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Kapitel 1

Einleitung

Im Bereich der Elbe und der Mulde trat im August 2002 ein extremes Hoch-
wasser mit Uberflutungen groRer Flichen auf, das in den Medien als ,Jahr-
hunderthochwasser” bekannt wurde. Im Erzgebirge fithrten auch sonst kleine
Béche enorme Wassermassen. Betroffen waren dabei Gebiete, die hohe Be-
lastungen mit Schwermetallen oder mit natiirlichen Radionukliden aufweisen.
Bereits in den neunziger Jahren des vergangenen Jahrhunderts gab es Unter-
suchungen zur Beurteilung der Schwermetall-, der Schadstoff- und der Radio-
nuklidsituation im Erzgebirge und im Muldegebiet. Mit der Frage nach der
heutigen Situation und den — insbesondere durch das Hochwasser verursachten
— Verdnderungen beschéftigt sich das Ad-Hoc-Projekt ,Schadstoffbelastung im
Mulde- und Elbe-Einzugsgebiet nach dem Augusthochwasser 2002“, in dessen
Rahmen diese Arbeit durchgefiihrt wurde.

1.1 Bergbau im Erzgebirge

Bergbau wurde im Erzgebirge bereits im Mittelalter betrieben. So begann im
Raum Freiberg im 12. Jahrhundert die Gewinnung von Silbererzen. Fiir vie-
le Orte im Erzgebirge ist der Silberbergbau im 16. Jahrhundert belegt. Auch
Kupfer, Zinn, Kobalt, Nickel und andere Buntmetalle wurden bis ins 20. Jahr-
hundert geférdert. Pechblende war in dieser Zeit schon bekannt. Sie wurde als
Ungliick bringend angesehen und héufig auf Abraumhalden abgelagert. Nach
der wissenschaftlichen Entdeckung des Urans 1789 und der Untersuchung sei-
ner Eigenschaften begann im Erzgebirge 1853 die Produktion von Uranfarben
und der dazu notwendige Bergbau auf Uran. Nach der Entdeckung der Radio-
aktivitdt durch H. Bequerel 1896 und des Radiums durch M. Curie 1898 nahm
die Gewinnung von Uranerzen zur Radiumproduktion zu [Sie96].

In der Folge der von O. Hahn und L. Meitner entdeckten Kernspaltung des
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Urans entwickelte sich der moderne Uranbergbau. Dazu fiihrte die Sowjetuni-
on 1945 Such- und Erkundungsarbeiten in den nach dem Zweiten Weltkrieg
besetzten Gebieten in Mitteleuropa durch, da die Urangewinnung aus sowje-
tischen Bergwerken nicht den Bedarf fiir die Entwicklung von Kernwaffen de-
cken konnte. Besonders im Erzgebirge waren diese Erkundungen erfolgreich, so
dass 1946 die ,,Sowjetische Aktiengesellschaft der Buntmetallindustrie — Wis-
mut“ (SAG Wismut) gegriindet wurde, die 1954 in die ,Sowjetisch-Deutsche
Aktiengesellschaft Wismut® (SDAG Wismut) iiberging. Diese verwaltete die
gesamte Erzforderung und -aufbereitung und alle daran beteiligten Betriebe.
In der Zeit von 1946 bis 1990 wurden etwa 231 000 t Uran gewonnen |Wis02al.
Damit besak die DDR in diesem Zeitraum die viertgrofte! Uranproduktion
der Welt [Sie96]. Nach dem Beitritt der DDR zur Bundesrepublik Deutsch-
land wurde 1991 die Einstellung der Uranproduktion beschlossen. Die SDAG
Wismut ging in die Wismut GmbH iiber, die bis heute Sanierungmafnahmen
in den Objekten der Wismut durchfithrt, die zu Sanierungsbetrieben gehoren.
Diese Sanierungsbetriebe wurden bei Grindung der Wismut GmbH definiert,
die iibrigen Objekte der SDAG Wismut gingen in den Besitz von Land oder
Kommunen tiber.

