proben entlang der Zwickauer Mulde kann fiir
K-40 keine logarithmische Normalverteilung zugrunde gelegt werden. Bei allen
anderen Radionukliden kann dieses hingegen nicht abgelehnt werden. Ebenso ergibt
sich bei Betrachtung der Griinlandfldchen, dass eine logarithmische Normalvertei-
lung nicht abgelehnt werden kann, aufier fiir K-40. Betrachtet man hingegen nur die
Ackerlandflachen, kann eine logarithmische Normalverteilung fiir alle spezifischen
Aktivitdten der betrachteten Radionuklide nicht abgelehnt werden.

Die obigen Ergebnisse bedeuten, dass die Einflussfaktoren fiir die spezfischen Akti-
vitdten sowohl additiv als auch multiplikativ zusammenhéngen. Bei Cs-137 deutet
sich an, dass bei Betrachtung aller Messwerte ein multiplikativer Zusammenhang
zwischen den Einflussfaktoren herrscht. Umgekehrt deutet es sich an, dass die
Einflussfaktoren der gesamten Messwerte von K-40 additiv zusammenspielen. Be-
trachtet man nur die Werte fiir die Griinlandflachen, scheinen die Einflussfaktoren
fiir die spezifische Aktivitdt von K-40 weder in einem additiven noch multiplikativen

Zusammenhang zu stehen.
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Tabelle 3: Dargestellt sind die arithmetischen Mittelwerte (arith. MW) und geome-
trischen Mittelwerte (geom. MW) der einzelnen Radionuklide mit ihren
Standardabweichungen (SD = Standardabweichung, GSD = geometrische
Standardabweichung) entlang der Zwickauer Mulde. Die Werte sind in
der Einheit Bq/kg angegeben.

Radionuklid n arith. MW SD geom. MW  GSD

U-238 9 226,16 120,37 201,46 1,65
Th-230 2 237,61 81,68 230,48 1,42
Ra-226 9 161,15 58,22 152,36 1,42
Pb-210 9 116,58 32,53 112,57 1,33
U-235 9 10,91 4,45 10,20 1,46
Ac-227 6 941 2,47 9,16 1,29
Ra-228 9 48,47 6,45 48,11 1,14
Th-228 9 54,90 7,12 54,51 1,13
Cs-137 9 8,04 4,47 7,20 1,60

K-40 9 755,30 74,37 751,73 1,11

Schaut man sich die in Tabelle 3 dargestellten arithmetischen und geometri-
schen Mittelwerte an, kann man erkennen, dass diese im Rahmen ihrer jeweiligen

Unsicherheiten tibereinstimmten.

4.3.2 Betrachtung der mittleren Aktivitaten

Um eine Einschdtzung zu bekommen, ob die untersuchten Bodenproben belastet

sind, ist die Betrachtung von unbelasteten Werten sinnvoll.
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Tabelle 4: Mittlere Aktivitaten fiir die Radionuklide U-238, Ra-226, Pb-210 und Ra-
228 fiir die Zwickauer Mulde sowie verschiedene Referenzwerte fiir die

Hintergrundaktivitit. u(a) entspricht der Standardabweichung.

a(U-238) u(a) a(Ra-226) wu(a)
n Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg

Hintergrund
[Rit08] 60 81 31 80 29
[BGB10] k.A. 60 k.A. 50 k.A.
Mulde 4 53 10 55 6
Mittelwerte
M 9 208 127 151 64
AL ZM 6 164 54 132 35
AL ZM 08 15 179 53 137 35
GL ZM 3 351 124 219 54
GL ZM 08 5 429 53 231 23
a(Pb-210) wu(a) a(Ra-228) wu(a)
n Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg
Hintergrund
[Rit08] 60 52 18 61 22
[BGB10] k.A. 50 k.A. 40 k.A.
Mulde 4 63 13 62 19
Mittelwerte
M 9 109 39 48 6
AL ZM 6 99 20 46 4
AL ZM 08 15 113 25 51 4
GL zM 3 152 19 53 9
GL ZM 08 5 200 41 56 6

Hierzu sind in Tabelle 4 zwei verschiedene Literaturwerte, sowie die im Rahmen
der Arbeit von Bister ermittelte Hintergrundaktivitit fiir die uranbergbaulich un-
belasteten Mulderegionen angegeben [Bis12]. Die Literaturwerte beschreiben zum
einen die ,Werte der spezifischen natiirlichen Untergrund-Aktivitat” nach der Be-
rechnungsgrundlage Bergbau [BGB10] sowie den ermittelten Wert ,fiir die kleineren
FluBSauen des Erzgebirges und Vogtlandes ohne Bergbaueinfluss” im Rahmen des
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Projektes ,Radionuklidbelastung von Sedimenten und Auenbdden - Datenerfassung,
Erstauswertung, Ergebnisdarstellung” [Rit08].

Zu Erkennen ist, dass die Mittelwerte der spezifischen Aktivitdten der Nuklide der
Uran-Radium-Zerfallsreihe im Rahmen der ermittelten Unsicherheiten sowohl iiber
den Literaturwerten, als auch iiber der Hintergrundaktivitit der uranbergbaulich
unbelasteten Mulderegion liegen. Die Werte fiir die Thorium-Reihe, vertreten durch
Ra-228, liegen hingegen unter Beriicksichtigung der Unsicherheiten im Rahmen des
Literaturwertes von Ritzel sowie der fiir die Region ermittelten Hintergrundaktivitat.
Es ist zu erkennen, dass die errechneten Werte dicht bei dem Literaturwert BGB
liegen. Als uranbergbaulich unbelasteter Aktivitdtshintergrund wird im folgenden
der des Muldessystems verwendet. [Bis12]

Das Konformitdtskriterium auf Grundlage der Bayes-Statistik hat ergeben, dass die
Einzelwerte von 2008 und 2013 im Rahmen ihrer Unsicherheiten vertraglich sind.
Jedoch ist festzustellen, dass alle Mittelwerte von 2013 unter denen von 2008 liegen.

4.3.3 Radiologische Beurteilung

Um eine Einschdtzung vornehmen zu kénnen wie die beprobten Boden in Zukunft
genutzt werden konnen, werden die Messergebnisse entsprechend beurteilt. In
der Empfehlung , Strahlenschutzgrundsétze fiir die Nutzung von durch Uranberg-
bau kontaminierten Fldchen zu forst- und landwirtschaftlichen Zwecken sowie als
Griinanlage (Parkanlage) und Wohngebiet”sind von der Strahlenschutzkomission
Richtwerte fiir ebendiese Flichen angegeben [SSK91]. Hierbei wird Ra-226 als Be-
wertungsgrundlage herangezogen, sofern sich die Uran-Radium-Reihe im sdkularen
Gleichgewicht befindet. Sollte dieses nicht der Fall sein, wird das Radionuklid mit
der hochsten Aktivitdt zur Beurteilung der radiologischen Belastung verwendet. Es
wird folgende Einteilung empfohlen:

1. uneingeschrdankte Nutzung der Flache bei mittleren Aktivitdten unter
200 Bq/kg

2. Nutzung als landwirtschaftliche Griinflache oder als Forstwirtschaft fiir mitt-
lere Aktivitdaten zwichen 200 und 1000 Bq/kg

3. Priifung auf Notwendigkeit von Mafinahmen bei mittleren Aktivitdten tiber
1000 Bq/kg

Die Messwerte haben gezeigt, dass bei den untersuchten Bodenproben kein
Gleichgewicht zwischen U-238 und Ra-226 herrscht. Aus diesem Grund erfolgt die
Einteilung aufgrund der spezifischen Aktivitdt von U-238, da diese iiber den Werten
von Ra-226 liegen.
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Tabelle 5: Radiologische Beurteilung nach den Kriterien der [SSK91]

a(Ra-226) u(a) a(U-238) wu@) <200 >200 > 1000

Testfl. Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg
ZM T01 GL 236,65 8,15 454,60 35,69 X
ZM T02 GL 252,75 9,03 385,64 33,94 X
/M T13 GL 158,66 5,48 213,00 20,09 X
ZM T04 AL 178,04 6,14 242 .50 22,60 X

ZM TO05A AL 106,45 3,74 135,36 16,67

ZM T05B AL 135,02 4,62 174,06 13,84

ZM T06 AL 103,48 3,65 113,00 15,57

ZM T07 AL 169,29 5,85 208,55 20,52 X
ZM T08 AL 100,03 3,50 108,72 14,68 X

VM Ti8 AL 55,67 2,04 47,89 9,20 X

Nach Tabelle 5 fallen alle untersuchten Griinlandflachen in die zweite Kategorie,
bei den Ackerlandfldchen sind es zwei. Die anderen fiinf untersuchten Ackerlandfla-
chen lassen sich der ersten Kategorie zuordnen. Die Nutzung der Ackerlandflachen
fiir den Getreideanbau stellt jedoch eine Besonderheit dar. Aufgrund der Vertriebs-
wege in der heutigen Agrarindustrie ist eine Verdiinnung der Radionuklidgehalte
anzunehmen. Dadurch verringert sich die mogliche Dosis hin zu einem nicht relevan-
ten Einfluss. Deswegen plant die SSK die Aktivitdtsgrenze fiir den Gertreideanbau
zu erhohen. [Bis12] Unter Berticksichtigung dieser moglichen neuen Empfehlung
stellen die Ackerlandflichen T04 und T07, welche der zweiten Kategorie zugeordnet
wurden, kein Problem dar, da hier fast ausschliefSlich Getreideanbau betrieben wird.
Im Vergleich mit 2008 zeigen sich dhnliche Ergebnisse. Die Einteilung der Testfla-
chen T01, T02, T05, T06, TO7, TO8 und T18 ist identisch. Die mittlere Aktivitat auf
der Testflache T04 hat sich hingegen so stark erhcht, dass sie nicht mehr wie 2008
in die erste sondern in die zweite Kategorie fallt. Auf Testflache T13 hat sich die
mittlere Aktivitdat hingegen soweit verringert, dass sie nun der zweiten Kategorie
zugeordnet werden kann und nicht mehr der dritten Kategorie.
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4.3.4 Veranderungen auf den Testflachen

Ein wichtiger Aspekt dieser Arbeit ist der Vergleich der ermittelten spezifischen
Radioaktivitdten mit denen aus 2008. Die einzelnen Verdnderungen sind in Tabelle
6 dargestellt.