Insbesondere in der Zeit von 1946 bis etwa 1960 war die Produktion auf schnelle
Gewinnung von Uran ausgerichtet und ohne Riicksicht auf Strahlenexposition
der Beschéftigten oder Schidigung der Umwelt durchgefiihrt. Dieser Zeitraum
wird auch als ,Wilde Phase der Wismut* [Sie96] bezeichnet. Eine Vielzahl von
Gebéduden, Anlagen, Halden und Flachen wurden in dieser Zeit ohne ausrei-
chende Sanierungsmafknahmen stillgelegt. Diese Objekte waren bereits Gegen-
stand fritherer Untersuchungen (siehe Kapitel 1.2). Ob die Hochwasserereignis-
se durch diese Objekte bedingte Veranderungen in der Radionuklidsituation im
Untersuchungsgebiet bewirkt haben, ist im Rahmen des Ad-hoc-Projektes zu
untersuchen.

1.2 Friithere Untersuchungen

Untersuchungen zur Radionuklidsituation im System der Mulde und im Erzge-
birge, die fiir diese Arbeit relevant sind, fanden bereits im Zeitraum von 1991
bis 1999 statt. Es handelt sich dabei um:

e Das Projekt . Radiologische Erfassung, Untersuchung und Bewertung berg-
baulicher Altlasten — Altlastenkataster®,

e das Projekt ,Die Schwermetallsituation im Muldesystem‘ und

e das Projekt ,Radionuklidbelastung von Sedimenten und Auenbdden —
Datenerfassung, Erstauswertung, Ergebnisdarstellung

'nach den USA, der Sowjetunion und Kanada
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Deren Ergebnisse bilden den Kenntnisstand iiber die Situation vor der Flut.

Das Projekt ,,Radiologische Erfassung, Untersuchung und Bewertung bergbau-
licher Altlasten — Altlastenkataster [Ett01] wurde von 1991 bis 1998 vom
Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS) durchgefiihrt. Hauptziel des Projektes
war die Identifikation von bergbaulichen Objekten und bergbaulich beeinfluss-
ten Flachen in Sachsen, Sachsen-Anhalt und Thiiringen, fiir die radioaktive
Kontaminationen nicht auszuschlieffen und Sanierungsmafnahmen oder Nut-
zungsbeschrankungen in Erwégung zu ziehen waren. Sanierungsbetriebe der
Wismut GmbH wurden nicht in die Untersuchungen einbezogen.

Nach Auswertung von Informationen iiber Uranerzbergbau und Altbergbau,
bei dem Uran in signifikanten Konzentrationen vorkam, sowie Aero-Gamma-
Messungen (Messungen bei Uberfliegungen) wurden dazu 34 Verdachtsflichen
(VF) definiert, bei denen radiologisch relevante Objekte erwartet werden konn-
ten. Nach Durchfithrung von ODL-Messungen und Inspektionen der VF vor
Ort konnten die Objekte bestimmt werden, die im Detail zu untersuchen waren.
Schlieflich wurden diese Untersuchungen durchgefiihrt, wobei flichendeckende
ODL-Messungen, Untersuchungen von Boden-, Wasser- und Sedimentproben,
Bohrungen, Biomedien sowie Messungen von Radon in der Luft vorgenom-
men wurden. Die Ergebnisse sind den Abschlussberichten zu den einzelnen VF,
[WicO1lal, [Kiim02], [Dus01al], [Wic01b], [Dus03], [Dus02a], [Dus02b]|, [Dus01b,
[Dus01d], [DusO1c|, [DusOle] und [Wic02|, zu entnehmen.

Die Untersuchungen zum Projekt ,Die Schwermetallsituation im Muldesys-
tem“? wurden von 1991 bis 1994 von der Universitit Hamburg und der TU
Bergakademie Freiberg vorgenommen und 1999 veréffentlicht [Beu99|. Aufga-
ben war eine systematische Beurteilung der Belastung des gesamten Mulde-
systems mit anorganischen Schadstoffen. Hierzu wurden Wasser, Schwebstoff
und Sediment beprobt und unter Anderem auf Radionuklide untersucht. Dabei
konnte eine im Vergleich zur Freiberger Mulde deutlich hohere Uranfracht der
Zwickauer Mulde und die Hauptquellen fiir diese Belastung festgestellt werden.
Die Ergebnisse des Muldeprojektes bilden die Grundlage fiir die Beurteilung
der Veranderungen der Radionuklidsituation in der Freiberger, Zwickauer und
Vereinigten Mulde in dieser Arbeit.

Der Bericht ,,Radionuklidbelastung von Sedimenten und Auenbéden — Daten-
erfassung, Erstauswertung, Ergebnisdarstellung® [Ges96| der Gesellschaft fiir
Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) mbH und Beak Consultants GmbH
fasst Untersuchungen {iiber die Radionuklidsituation in Elbe, Muldesystem,
Saale und Elster sowie deren Vorflutern zusammen. Die Untersuchungen wur-
den 1995 bis 1996 durchgefiihrt. Ziel war neben der Darstellung der Konzen-
trationen auch die Ableitung von Gesetzméifbigkeiten zum Verhalten der Ra-
dionuklide im Untersuchungsgebiet und deren Verteilungen.