Tabelle 6: Anderung der spezifischen Aktivititen gegeniiber 2008. Dabei bedeutet
+, dass eine Erhohung der spezifischen Aktivitat stattgefunden hat. Bei
einem - hat sich die spezifische Aktivitit des entsprechenden Radionuklids

verringert.

Testflache | U-238 | Th-230 | Ra-226 | Pb-210 | U-235 | Ac-227

ZM GL
TO1 -
T02 -
T13 - - - - -

ZM AL
T04 +

TO5A - -
T05B +
T06
T07 -
TO8

VM AL
T18 -
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Testflache | Ra-228 | Th-228 | Cs-137 | K-40

ZM GL
TO1 -
T02 -
T13 + - -

ZM AL
T04

TO5A - - - -
TO5B - - -
T06 - -
T07 - -
TO08 + -

VM AL

T18 -

Nimmt man Th-230 aus der Betrachtung raus, sind etwa 64 % der Messwerte mit
denen aus 2008 vertraglich. Bei den anderen 36 % liegen tiberwiegend Verringe-
rungen der spezifischen Aktivitdten der Radionuklide vor. In der Tabelle 6 ist zu
erkennen, dass die spezifischen Aktivititen von Cs-137 und K-40 in den meisten
Fillen abgenommen haben. Die Aktivitdt von Th-228 hat sich auf den Griinlandfla-
chen T01, T13 und auf der Ackerlandfliche TO8 erhoht. Auf den Ackerlandflichen
TO5A und TO5B hat die Aktivitdt abgenommen.
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Abbildung 14: Differenz zu 2008 der Verteilung der spezifischen Aktivitdten von
U-238, Ra-226, Pb-210 und Ra-228 auf den einzelnen Testflachen
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In Abbildung 14 sind die Differenzen der spezifischen Aktivitaten von U-238,
Ra-226, Pb-210 und Ra-228 dargestellt. Vor allem auf den Ackerlandflichen weist
die spezifische Aktivitdt von U-238 die grofste Veranderung der vier betrachteten
Radionuklide auf. Eine Ausnahme stellt Testfliche TO8 dar. Hier ist die grofite
Anderung bei Pb-210 zu finden. Die Aktivitdt von U-238 hat sich auf allen Flachen
bis auf die Testflaichen T04 und TO5B verringert. Nach Anwendung des Konformi-
tatskriteriums sind nur die U-238-Aktivitaten auf den Testflachen TO5A, T07, T13
und T18 nicht mit den Werten aus 2008 vertrédglich. Die spezifische Aktivitidt von
Ra-226 hat sich auf den Ackerlandflichen T04, TO5B und T07 erhoht. Dagegen hat
sie sich auf den Griinlandflichen T01 und T13 sowie der Ackerlandfliche TOSA
verringert. Die Anwendung des Konformitdtskriteriums besagt allerdings, dass nur
die spezifischen Aktivititen von den Testflachen TO5A, T05B und T06 nicht mit den
Messwerten aus 2008 vertraglich sind. Die spezifische Aktivitdt von Pb-210 auf den
Griinlandfldchen hat tiberall abgenommen, wohingegen auf den Ackerlandfldchen
keine Verdnderungen erkennbar sind. So besagt auch die Anwendung des Konfor-
mitdtskriteriums, dass die Werte der Griinlandflachen nicht mit den Ergebnissen
aus 2008 vertraglich sind. Bei der spezifischen Aktivitdt von Ra-228 sind in der Ab-
bildung 14 keine deutlichen Abweichungen gegeniiber 2008 zu erkennen. Nach der
Berechnung mit dem Konformitatskriterium haben sich nur die Ra-228-Aktivitdten
auf den Ackerlandfliachen TO5A, TO5B und T06 so verdndert, dass sie nicht mehr
mit den Werten aus 2008 vertraglich sind.

Im Vergleich zu den anderen Testflichen weist die Testflaiche T13 eine besonders
hohe Abweichung gegenitiber den Ergebnissen aus 2008 auf. Die Testflidche zeigte
bereits optisch eine deutliche Beeinflussung durch das Hochwasser, was auf Ab-
bildung 12 dargestellt ist. So hatten sich grofse Mengen Kies und grobes Sediment
auf der Flache abgelagert, was auch eine Anderung der Probennahme erforderlich
machte (siehe Abschnitt 4.1.2). Feines Sediment konnte sich nicht ablagern. Radio-
aktive Stoffe adsorbieren jedoch vorwiegend an feines Sediment. Daher war eine
Aktivitditsabnahme zu erwarten, welche auch in den Ergebnissen wieder zu finden
ist.

Wie bei der Betrachtung der Mittelwertaktivitdten (siehe Abschnitt 4.3.2) bereits
angesprochen, ist fiir die Mehrzahl der Testfldchen eine Aktivititsabnahme fest-
zustellen. So hat die Aktivitdt von U-238 und Ra-228 auf 80 % der Tesflichen
abgenommen. Fiir Ra-226 ist nur auf 40 % der Testflichen eine Aktivitdtsabnahme
festzustellen. Hingegen zeigt Pb-210 sogar auf 90 % der Testflichen eine geringer
Aktivitat.
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4.3.5 Bergbaulicher Einfluss

In dieser Arbeit soll zusitzlich zum Einfluss des Hochwassers tiberpriift werden, ob
die untersuchten Flachen noch eine uranbergbauliche Beeinflussung aufweisen. Wie
im Abschnitt 2.7 ausfiihrlich dargestellt, lasst sich der Einfluss des Uranbergbaus
anhand verschiedener Gleichgewichtssituation untersuchen. Eine Moglichkeit diese
darzustellen bieten die im folgenden diskutierten 2-Nuklid-Plots und 3-Nuklid-
Plots.

Bei 2-Nuklid-Plots sind die Aktivitdten zweier Radionuklide einer Zerfallsreihe ge-
geneinander aufgetragen. Dabei spiegelt die Diagonale das radiochemische Gleich-
gewicht wieder, da im sdkularen Gleichgewicht befindliche Nuklide gleiche Aktivi-
taten aufweisen. Abweichungen von der Diagonalen zeigen somit Stérungen des

Gleichgewichts an.
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Abbildung 15: 2-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von U-238 und Ra-226

In Abbildung 15 ist die spezifische Aktivitdt von U-238 gegen die von Ra-226
aufgetragen. Allgemein ldsst sich der Trend feststellen, dass die Abweichung vom
Gleichgewicht bei hoheren Aktivitdten zunimmt. Bei Aktivitaten von 100 Bq/kg bis
etwa 150 Bq/kg liegt noch eine recht gute Ubereinstimmung mit der Diagonalen
vor. Fiir Werte zwischen 150 Bq/kg und 250 Bq/kg stellt sich ein geringer Uraniiber-
schuss dar. Betrachtet man Aktivitdten zwischen 350 Bq/kg und 450 Bq/kg ladsst

sich ein deutlicher Uranitiberschuss erkennen.