2im Folgenden Muldeprojekt
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1.3 Die Verdachtsflache Lengenfeld

Die im Altlastenkataster definierte VF Lengenfeld liegt im Vogtlandkreis in
Sachsen und gehort zum Regierungsbezirk Chemnitz. Die Verdachtsflache wird
durch die Goltzsch und deren Zufliisse Plohnbach und Waldkirchener Bach ent-
wassert. Die Goltzsch miindet in die Weike Elster, die wiederum einen Zufluss
zur Saale bildet, somit liegt die VF nicht im Einzugsgebiet der Mulde. Sie ist
dennoch Gegenstand des Projektes, da aufgrund vorhandener Altlasten Unter-
suchungsbedarf besteht.

Lengenfeld war Standort einer von 1947 bis 1961 von der SAG/SDAG Wismut
betriebenen Uranerz- Aufbereitungsanlage. Hier erfolgte die Verarbeitung von
Uranerzen aus den Bergbaugebieten im Vogtland und im Raum Ronneburg.
Die Aufbereitungsriickstdnde wurden auf verschiedene Halden verbracht oder
in der Zeit um 1950 in ein Absetzbecken eingeleitet. Bei einem Starkregener-
eignis 1954 brach der Damm des Absetzbeckens, und Aufbereitungsriickstian-
de (sog. Tailings) wurden durch den Plohnbach bis in den Lenkteich, einen
Stauteich in Lengenfeld, transportiert. Dieser ist heute verlandet, die Tailing-
massen liegen im Untergrund.

Abbildung 1.1: Blick auf den Lenkteich

Das Bett des Plohnbaches, das sich inzwischen in den verlandeten Lenkteich
eingeschnitten hat, hat diese Tailingmassen freigelegt. Daher ist die Verlage-
rung von Tailings aus dem Lenkteich moglich.
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Abbildung 1.2: Stauwehr des Lenkteiches

1.4 Das Muldesystem

Die Vereinigte Mulde mit ihren Quellfliissen Freiberger Mulde und Zwickauer
Mulde ist ein linksseitiger Nebenfluss der Elbe. Das System aus Freiberger,
Zwickauer und Vereinigter Mulde bildet das wichtigste Abflusssystem fiir das
mittlere und westliche Erzgebirge in Richtung Norden. Es setzt sich in der
siidlichen Hélfte aus den zwei Teilsystemen Freiberger Mulde und Zwickauer
Mulde zusammen. Die nordliche Halfte bildet die Vereinigte Mulde, die aus
dem Zusammenfluss von Freiberger und Zwickauer Mulde bei der Ortschaft
Sermuth siidlich von Grimma entsteht.

Das Muldesystem entwiissert ein Gebiet von etwa 7600 km?. Dieses wird im
Siiden begrenzt durch das Erzgebirge, im Osten durch die Wasserscheide zur
Weifleritz und anderen linksseitigen Nebenfliissen der Elbe, im Westen durch
die Wasserscheide zur Weifsen Elster und zur Saale und im Norden bei Dessau

durch den Elbelauf [Beu99|.

Aufgrund der bergbaulichen Vergangenheit der Gebiete im Erzgebirge tragt
die Mulde eine grofe Schwermetallfracht und gilt als der grofte Eintrdger in
die Elbe und in die Nordsee |[Beu99|.
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1.5 Das Hochwasser im August 2002

Im August 2002 kam es zu einer besonderen meteorologischen Situation, die zu
extremen Niederschldgen und schlieflich zum Hochwasser im Gebiet der Mul-
de und der Elbe. Es traten Tiefdruckwirbel, sogenannte Fiinf-B-Zyklone, auf,
die groke Mengen an Niederschlagen vom Mittelmeerraum nach Mitteleuropa
transportierten. Von diesen Tiefdruckwirbeln, die im Normalfall nur im Win-
ter auftreten, waren im Vorfeld der Flutereignisse bereits vier aufgetreten, die
dazu fiihrten, dass im Bereich des Erzgebirges die Boden derart mit Wasser
angereichert waren, dass kein Bindungsvermogen fiir weitere Niederschlage be-
stand. Nun kam es zu einem fiinften Tiefdruckgebiet, das zu flichendeckenden
Starkregen mit Maxima von 300 mm vom 11. bis 13. August 2002 im Erzge-
birge fithrte [Arb03], [Séac02].