54 4 Untersuchung von Umweltproben mittels Gamma-Spektrometrie

20

—%
(A ]
1

1] , + Messwerte

.
.
.
< L
- r
.
.
.
- [l
. .
,
.
.
e T A 11
.
.

a(Ac-227) (Bgikg)

$:) linearer Fit
5 - v = 0,5382x + 2,4816
- R? = 0,8466
U . T T T T
0 5 10 15 20 25

a(U-235) (Bq/kg)
Abbildung 16: 2-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivititen von U-235 und Ac-227

Die Aktivitdten von U-235 und Ac-227 sind in Abbildung 16 dargestellt. Dabei
existieren nur Ac-227-Aktivitaten fiir die Testflaichen T01, T02, T04, T0O5B, T07 und
T13. Hier zeigt sich ein dhnliches Bild wie bei dem 2-Nuklid-Plot von U-238 und Ra-
226. Beide Diagramme zeigen einen Uberschuss des Mutternuklids, der zu hoheren
Aktivitdten zunimmt. Auch die Steigungen der linearen Fits weisen mit 0,54 und 0,46
dhnliche Werte auf. Auch in den Arbeiten von Birkhan [Bir09] und Stieghorst [Sti10]
wurden fiir 2008 Ungleichgewichte zugunsten des Urans auf den Testflichen festge-
stellt. Das analoge Verhalten der Uran-Radium- und Uran-Actinium-Zerfallsreihe
ist dahingehend erklédrbar, da im Uranerz das natiirliche Isotopenverhiltnis von
U-238, U-235 und U-234 vorherrscht. Das natiirliche Aktivititsverhéltnis von U-238
zu U-235 liegt bei 21,7 [Sol10].
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Tabelle 7: Aktivitatsverhiltnis von U-238 zu U-235

Testflache U-238/U-235 Unsicherheit

T01
T02
T04
TO5A
TO5B
T06
T07
T08
T13
T18

24,35 3,13
21,92 3,12
20,27 3,09
18,78 3,72
18,87 2,41
16,92 3,77
22,89 4,08
15,40 3,47
19,92 2,95
13,89 4,59

In Tabelle 7 sind die Verhiltnisse der ermittelten Aktivitdten von U-238 und U-235
der untersuchten Flachen dargestellt. Alle Werte, bis auf die von Testflache T06, T0O8
und T18, liegen im Rahmen ihrer Unsicherheit bei 21,7. Insgesamt kann von einer

nattirlichen Isotopenzusammensetzung ausgegangen werden. Da in Deutschland

keine Trennung von U-238 und U-235 erfolgte, entspricht dieses Ergebnis den

Erwartungen.
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Abbildung 17: 2-Nuklid-Plot der spezifischen Aktivitdten von Ra-228 und Th-228
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Das Aktivitdtsverhaltnis von Ra-228 zu Th-228 ist in Abbildung 17 dargestellt. Die
beiden Radionuklide stehen anndhernd im Gleichgewicht, wobei ein leichter Th-
228-Aktivitatsiiberschuss besteht. Der lineare Fit weist eine Steigung von anndhernd
eins (1,07) auf. Im Vergleich zu den Werten von 2008 zeigt sich, dass sich Ra-228
und Th-228 anndhernd in einem radioaktiven Gleichgewicht befanden, wobei ein
sehr leichter Uberschuss der Th-228-Aktivitit festzustellen war. Bei den aktuellen
Werten zeigt sich jedoch ein deutlicherer Uberschuss der Th-228-Aktivititen. Ra-228
konnte durch das Hochwasser aufgrund seiner besseren Loslichkeit ausgeschwemmt
worden sein, was den hoheren Th-228-Uberschuss erkliren wiirde.
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Abbildung 18: 3-Nuklid-Plot der Aktivitdtsverhéltnisse von U-238, Ra-226 und Pb-
210

Der in Abbildung 18 dargestellte 3-Isotopen-Plot von U-238, Ra-226 und Pb-210
zeigt, dass das Aktivitdtsverhdltnis von U-238 zu Ra-226 grofier als eins und das von
Pb-210 zu Ra-226 kleiner als eins ist. Das zeigt, dass beide Gleichgewichte gestort
sind. Fiir das Verhiltnis von U-238 zu Ra-226 zeigt sich, dass eine etwas grofiere
Storung des Gleichgewichtes auf den Griinlandflichen zu erkennen ist. Gemafs
den in Abschnitt 2.7 besprochenen Kriterien deutet dieses darauthin, dass die
untersuchte Region entlang der Zwickauer Mulde noch unter uranbergbaulichem
Einfluss steht.
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Abbildung 19: 3-Nuklid-Plot der Aktivitdtsverhéltnisse von U-238, Ra-226 und Ra-
228

In Abbildung 19 ist der 3-Isotopen-Plot von U-238, Ra-226 und Ra-228 dargestellt.
Man kann sehen, dass die Aktivitat von U-238 grofer als die von Ra-226 ist und das
Aktivitatsverhiltnis von Ra-228 zu U-238 kleiner als 0,5 ist. AufSerdem deutet sich fiir
beide Aktivitdtsverhiltnisse eine Unterscheidung von Griin- und Ackerlandflichen
an. Die Betrachtung dieser Verhiltnisse siitzt die Annahme eines uranbergbaulichen
Einflusses entlang der Zwickauer Mulde, wobei insbesondere das Aktivitatsverhalt-

nis von Ra-228 zu U-238 kleiner als 0,5 als Nachweis herangezogen werden kann
[MicO05].

4.3.6 Verteilung von U-238 und Ra-228 entlang der Zwickauer Mulde

Als néchstes soll die Verteilung der Radionuklide U-238 als Vertreter der Uran-
Radium-Zerfallsreihe und Ra-228 als Vertreter der Thorium-Zerfallsreihe entlang
des Flusslaufes der Zwickauer Mulde betrachtet werden. Hierzu sind in Abbildung
20 die spezifischen Aktivitdten von U-238 und in Abbildung 21 die Aktivitdten von
Ra-228 mit den entsprechenden Flusskilometern der Testflachen dargestellt.
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Abbildung 20: Verteilung der Aktivitdt von U-238 entlang der Zwickauer Mulde.
Die U-238-Aktivitdten sind gegen die entsprechenden Flusskilometer
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Abbildung 21: Verteilung der Aktivitdt von Ra-228 entlang der Zwickauer Mulde.
Die Ra-228-Aktivitdten sind gegen die entsprechenden Flusskilome-

ter aufgetragen.

Obwohl die drei Messwerte der Griinlandfldchen eine Abnahme der spezifischen
Aktivitaten von U-238 entlang des Flusslaufes andeuten, kann dieses nicht als all-
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gemeiner Trend angenommen werden, da Testfliche T13 (Flusskilometer 140) wie
bereits beschrieben eine Besonderheit darstellt. Auf den Ackerlandfldchen zeigt sich,
dass die U-238-Aktivitdt auf dicht beieinander liegenden Flachen streut. Diese Streu-
ung kann auf die extreme Variabilitdt der Auenbdden, welche in der Bodengenese
begriindet ist, zuriickgefiihrt werden. Dieser Effekt ist in dem Abschlussbericht des
Projekts von 2008 [Riel2] ausfiihrlich beschrieben.

Die Bandbreite der Aktivitidtswerte von Ra-228 variiert deutlich geringer als bei
U-238. Da Ra-226 die Thorium-Zerfallsreihe wiederspiegelt und damit den natiirli-
chen Hintergrund, war keine deutliche Abweichung zu erwarten. Insgesamt zeigt
sich in etwa das Bild von 2008. Bei beiden Darstellungen ergibt sich ein anndhernd
konstanter Wert der Ra-226-Aktivitdt um 50 Bq/kg. Die beiden erhohten Werte um
Flusskilometer 90 waren auch bereits 2008 vorhanden.
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Abbildung 22: Aktivitdtsverhaltnis von Ra-228 zu U-238 entlang der Zwicker Mulde.
Das Aktivitdtsverhiltnis ist gegen die entsprechenden Flusskilometer

aufgetragen.

Das Verhiltnis von Ra-228 zu U-238, welches bereits im Rahmen der 3-Nuklid-
Plots angesprochen wurde, soll hier nochmals etwas genauer betrachtet werden,
da es ein wichtiges Kriterium fiir die Beurteilung der uranbergbaulichen Belas-
tung darstelltfMic05]. Werte kleiner als 0,5 konnen nicht mehr durch natiirliche
Schwankungen erkldrt werden und weisen daher einen uranbergbaulichen Einfluss
nach. Insgesamt liegen alle Werte unter dieser Grenze und sind somit nachweislich
uranbergbaulich beeinflusst. Allerdings ist zu beachten, dass der Wert bei Flusskilo-
meter 110 im Rahmen seiner Unsicherheit noch mit der Grenze von 0,5 vertraglich
ist. AuSerdem verdeutlicht die Abbildung nochmals, dass Griinlandfldchen starker
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beeinflusst sind, als Ackerlandfldchen. In diesem Zusammenhang sei nochmal auf
die besondere Situation der Testfliche T13 (Flusskilometer 140) hingewiesen.

4.3.7 Testflache T18

Testflache T18 wird bei der Auswertung separat betrachtet, da sie die einzige unter-
suchte Bodenprobe darstellt, die entlang der Vereinigten Mulde genommen wurde.
Diese Probenahmefldche der T18 liegt nahe der 2008 beprobten Probenahmefldche
T18A, ist gegeniiber dieser jedoch etwas verschoben. Es ist daher zu berticksichtigen,
dass die Probe T18A von 2008 durch eine geringe uranbergbauliche Belastung auffiel
und eine deutliche Abweichung gegeniiber der Probenahmefldache T18B aufwies.