In der Folge kam es in den Vorflutern und schlieflich in der Mulde zum Hoch-
wasser, in dessen Verlauf grofte Gebiete iiberschwemmt wurden. Hierzu ge-
horten auch Gebiete, die — wie zum Beispiel der Raum Bitterfeld — wegen
der industriellen Vergangenheit ein hohes Potential an organischen Schadstof-
fen aufweisen oder Gebiete, die Schwermetalle oder natiirliche Radionuklide
freisetzen konnen. Fiir die Radionuklide ist insbesondere das Einzugsgebiet
der Zwickauer Mulde, in dem ein Grofteil der Uranférderung der SAG/SDAG
Wismut stattfand, von Bedeutung.

Da sich in der Schadstoffsituation durch das Hochwasser Verdnderungen er-
geben haben konnen, die durch vorhandene Daten und Kenntnisse nicht ab-
schétzen lassen, wurde vom Bundesministerium fiir Bildung und Forschung das
Ad-Hoc-Projekt ,Schadstoffbelastung im Mulde- und Elbe-Einzugsgebiet nach
dem Augusthochwasser 2002“, Férderkennziffer 0330492, Laufzeit vom 01. Sep-
tember 2002 bis zum 31. Marz 2004, initiiert, um die durch das Hochwasser
verdnderte Situation zu erfassen und zu bewerten. Die Organisation des Pro-
jektes wurde dem Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle (UFZ) iibertragen.
Mit dem Teilprojekt 3.9 — Verlagerungen natiirlicher Radionuklide, in dessen
Rahmen diese Arbeit angefertigt wurde, wurde die Universitdt Hamburg be-
auftragt. Diese fithrte die Bearbeitung in Zusammenarbeit mit dem Zentrum
fiir Strahlenschutz und Radiodkologie der Universitdt Hannover durch.
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Aufgabenstellung

Die in dieser Diplomarbeit durchgefiihrten Untersuchungen sind Teil des Ad-
hoc-Projektes ,Schadstoffbelastung im Mulde- und Elbe-Einzugsgebiet nach
dem Augusthochwasser 2002* und gehoren zum Teilprojekt 3.9 — Verlagerungen
natiirlicher Radionuklide.

Gegenstand des Projektes ist es, die durch die Flutereignisse verursachten Ver-
lagerungen natiirlicher Radionuklide im Gesamtsystem der Mulde zu erfassen
und aus radiologischer Sicht zu bewerten. Dazu sollen an ausgewihlten, bereits
frither untersuchten Probenahmeorten im Bereich der Mulde Wasser, Schweb-
stoffe und Sedimente beprobt werden. Zusétzlich sollen Proben aus anliegenden
Tailing-Becken und Halden untersucht werden. Die messtechnische Erfassung
der natiirlichen Radionuklide soll gammaspektrometrisch erfolgen. Die Beur-
teilung der Flutfolgen wird auf der Grundlage von friither im Bereich der Mulde
gemessenen Daten zum Vorkommen natiirlicher Radionuklide erfolgen.

Ziele des Projektes sind:

e Erfassung und Bewertung der Tailingabspiilungen aus dem Lenkteich in
Lengenfeld einschlieflich der Erfassung und Bewertung ihrer Reichweite
anhand der Radionuklidverteilungen in den Tailings.

e Erfassung und Bewertung der aktuellen Nuklidverteilung in den grofen
Vorflutern des Muldesystems.

e Untersuchung und Bewertung eventueller radioaktiver Ungleichgewichte
der eingetragenen Materialien.

e Retrospektive Bewertung der Hochwasserwirkung unter Heranziehung
von Fremddaten.

Im Rahmen dieser Diplomarbeit sollen das System aus Freiberger, Zwickauer
und Vereinigter Mulde sowie die Verdachtsflaiche Lengenfeld im Detail behan-
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delt werden. Dazu soll in Zusammenarbeit mit einem weiteren Mitarbeiter
des ZSR, der die iibrigen in Kapitel 4.1 genannten Verdachtsflichen bearbei-
ten wird, und Mitarbeitern der Universitdt Hamburg eine Probenahme in den
genannten Gebieten durchgefiihrt werden, die die Erfiillung der Zielsetzungen
des Projektes ermdoglicht. Die Proben sollen gammaspektrometrisch untersucht
werden. Anhand der gemessenen Daten soll die aktuelle Radionuklidsituation
im Bereich der Mulde und der Verdachtsfliche Lengenfeld dargestellt werden.
Verénderungen im Vergleich zu fritheren Untersuchungen sind aufzuzeigen und
zu bewerten.