Tabelle 8: Vergleich der  Aktivititen auf Testfliche T18 mit den
Hintergrundaktivitdten

a(U-238) u(a) a(Ra-226) u(a)
Hintergrund n Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kgg

[Rit08] 60 81 31 80 29
[BGB10] k.A. 50 k.A. 50 k.A.
Mulde 4 53 10 55 6
Mittelwert VM
T18 1 47,9 9,2 55,7 2,0
T18A (2008) 1 75,2 9,3 55,9 1,7

a(Pb-210) wu(a) a(Ra-228) wu(a)
Hintergrund n Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg

Rit08 60 52 18 61 22
[BGB10] k.A. 50 k.A. 40 k.A.
Mulde 4 63 13 62 19
Mittelwert VM
T18 1 42,6 13,7 47,7 2,9
T18A (2008) 1 44,6 5,2 50,8 2,7

Tabelle 8 vergleicht die spezifischen Aktivitdten von U-238, Ra-226, Pb-210 und
Ra-228 mit den Literaturwerten [Rit08] und [BGB10] sowie mit der ermittelten
Hintergrundaktivitat der Mulde. Zusétzlich sind die Ergebnisse aus 2008 dargestellt.
Dieser Vergleich zeigt, dass die ermittelten spezifischen Aktivitdten von U-238,
Ra-226, Pb-210 und Ra-228 mit den Literaturwerten und der Hintergrundaktivitat
der Mulde im Rahmen ihrer Unsicherheiten alle iibereinstimmen, anders als bei
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den Proben entlang der Zwickauer Mulde. Im Vergleich mit den Werten aus 2008
sind aufler der ermittelten spezifischen Aktivitit fiir U-238 und K-40 alle Ergebnisse
vertrdglich. Die beiden genannten Werte haben sich verringert.

Insgesamt weisen die Radionuklide der Uran-Radium-Zerfallsreihe eine erkennbar
geringere spezifische Aktivitdt auf, als bei der Zwickauer Mulde. Auch die Aktivitat
von U-235 liegt unter den Werten dieser Proben. Ac-227 war nicht nachweisbar.

Tabelle 9: Aktivitatsverhiltnisse auf Testflache T18

Nuklide Verhiltnis Unsicherheit

Ra-226/U-238 1,16 0,22
Pb-210/Ra-226 0,77 0,25
Ra-228/U-238 0,99 0,20

Schaut man sich die in Tabelle 9 dargestellten Aktivitdtsverhédltnisse von Ra-226
zu U-238 und Pb-210 zu Ra-226 genauer an, sieht man, dass diese unter Beachtung
ihrer Unsicherheiten bei eins liegen. Betrachtet man das Verhéltnis der spezifischen
Aktivitdten von Ra-228 zu U-238 liegt dieser Wert deutlich iiber 0,5. Nach Michel
[Mic05] lasst diese Situation keinen uranbergbaulichen Einfluss erkennen. Das

entspricht dem Ergebnis aus 2008.

4.3.8 Kalium und Casium

Das in den Bodenproben nachgewiesene Cs-137 ist anthropogenen Ursprungs. Es
wurde als Fallout infolge des Reaktorunfalls in Tschernobyl und von oberirdischen
Kernwaffentest eingebracht. Seine Aktivitat wird durch den Uranbergbau nicht
beeinflusst. Auch die Aktivitdt des primordialen K-40 wird durch den Uranbergbau
nicht beeintrachtigt.
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Abbildung 23: Verteilung der spezifischen Aktivitit von Cs-137 auf den Testfldchen

In Abbildung 23 ist die Verteilung der spezifischen Aktivitidten von Cs-137 entlang
der Zwickauer Mulde und auf der Testfliche der Vereinigten Mulde dargestellt.
Um einen Vergleich zu haben, in welchem Rahmen sich die Cs-137-Aktivitdten in
Sachsen allgemein bewegen, wurden zwei Referenzwerte gewdhlt. Fiir die Griin-
landfldachen (T01, TO2 und T13) wurde der Mittelwert fiir Oberbdden aus Sachsen
tiir das Jahr 2003 gewdhlt. Dieser liegt bei 13 Bq/kg [Bir09]. Fiir Ackerlandfldchen
wurde der Mittelwert auf sdchsischen Ackerlandflachen aus 2007 verwendet. Er
betragt 9,1 Bq/kg [Stil0].

Vergleicht man die Griinlandflichen mit dem Mittelwert von 13 Bq/kg ist zu
erkennen, dass Testflache T02 im Rahmen der Unsicherheit mit diesem Wert iiber-
einstimmt. Testflache TO1 weist eine etwas hohere spezifische Aktivitat fiir Cs-137
auf, wohingegen Testfliche T13 gemaifs ihrer Sonderrolle eine deutlich geringere
Aktivitat aufweist. Der Vergleich der Ackerlandflichen mit dem Mittelwert auf
sdchsischen Ackerlandflichen von 9,1 Bq/kg zeigt, dass sich alle Testflachen unter
diesem Wert befinden. Die spezifische Aktivitdt von Cs-137 auf der Ackerlandfldche
T04 liegt knapp unter dieser Grenze, wiahrend alle anderen deutlich drunter liegen.
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Abbildung 24: Differenz zu 2008 der Verteilung der spezifischen Aktivitdt von Cs-
137 auf den Testflichen

Die Differenz zu den ermittelten Werten aus 2008 ist in Abbildung 24 dargestellt.
Nach Anwendung des Konformitétskriteriums zeigt sich, dass nur die spezfischen
Aktivitaten von Cs-137 auf den Testflachen T04, T06, TO8 und T18 mit denen aus 2008
vertrdglich sind. Die Aktivitidten auf den anderen Testflachen haben sich verringert.
Die grofite Verringerung fand auf den Griinlandlachen statt.
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Abbildung 25: Verteilung der spezifischen Aktitivdat von K-40 auf den Testfldchen

Fiir die Betrachtung der spezfischen Aktivitidt von K-40 wurde fiir die Acker-
landfldchen als Vergleichsmittelwert die spezifische Aktivitét fiir Boden allgemein
von 523 Bq/kg gewdhlt [Stil0] und fiir Griinlandflichen der Mittelwert fiir die
Erdkruste von 605 Bq/kg [Bir09]. In Abbildung 25 ist die Verteilung der spezfischen
Aktivitdten von K-40 tiber die Testflachen zu sehen.

Alle Griinlandfldachen bis auf Testfldche T13 tiberschreiten den Mittelwert fiir die
Erdkruste von 605 Bq/kg deutlich. Ein dhnliches Bild zeigt sich bei den Acker-
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landfldchen, wo alle Testflachen deutlich iiber dem Vergleichsmittelwert von 523
Bq/kg liegen. Auch 2008 wurden diese Werte deutlich iiberschritten. Ursache hierfiir

konnte moglicherweise eine Kaliumdiingung der Flachen sein.
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Abbildung 26: Differenz zu 2008 der Verteilung der spezifischen Aktivitit von K-40
auf den Testflachen

Abbildung 26 zeigt die Differenz der K-40-Verteilung auf den Testflachen gegen-
tiber 2008. Nach der Berechnung mit dem Konformitatskriterium zeigt sich, dass die
Testflachen T01, T02, T04 und T05B mit den Werten aus 2008 vertraglich sind. Bei
den Griinlandfldchen zeigt sich wie bei der Aktivitdtsverteilung von Cs-137, dass
sich der Wert auf Testflaiche T13 am deutlichsten verringert hat und anders als 2008
unterhalb des oben genannten Mittelwertes fiir die Erdkruste liegt. Auch an dieser
Stelle sei auf die Besonderheit der Testflache T13 verwiesen.

Ein interessanter Punkt ist, dass sich Testfliche T18 bei der Betrachtung der
Verteilung der spezifischen Aktivititen von Cs-137 und K-40, anders als bei den
bisher betrachteten Radionukliden der nattirlichen Uran-Zerfallsreihen, nicht von
den Ackerlandflichen entlang der Zwickauer Mulde unterscheidet. Dies deutet
darauf hin, dass sich die Probe T18 nicht durch einen generell anderen Boden abhebt,
sondern tatsdchlich eine deutliche geringere uranbergbauliche Belastung vorliegt.
Zusammenfassend ist eine generelle Abnahme von Cs-137 und K-40 tiber die
gesamten Testfldchen festzustellen.
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5 Fazit

Allgemein ldsst sich sagen, dass wie auch 2008 noch ein uranbergbaulicher Einfluss
entlang der Zwickauer Mulde nachweisbar ist. Insgesamt sind nur geringe Ande-
rungen gegeniiber den Ergebnissen von 2008 festzustellen. Viele Aspekte die bei der
Untersuchung 2008 gefunden wurden, deuten sich auch im Rahmen dieser Arbeit
an. So ist die Aktivitdt der betrachteten Radionuklide auf den Griinlandflachen
insgesamt etwas hoher als die auf den Ackerlandflachen. Die Proben der Ackerland-
flaichen zeigen die fiir Auenboden typische Variabilitit. Bei den Griinlandfldchen ist
diese Variabilitdt aufgrund des geringen Stichprobenumfangs nicht erkennbar. Auch
U-238 weist erneut die hochsten Aktivititen innerhalb der natiirlichen Zerfallsreihen
in den untersuchten Proben auf. Fiir Ra-228 als Vertreter der Thorium-Zerfallsreihe
ist praktisch ein analoger Verlauf wie 2008 festzustellen mit leicht ansteigenden
Werten um Flusskilometer 90. Die Aktivitdaten von K-40 und Cs-137 liegen bei dieser
Untersuchung ebenfalls iiber den Vergleichswerten.

Die tiberwiegende Mehrheit der Aktivititen der betrachteten Radionuklide zeigt
eine abnehmende Tendenz. Dabei ist jedoch zu beachten, dass viele Aktivitdtswerte
nach Anwendung des Konformitatskriteriums noch mit denen aus 2008 vertraglich
sind. Die hochsten Verdnderungen sind bei U-238, K-40 und Cs-137 zu finden. Hier
kann jedoch nicht sicher gesagt werden, ob dieser Trend eine Folge des Hochwassers
ist oder die allgemeine Entwicklung der Vergangenen fiinf Jahre widerspiegelt. Ein
Einfluss des Hochwassers ist hingegen auf Testfliche T13 durch die Ablagerung von
Kies und grobem Sediment deutlich zu erkennen und zeigt sich auch in deutlich
geringeren Radionuklidaktivitdten.

Aulffillig ist, dass die grofiten Aktivititsabnahmen bei eher gut 16slichen Radionuk-
liden festzustellen sind. In der Uran-Radium-Zerfallsreihe zeigt die Aktivitit von
U-238 die deutlichste Abnahme. Hier ist jedoch anzumerken, das U-238 die hochste
Aktivitdt innerhalb dieser Zerfallsreihe stellt und damit auch das grofite Absen-
kungspotential bietet. Weiterhin ist gegentiiber 2008 ein grofleres Ungleichgewicht
in der Thorium-Zerfallsreihe (Ra-228, Th-228) hin zu einem Thoriumtiberschuss
festzustellen. Auch hier kann eine mogliche Erklarung in der besseren Loslichkeit
von Ra-228 gegeniiber Th-228 zu finden sein. Bei den gut 16slichen Radionukliden
K-40 und Cs-137 ist ein genereller Trend der Aktivitdtsabnahme erkennbar. All die
beschriebenen Aspekte konnen ein Indiz fiir eine langere Auslaugung des Bodens
darstellen, wie sie bei einer langer andauernden, grofiflichigen Uberflutung vor-
kommt. Insofern konnten diese Tendenzen als Folge des Hochwassers gewertet

werden.
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A Anhang

A.1 Angaben zum Detektor und zur verwendeten Software

Tabelle 10: Daten des verwendeten Detektors

Detektortyp P-Typ, koaxial
Hersteller Canberra
Modellbezeichnung GX3018
Seriennummer b 99154
Betriebsspannung +4500 V
Kristalldurchmesser 60 mm
Kristallldinge 53,5 mm
Material des Fensters Carbon-Epoxy
Abstand Fenster - Kristall | 5 mm
Relative Efficiency 35 %
Peak-Compton-Verhéltnis | 58:1

FWHM (122 keV) 0,875 keV
FWHM (1332 keV) 1,8 keV

Tabelle 11: Verwendete Software

Anwendung Software

Textverarbeitung TexnicCenter mit Miktex 2.9
Tabellenkalkulation und Messdatenplot | Microsoft Excel 2003 und 2010

OriginPro 9.1 (Demoversion)

QtiPlot 2010
Bildbearbeitung Microsoft Paint
Auswertung der Gammaspektren FitzPeaks32 - Gamma Analysis and

Calibration software (3.66) (Jim Fitzgerald)

A.2 Verwendete Kalibrierstandards



Eckert & Ziegler Nuclitec GmhH
Gieselweg 1

Eckert & Ziegler
38110 Braunschweig

Tel +49 5307 932-0 Nuclitec
Fax  +49 5307 932-293

akkreditiert durch die / accredited by the

S,
u L /f;¢

SN 2.
ag . BT 2 :
Deutsche Akkreditierungsstelle GmbH  #as@es ({ DAKKS
%, //"—,T\‘\-\".\\S A -+ Deutsche
. ot Akkredigerungsstelie
. . N . . . . D-K-15203-31-00
als Kalibrierlaboratorium im / as calibration laboratory in the
Deutschen Kalibrierdienst | 025493
D-IC-
Kalibrierschein Kalibrierzeichen |1°293-01-00
Calibration certificate : Calibration mark 2012-11
Strahler Nr. / Source number UP 445
Gegenstand Referenz-Lésung Dieser Kalibrierschein dokumentiert die Riickfiihrung
Chject auf naticnale Normale zur Darsteliung der Einheitan in
Ubereinstimmung mit dem Internationalen
Einheitensystem (S1).
Hersteller Eckert & Ziegler Nuclitec GmbH Die DAkkS ist Unterzeichner der multilateralen

Manufacturer Ubereinkommen der European co-operation for

- Accreditation (EA) und der Internationa! Laboratory
}:}Y& QCyYB4l Accreditation Cooperation (ILAC) zur gegenseitigen
. Anerkennung der Kalibrierscheine.
Strahler-Nr Fir die Einhaltung einer angemessenen Frist zur
Source mumber UP 445 Wiederholung der Kalibrierung ist der Benutzer
: verantwortlich.

o . . This calibration certificate documents the traceability to
?igﬁggEber Leibniz-Universitat Hannover notional  standards, which reclize the units ’ of
30419 Hannover measurement according to the International System of
Auftragsnummer 152067 Units (SI).
Order No. The DAKKS is signatory to the multiloteral agreements of
the European co-operation for Accreditation (EA) and of
Anzahl der Seiten des Kalibrierscheines 2 the International Loboratory Accreditation Cooperation
Number of pages of the certificate (ILAC) for the mutual recognition of calibration certifica-
tes.
Datum der Kalirierung 1. Oktober 2012 The user is obliged to have the object recalibrated at
Date of calibration appropriute intervals.

Dieser Kalibrierschein darf nur volistindig und unverdndert weiterverbreitet werden. Ausziige oder Anderungen bediirfen der Genehmigung
sowohl dar Deutschen Akkreditierungsstelle GmbH als auch des ausstellenden Kalibrierlaboratoriums, Kalibrierscheine ohne Unterschrift haben
keine Giltigkeit.

This calibration certificate may not be repreduced other than in full except with the permission of both the Deutsche Akkreditierungsstelle GmbH
and the issuing laboratory. Colibration certificates without signature are not vaiid.

Datum Leiter des Kalibrierfaboratoriums Bearbeiter
Date Heod of the calibration laboratory Person in charge

12. November 2012 Dr.Thieme . 1\ {~ l{@_\;{;\. Schueler Z—: SMM




Referenz-Losung
Strahler-Nr.
Zeichnung

Batch

Masse der Lisung
Volumen der Ldsung
Dichte

Chem./phys. Form

025493
D-K-
15203-01-00
2012-11
UP 445
Ve b Iy
VZ-1719-002 ~ erdlelninunas fnk e
' ot
12/4 K=004355686 * 0,00000844
(2,012 +0,001) g cm,{é LHE, ;gé,egr‘ *oore
circa 2 ml

circa 1,008 g/cm?

Die Nuklide liegen als Chloride in 0,5 M HCl-Ldsung vor. Die Losung ist mit
20 pg/ml pro Element getrdgert.

Nuklid Photonen-Energie Aktivitats- Photonen-Emissions- Messunsicherheit
konzentration rate pro Masse der Aktivitats-

[MeV] iBg * g [st * g'i] konzentration [%]
Barium-133 0,081 2,91E03 1,07E03 2
Cobalt-57 0,122 3,00EQ3 2,57E03 2
Cer-i39 0,166 2,98E03 2,38E03 2
Barium-133 0,356 2,91E03 1,81E03 2
Strontium-85 0,514 1,55E04. 1,52EC4 2
Cdsium-137 0,662 5,42E03 4,61E03 2
Mangan-54 0,835 5,93£03 5,93E03 2
Yttrium-88 0,898 1,53E04 1,44E04 2
Zink-G5 1,116 1,49E04 7,52E03 2
Yttrium-88 1,836 1,53E04 1,52E04 2

Referenzdatum 1. Oktober 2012 urm 12:00 UTC

Kentaminationsprifung
Wischtest bestanden am

Messmethode

Messunsicherheijt

Radioaktive Verunreinigungen

Qualitatssicherungssystem

Bemerkung

576, Ausgabe 3, 2011-11-14

Wischtest nach DiN 25426, Teil 3
8. November 2012

Die Aktivitdtskonzentration der Referenzlésung wurde durch Vergleich mit
einer Lésung ermittelt, deren Aktivitdtskonzentration von der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt bestimmt wurde.

Angegeben ist die erweiterte Messunsicherheit, die sich aus der Standard-
messunsicherheit durch Multiplikation mit dem Erweiterungsfaktor k=2
ergibt. Sie wurde gemaR DAkKS-DKD-3 ermittelt. Der Wert der Messgréfle
liegt mit einer Wahrscheinlichkeit von 95 % im zugeordneten Werteinter-
vall.

Zum Zeitpunkt der Kalibrierung konnten folgende radioaktiven Verunreini-
gungen nachgewiesen werden:
Rb-84<5 Bg/g; Rb-86<1 Ba/g; Cs-134<4 Bg/g

Das Qualitdtssicherungssystem von Eckert & Ziegler Nuclitec GmbH wurde
durch Lloyds's Register Quality Assurance (LRQA) nach der [SO 9001 in der
Ausgabe von 2008 zertifiziert.
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Tabelle 12: Daten des verwendeten Pb-Standards

Bezeichnung Pb-210

Vertrieb QSA Global GmbH

Zertifiziert durch Physikalisch-Technische Bundesanstalt
Referenzzeit 1. Februar 2008 um 00:00 Uhr MEZ
Masse der Losung in 1,5M HNOj3 | (2,0921 £ 0,0017) g

Verdiinnung auf (90,710 = 0,004) g verdiinnt
Verdiinnungsfaktor K = 0,023064 + 0,000025

Tabelle 13: Energielinie des Pb-Standards

Radionuklid t E, (keV) a (Bq/kg) p

1
2

Pb-210 223a 4645 137,5+2,1 0,0424

A.3 Messdaten

Tabelle 14: Angaben zu Messdatum, Livetime und Masse der gemessenen
Bodenproben

Testfliche Messdatum Livetime in sec Massein g

T01 13.01.2014 88006 602,76
T02 14.01.2014 89076 653,47
T04 15.01.2014 91945 703,74
TO5A 16.01.2014 75199 801,09
TO5B 17.01.2014 255825 757,86
T06 20.01.2014 66275 751,23
T07 21.01.2014 79335 714,45
TO8 22.01.2014 82791 730,05
T13 27.01.2014 88345 786,76

T18 23.01.2014 87102 709,31
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Tabelle 15: Ermittelte spezifische Aktivitdten der einzelnen Nuklide in den unter-
suchten Bodenproben. Zusitzlich sind die entsprechenden Werte von
2008 eingetragen.

Testflache a(U-238) wu(a) a(Th-230) wu(a)
Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg
M
TO1 GL 454,6 85,7 u.N.
TO1B GL 2008  477,7 48,2 2564 51,5
T02 GL 385,6 33,9 2954 95,3
TO2A GL 2008  416,2 38,1 377,0 50,7
T13 GL 213,0 20,1 u.N.
T13A GL 2008 4279 35,9 326,6 44,0
T04 AL 2425 22,6 u.N.
T04B AL 2008 215,7 21,6 179,4 36,1
TO5A AL 135,4 16,7 u.N.
TO5A AL 2008  199,1 18,6 218,5 52,0
TO5B AL 1741 13,8 179,8 50,0
TO5B AL 2008 156,8 17,2 153,9 39,7
T06 AL 113,0 15,6 u.N.
TO6A AL 2008 124,1 12,1 129,1 36,6
T07 AL 208,5 20,6 u.N.
TO7A AL 2008 2528 13,8 303,6 55,5
T08 AL 108,7 14,7 u.N.

TO8A AL 2008 115,44 104 153,0 34,6

VM
T18 AL 47,9 9,2 u.N.
T18A AL 2008 75,2 9,3 78,5 17,8
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Testflache a(Ra-226) wu(a) a(Pb-210) wu(a)
Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg
M
TO1 GL 236,6 8,2 152,5 26,9
TO1B GL 2008 223,7 6,7 236,9 11,2
T02 GL 262,8 9,0 171,5 29,0
TO2A GL 2008 259,9 7,6 228,0 13,0
T13 GL 158,7 55 133,5 24,2
T13A GL 2008 257,6 7,8 234,6 8,1
T04 AL 178,0 6,1 114,3 21,5
T04B AL 2008 160,4 4,1 123,5 13,8
TO5A AL 106,4 3,7 98,4 20,5
TO5A AL 2008 144,1 3,6 116,3 11,9
TO5B AL 135,0 4,6 98,1 16,1
TO5B AL 2008 122,4 3,1 98,2 11,7
T06 AL 103,5 3,6 80,7 22,6
TO6A AL 2008 107 ,4 2,7 84,4 91
T07 AL 169,3 59 126,3 23,5
TO7A AL 2008 161,2 4,0 140,2 14,3
TO8 AL 100,0 3,5 73,9 17,8
TOSA AL 2008 99,4 2,6 86,8 91
VM
T18 AL 55,7 2,0 42,6 13,7
T18A AL 2008 55,9 1,7 44,6 5,2
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Testflache a(U-235) wu(a) a(Ac-227) u(a)
Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg
M
TO1 GL 18,7 1,9 11,6 1,6
TO1B GL 2008 21,5 2,1 114 1,0
T02 GL 17,6 2,0 13,3 1,6
TO2A GL 2008 18,8 1,9 13,0 1,3
T13 GL 10,7 1,2 79 1,5
T13A GL 2008 19,8 1,8 14,5 1,3
T04 AL 12,0 1,4 8,4 1,6
T04B AL 2008 10,0 09 7,7 1,0
TO5A AL 7,2 1,1 u.N.
TO5A AL 2008 9,1 0,8 7,5 0,8
TO5B AL 9,2 0,9 6,8 0,9
TO5B AL 2008 7,3 1,0 5,6 1,0
T06 AL 6,7 1,2 u.N.
TO6A AL 2008 57 0,8 5,0 09
T07 AL 9,1 1,4 8,5 1,2
TO7A AL 2008 11,2 0,9 9,0 1,3
TO8 AL 71 1,3 u.N.
TOSA AL 2008 5,3 0,5 4,4 0,7
VM
T18 AL 3,5 0,9 u.N.
T18A AL 2008 3,3 04 3,1 0,4
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Testflache a( Ra-228) wu(a) a(Th-228) wu(a)
Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg

yAY |
TO1 GL 60,3 39 67,7 33
TO1B GL 2008 57,6 4,5 57,9 3,1
T02 GL 56,1 3,7 64,4 3,1
TO2A GL 2008 61,8 4,3 60,6 3,2
T13 GL 43,3 2,8 49,5 24
T13A GL 2008 44,2 3,1 42,6 2,2
T04 AL 48,8 3,2 55,4 2,8
T04B AL 2008 52,2 3,1 52,5 2,5
TO5A AL 40,5 2,7 46,2 2,3
TO5A AL 2008 52,4 3,2 53,4 2,4
TO5B AL 48,9 2,7 51,3 2,8
TO5B AL 2008 55,9 3,4 57,4 2,6
T06 AL 43,0 29 49,4 24
TO6A AL 2008 49,4 3,0 49,7 24
T07 AL 46,2 3,0 55,0 2,7
TO7A AL 2008 52,3 3,2 54,1 2,3
TO8 AL 48,9 3,0 55,1 2,7
TOSA AL 2008 47,0 2,8 48,4 2,0

VM
T18 AL 47,7 29 53,8 2,6
T18A AL 2008 50,8 2,7 50,1 2,5
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Testflache a(Cs-137)  u(a) a(K-40) wu(a)
Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg
yAY |
TO1 GL 17,3 0,9 818,6 12,7
TO1B GL 2008 20,1 1,2 817,9 42,7
T02 GL 13,6 0,7 812,8 11,8
TO2A GL 2008 19,6 1,3 855,3 44,8
T13 GL 4,7 0,3 587,7 9,1
T13A GL 2008 11,6 0,6 729,8 39,5
T04 AL 8,5 0,5 827,7 10,0
T04B AL 2008 8,4 0,6 856,8 44,6
TO5A AL 5,2 0,3 706,9 8,9
TO5A AL 2008 6,6 0,4 850,2 448
TO5B AL 5,3 0,3 777,8 9,6
TO5B AL 2008 6,7 0,4 8344 43,6
T06 AL 4,9 0,3 772,0 9,7
TO6A AL 2008 51 04 861,5 45,3
T07 AL 6,3 0,4 760,1 9,8
TO7A AL 2008 7,8 0,5 852,8 45,1
TO8 AL 6,4 0,4 734,2 10,0
TOSA AL 2008 6,1 04 859,2 45,2
VM
T18 AL 5,7 04 683,5 10,2
T18A AL 2008 6,0 0,4 788,8 12,3
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A.4 Datenanalyse

A.4.1 Mittelwerte

Tabelle 16: Dargestellt sind die arithmetischen Mittelwerte (arith. MW) und geome-
trischen Mittelwerte (geom. MW) der einzelnen Radionuklide mit ihren
Standardabweichungen (SD = Standardabweichung, GSD = geometrische

Standardabweichung) auf den Griinlandflachen

Nuklid n arithh MW  SD  geom. MW  GSD
Bq/kg Bq/kg Bq/kg Bq/kg

U-238 3 351,1 124,5 334,2 1,5
Ra-226 3 2194 54,2 214,5 1,3
Pb-210 3 152,5 19,0 457 4 1,1
U-235 3 15,7 4,3 15,2 14
Ac-227 3 10,9 2,8 10,7 1,3
Ra-228 3 53,3 9,0 52,8 1,2
Th-228 3 60,6 9,7 60,0 1,2
Cs-137 3 11,9 6,5 10,4 2,0

K-40 3 739,7 131,7 731,3 1,2
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Tabelle 17: Dargestellt sind die arithmetischen Mittelwerte (arith. MW) und geome-
trischen Mittelwerte (geom. MW) der einzelnen Radionuklide mit ihren
Standardabweichungen (SD = Standardabweichung, GSD = geometrische
Standardabweichung) auf den Ackerlandflachen

Nuklid n arith MW  SD  geom. MW  GSD
Bq/kg  Bq/kg  Bq/kg  Bq/kg

U-238 6 163,7 54,3 156,4 1,4
Ra-226 6 132,1 34,7 128,4 1,3
Pb-210 6 98,6 19,7 97,0 1,2

U-235 6 8,5 2,0 8,4 1,3
Ac-227 3 79 1,0 79 1,1
Ra-228 6 46,0 3,6 45,9 1,1
Th-228 6 52,1 3,8 52,0 1,1
Cs-137 6 6,1 1,3 6,0 1,2

K40 6 763,1 41,2 762,2 1,1
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A.4.2 Konformitatskriterium

Tabelle 18: Die Ergebnisse der Messung der Testprobe wurden mittels des Konfor-
mitédtskriteriums mit den spezifischen Aktivitidten der entsprechenden
Probe TO2A auf Vertréaglichkeit tiberpriift.

Radionuklid Testprobe TO2A |x; —xa| V2-/u2(x1) +u2(xy)
Bq/kg Bq/kg

U-238 371,9 416,2 44,3 70,7
U-238 32,3 38,1
Th-230 u.N. 377,0 125,5 168,1
Th-230 237,6
Ra-226 276,1 259,9 16,2 17,2
Ra-226 9,5 7,6
Pb-210 186,4 228,0 41,6 46,3
Pb-210 30,1 13,0
U-235 16,2 18,8 2,5 3,8
U-235 1,9 1,9
Ac-227 14,2 13,0 1,2 3,0
Ac-227 1,7 1,3
Ra-228 60,4 61,8 1,5 8,3
Ra-228 4,0 4,3
Th-228 65,9 60,6 53 6,4
Th-228 3,2 3,2
Cs-137 18,4 19,6 1,2 2,3
Cs-137 1,0 1,3

K-40 822,2 855,3 33,1 65,8

K-40 12,5 448
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Tabelle 19: Die ermittelten spezifischen Aktivitdten von U-238 und Th-230 wurden
mit denen aus 2008 mittels des Konformitétskriteriums auf Vertraglich-
keit tiberpriift. Die Angaben entsprechen Bq/kg.

Testflache U-238 Th-230
1 —xol V2 u2(x1) +u2(x2) P —xal V2o /U2 (x1) + U (xs)

M
TO1 23,1 139,1 uN
T02 30,6 72,2 81,6 152,7
T04 26,8 44,3 w.N.

TO5A 63,7 35,4 u.N.

TO5B 17,3 31,2 26,0 90,3
T06 11,1 27,9 u.N.
TO7 44,4 35,1 u.N.
TO8 6,7 25,5 u.N.
T13 214,9 58,2 u.N.
VM

T18 27,3 18,5 u.N.
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Tabelle 20: Die ermittelten spezifischen Aktivititen von Ra-226 und Pb-210 wurden
mit denen aus 2008 mittels des Konformitatskriteriums auf Vertraglich-
keit tiberpriift. Die Angaben entsprechen Bq/kg.

Testfliche Ra-226 Pb-210
1 —x2l V2 u2(x1) +u2(x2) 1 —xal V2 /uZ(x1) + U2 (xo)
M
T01 12,9 14,9 84 4 41,2
T02 2,9 16,7 56,5 44,9
T04 17,6 10,4 9,2 36,1
TO5A 37,7 73 17,9 33,5
TO5B 12,6 79 0,1 28,1
T06 3,9 6,4 3,7 34,5
T07 8,1 10,1 13,9 38,9
TO8 0,6 6,2 12,9 28,2
T13 98,9 13,6 101,1 36,1
VM

T18 0,2 3,7 2,0 20,7
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Tabelle 21: Die ermittelten spezifischen Aktivitdten von U-235 und Ac-227 wurden
mit denen aus 2008 mittels des Konformitétskriteriums auf Vertraglich-
keit tiberpriift. Die Angaben entsprechen Bq/kg.

Testflache U-235 Ac-227
1 —xol V2 u2(x1) +u2(x2) P —xal V2o /U2 (x1) + U (xs)

M
TO1 2,8 4,0 0,2 2,7
TO2 1,2 3,9 0,3 2,9
T04 2,0 2.4 0,7 2,7

TO5A 1,9 1,9 u.N.

TOSB 1,9 2,0 12 1,9
T06 1,0 21 u.N.
TO7 2,1 2,3 0,5 2,5
TO8 1,8 2,0 wN.
T13 9,1 3,0 6,6 2,8
VM

T18 0,3 14 u.N.
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Tabelle 22: Die ermittelten spezifischen Aktivitaten von Ra-228 und Th-228 wurden
mit denen aus 2008 mittels des Konformitatskriteriums auf Vertraglich-
keit tiberpriift. Die Angaben entsprechen Bq/kg.

Testfliche Ra-228 Th-228
1 —x2l V2 u2(x1) +u2(x2) 1 —xal V2 /uZ(x1) + U2 (xo)
M
T01 2,7 8,4 9,8 6,4
T02 5,7 8,1 3,8 6,3
T04 3,4 6,3 2,9 53
TO5A 11,9 59 7,2 4,8
TO5B 7,0 6,2 6,1 54
T06 6,4 5,9 0,3 4.8
T07 6,1 6,2 0,9 5,0
TO8 1,9 5,8 6,7 4,8
T13 0,9 5,9 6,9 4,6
VM

T18 3,1 5,6 3,7 51
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Tabelle 23: Die ermittelten spezifischen Aktivitdten von Cs-137 und K-40 wurden mit

denen aus 2008 mittels des Konformitadtskriteriums auf Vertraglichkeit

tiberpriift. Die Angaben entsprechen Bq/kg.

Testflache Cs-137 K-40
1 —xol V2 u2(x1) +u2(x2) P —xal V2o /U2 (x1) + U (xs)
M
TO1 2,8 2,1 0,7 63,0
TO2 6,0 2,1 425 65,6
T04 0,1 1,1 29,2 64,6
TO5A 1,4 0,7 1433 64,6
TO5B 1,4 0,7 56,6 63,2
TO6 0,2 0,7 89,5 65,5
TO7 1,5 0,9 92,7 65,2
TO8 0,3 0,8 125,0 65,4
T13 7.0 1,0 142,1 57,3
VM
T18 0,3 0,8 105,3 22,6
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A.4.3 Test auf Normalverteilung und logarithmische Normalverteilung

Tabelle 24: Priifung mittels Shapiro-Wilk-Test auf Normalverteilung des Messwerte

entlang der Zwickauer Mulde. Durchgefiihrt wurde der Test mit dem

Programm OriginPro 9.1 (Demoversion). n entspricht dem Stichprobe-

numfang und W ist die Priifgrofle (Definition siehe [Stil10]). Fiir das

Signifikanzniveau « wurde 0,05 gewédhlt. Die Annahme einer Normal-

verteilung wird zuriickgewiesen, wenn P<« gilt. Diese Angaben gelten

auch fiir die Uberpriifung der Normalverteilung auf den Griin- und

Ackerlandflachen.
Nuklid n W P normal?
U-238 9 10,8666 0,1130 ja
Ra-226 9 10,9023 0,2654 ja
Pb-210 9 10,9647 0,9461 ja
U-235 9 10,8440 0,0639 ja
Ac-227 6 0,8862 0,2989 ja
Ra-228 9 10,9191 10,3850 ja
Th-228 9 0,9003 0,2538 ja
Cs-137 9 10,7596 0,0070  nein
K-40 9 10,8575 0,0900 ja

Tabelle 25: Priifung auf Normalverteilung des Messwerte auf den Griinlandfldchen.

Nuklid n W P normal?
U-238 3 09422 0,5361 ja
Ra-226 3 09235 0,4648 ja
Pb-210 3 11,0000 0,9989 ja
U-235 3 0,8492 10,2383 ja
Ac-227 3 0,9547 0,5904 ja
Ra-228 3 0,9289 0,4845 ja
Th-228 3 0,8757 0,3120 ja
Cs-137 3 09468 0,5553 ja
K-40 3 0,7691 0,0427 nein
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Tabelle 26: Priifung auf Normalverteilung des Messwerte auf den Ackerlandflachen

Nuklid n \%Y P normal?
U-238 6 09179 10,4901 ja
Ra-226 6 10,8427 0,1373 ja
Pb-210 6 0,9577 0,8020 ja
U-235 6 0,8735 0,2403 ja
Ac-227 3 0,7927 0,0971 ja
Ra-228 6 0,8355 0,1196 ja
Th-228 6 0,8655 0,2089 ja
Cs-137 6 0,8568 0,1784 ja
K-40 6 09765 0,9331 ja

Tabelle 27: Priifung mittels Shapiro-Wilk-Test auf logarithmische Normalverteilung

des Messwerte entlang der Zwickauer Mulde. Vor Anwendung des Test-

verfahrens wurden die Messwerte logarithmiert. Durchgefiihrt wurde der

Test mit dem Programm OriginPro 9.1 (Demoversion). n entspricht dem

Stichprobenumfang und W ist die Priifgrofie (Definition siehe [Sti10]).

Fiir das Signifikanzniveau o« wurde 0,05 gewédhlt. Die Annahme einer

Normalverteilung wird zuriickgewiesen, wenn P<« gilt. Diese Angaben

gelten auch fiir die Uberpriifung der logarithmischen Normalverteilung

auf den Griin- und Ackerlandflachen.

Nuklid n W P lognormal?
U-238 9 09374 0,5545 ja
Ra-226 9 10,9240 0,4264 ja
Pb-210 9 09719 0,9107 ja
U-235 9 0,90047 0,2547 ja
Ac-227 6 09170 0,4843 ja
Ra-228 9 0,9396 0,5776 ja
Th-228 9 09218 0,4074 ja
Cs-137 9 0,8356 0,0516 ja
K-40 9 0,8231 10,0374 nein
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Tabelle 28: Priifung auf logarithmische Normalverteilung des Messwerte auf den

Griinlandflachen
Nuklid n W P lognormal?
U-238 3 0,9035 0,3968 ja
Ra-226 3 10,8976 0,3778 ja
Pb-210 3 10,9987 0,9301 ja
U-235 3 0,8290 0,1857 ja
Ac-227 3 09284 04825 ja
Ra-228 3 09113 0,4223 ja
Th-228 3 0,8615 0,2718 ja
Cs-137 3 10,8835 0,33459 ja
K-40 3 0,7663 0,0364 nein

Tabelle 29: Priifung auf logarithmische Normalverteilung des Messwerte auf den

Ackerlandflachen
Nuklid n W P lognormal?
U-238 6 09244 0,5376 ja
Ra-226 6 0,8512 0,1609 ja
Pb-210 6 09568 0,7950 ja
U-235 6 0,8984 0,3644 ja
Ac-227 3 0,7885 0,0873 ja
Ra-228 6 0,8329 0,1138 ja
Th-228 6 0,8632 0,2005 ja
Cs-137 60,8937 10,3383 ja
K-40 6 09797 0,9502 ja
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B Probenahmebericht

Bericht Probenahme und Feldanalytik, Sediment und
Wasser

von Wiebke Matteikat

Projekt Mulde II: Probennahmefahrten
vom 14.11.13 - 17.11.13 und 19.11.13 - 23.11.13

Wasserproben:
Zuerst wurde die Redoxelektrode in die Redoxkalibrierlosung RH28 von WTW
gestellt. Da die Elektrode mindestens 10 Minuten in der Kalibrierlosung verbleiben
sollte, konnte wahrend dieser Zeit die Wasserprobe genommen werden. Hierzu
wurde eine 2 Liter Kautexflasche verwendet, die an einer langen Metallstange be-
festigt war. Diese Flasche und 2 weitere 1 Liter Kautexflaschen wurden 3 Mal mit
Flusswasser ausgespiilt. AnschliefSfend wurden die beiden 1 Liter Kautexflaschen
mit Flusswasser befiillt. Fiir das Messprotokoll wurde die Zeit notiert, bei der die
Wasserprobe genommen wurde. Ein Teil des Flusswassers aus einer der beiden 1
Liter Kautexflaschen wurde in eine 250 Milliliter Kautexflasche umgefiillt, mit wel-
cher anschliefSend der Redoxwert des Wassers gemessen wurde. Hier war darauf zu
achten, dass beim Umfiillen des Wassers moglichst wenig Sauerstoff hinzukam. Zum
Messen des Redoxwertes wurde ein Flaschendeckel mit zwei Lochern verwendet,
in die die Redoxelektrode und der Temperatursonde hinein kamen. Anschliefiend
wurde 20-30 Minuten lang ein Redoxwert pro Minute mit zugehoriger Temperatur
gemessen. Wichtig hierbei war darauf zu achten, dass mindestens ein Redoxwert
existiert, welcher iiber mindestens eine Minute konstant war. Der erste stabile Wert
wurde als Redoxwert im Messprotokoll notiert. Am Ende des Probennahmetages
wurde mittels pH-Elektrode der pH-Wert bestimmt und mittels Leitfahigkeitselektro-
de die Leitfahigkeit. Bei diesen beiden Messungen wurde zusatzlich die Temperatur
protokolliert. Auflerdem wurden die Werte fiir Phosphat, Nitrat, Carbonat und
Sulfat ermittelt. Hier war es wichtig, dass die Probentemperatur mindestens 15
Grad Celsius betrug. Fiir diese Messungen wurden colorimetrische Teststabchen
der Produktlinie Merckoquant von Merck und reflektrometrische Teststdbchen der
Produktlinie Reflectoquant in Verbindung mit dem Reflektometer ,RQflex 10 “ von
Merck fiir Nitrat und teilweise auch Phosphat verwendet. Die Nachweisengrenzen
tiir Phosphat lagen bei 5mg/L (reflektometrisch) bzw. 10mg/L (colorimetrisch), fiir
Nitrat bei 5mg/L, fiir Carbonat bei 4 Grad dH und fiir Sulfat bei 200mg/L. Fiir

das Messprotokoll wurden die Zeiten vermerkt, wann die einzelnen Messungen
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durchgefiihrt wurden.

Sedimentproben:
Fiir die Sedimentproben wurde versucht kleine Mengen Sediment von moglichst
vielen verschiedenen Stellen des zu beprobenden Flussabschnittes zu nehmen. Wich-
tig war darauf zu achten, dass das Sediment zur weiteren Auswertung geeignet
war. Mittels einer Kiichenkelle, die an einem langen Holzstab befestigt war, wurden
die genommenen kleinen Sedimentproben in einem 5 Liter Plastikeimer gesam-
melt. Nachdem geniigend Sediment vorhanden war, wurde dieses mit einem Sieb
von Imm Gitterabstand in einen 10 Liter Eimer gesiebt. Nach dem Sieben wurde
die Gesamtprobe im Eimer homogenisiert. Von diesem homogenisierten Sediment
wurden ca. 2 grofle Hande in einen 5 Liter Eimer gegeben, der mit 2 Papieren
Kiichenrolle ausgelegt war. Dieser Zeitpunkt wurde als Probenahmezeit fiir das
Sediment im Messprotokoll notiert. Die Teilprobe wurde in mehreren Durchgéngen
mittels Kiichenpapier getrocknet und anschliefiend in eine Plastiktiite umgefiillt.
Von dem getrockneten Sediment aus der Plastiktiite wurde so viel enthommen,
dass eine 250 Milliliter Kautexflasche zu 1/3 gefiillt war. Die anderen 2/3 dieser
Flasche wurden mit destilliertem Wasser aufgefiillt und die Probe wurde anschlie-
en geschiittelt. Dann musste unter gelegentlichem Schiitteln fiir mindestens 15
min die Gleichgewichtseinstellung abgewartet werden. AnschliefSfend wurde die
Redoxmessung analog zum Wasser durchgefiihrt. Auch hier war es wichtig drauf
zu achten, dass mindestens ein Redoxwert existiert, welcher tiber mindestens eine
Minute konstant war. Bei einigen, vor allem sehr feinen Sedimentproben erforderte
dieses einen langeren Messzeitraum als 20-30 Minuten. Der Rest des gesiebten
und homogenisierten Sediments wurde in zwei 1 Liter Kautexflaschen abgefiillt.
Am Ende des Probennahmetages wurden weitere Messungen durchgefiihrt. Dazu
wurde ein grofies Schnappdeckelgldschen zu 1/3 mit Sediment gefiillt und anschlie-
end mit Calciumchloridlosung soweit erganzt, dass die pH-Elektrode noch hinein
passte. Nachdem diese Probe unter gelegentlichem Schiitteln 30 Minuten Zeit zur
Gleichgewichtseinstellung hatte, wurde der pH-Wert mittels pH-Wert Elektrode
gemessen. Die Leitfdhigkeit wurde im selben Ansatz wie der Redoxwert gemessen.
Sowohl bei der pH-Wertmessung als auch bei der Leitfdhigkeitsmessung wurden
zusitzlich die Temperaturen notiert. Zur Messung des Nitratwertes wurden 100g
Sedimentprobe und 100 Milliliter Calciumchloridlésung in einer 250 Milliliter Kau-
texflasche suspendiert. Diese benétigte unter gelegentlichem Schiitteln 30 Minuten
zur Gleichgewichtseinstellung und musste eine Temperatur von mindestens 15
Grad Celsius erreichen. Anschlieffend wurde der Nitratwert mit reflektrometrische
Teststdbchen der Produktlinie Reflectoquant in Verbindung mit dem Reflektome-
ter ,RQflex 10 “ von Merck gemessen. Der Grenzbereich der Nitratstdbchen lag

bei 5mg/L. Der Nitratwert wurde nicht bei allen Sedimentproben gemessen, da
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zum Ende der zweiten Fahrt keine Messstdbchen mehr vorhanden waren. Bei allen
Sedimentprobenmessungen wurde wieder notiert, wann die einzelnen Teilproben

angesetzt und gemessen wurden.

Weitere Messungen:
Zusétzlich zu den oben beschriebenen Messungen wurde in einem 10 Liter Eimer,
der mit Flusswasser gefiillt war, die Wassertemperatur ermittelt. Mit einem wei-
teren Thermometer wurde die Lufttemperatur gemessen. Weiterhin wurden die
Probenahmestellen anhand von Fotos dokumentiert. Eine Ermittlung der jeweiligen

Wassertiefen wurde auf Fotos mit einer Referenzperson im Wasser festgehalten.
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