Kapitel 3

Grundlagen

3.1 Radionuklide in der Umwelt

Es gibt etwa 80 Radionuklide [Sie96], die in der Natur in messbaren Konzentra-
tionen vorkommen. Dabei wird zwischen kosmogenen und primordialen sowie
radiogenen Radionukliden unterschieden.

Die etwa 15 kosmogenen Radionuklide, die in der Natur in messbaren Konzen-
trationen vorkommen, werden in der Atmosphére durch die Wechselwirkung
der kosmischen Strahlung mit den Atomen der Luft gebildet. Die hochenergeti-
sche kosmische Strahlung verursacht dabei die sogenannte Sekundérstrahlung,
die bis auf die Erdoberflache vordringen kann. Diese Sekundérstrahlung kann
zu Kernreaktionen fiihren, bei denen Radionuklide direkt als Spallationspro-
dukte, wie 3H, oder indirekt durch Reaktion mit sekundiren Neutronen ent-
stehen. Ein Beispiel hierfiir ist *N(n,p)!*C. Die kosmogenen Nuklide haben
im Vergleich zu primordialen kurze Halbwertszeiten.

Die primordialen Radionuklide wurden wéahrend der Nukleosynthese gebildet
und besitzen so lange Halbwertszeiten, dass sie bis heute nicht vollstandig zer-
fallen sind. Hierzu gehoren Nuklide wie 238U, 235U und 2?2Th, die den Anfang
einer Zerfallsreihe bilden, und solche, deren Zerfall sofort zu einem stabilen
Kern fiihrt. Dies ist zum Beispiel bei 4°K der Fall.

Etwa 45 der natiirlich vorkommenden Radionuklide gehoren zu einer der Zer-
fallsreihen. Bei diesen sind die entstehenden Tochternuklide selbst wieder in-
stabil. Die innerhalb einer Zerfallsreihe gebildeten Radionuklide heifsen auch
radiogen. In der Natur kommen drei Zerfallsreihen vor, die von 238U, 235U und
22T ausgehen. 238U ist das Mutternuklid der sogenannten Uran-Radium-
Reihe, die beim stabilen 2°Pb endet. Diese wird auch (4n +2)-Reihe genannt,
da die Massenzahlen aller zur Zerfallsreihe gehérenden Nuklide durch 4n + 2
mit einer natiirlichen Zahl n beschrieben werden konnen. Analog dazu wird

11
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die von 23°U ausgehende und beim 2°“Pb endende Uran-Actinium-Reihe auch
(4n+3)-Reihe, die von 232Th ausgehende Thoriumreihe, die beim 2°®Pb endet,
auch 4n-Reihe genannt. Die (4n+1)-Reihe enthélt im Vergleich zu den anderen
Zerfallsreihen nur relativ kurzlebige Nuklide und ist aufgrund der Halbwerts-
zeit des Mutternuklids 23"Np, die 2 - 108 Jahre betrigt, bereits ausgestorben.

Uran

Natiirliches Uran besteht zu 99,27 % aus 238U und zu 0,72 % aus 23°U so-
wie zu 0,0056 % aus 234U, das als Zwischenprodukt in der Uran-Radium-Reihe
entsteht. Das Verhiltnis 238U /235Uas137 in der Natur, das einem Aktivititsver-
hiiltnis A(238U)/A(?3°U)= 21, 7 entspricht, ist — mit Ausnahme fossiler Kernre-
aktoren wie Oklo — als konstant anzusehen. Die Halbwertszeit von 238U betrigt
4,468 - 102 Jahre, die von 23°U 7,038 - 10® Jahre und die von 234U 2,455 - 10°
Jahre.

Uran kommt in der Erdkruste mit einem durchschnittlichen Gehalt von 3 ppm
vor. Besonders hohe Gehalte von bis zu 20 ppm weist in Deutschland der Kirch-
berger Granit in Sachsen auf. Wie auch Thorium ist Uran wegen seines grofien
Ionenradius ein geochemisch inkompatibles Element. Der Ionenradius betragt
als U(IV) 10,5 nm und als U(VI) 8,0 nm, somit ist er deutlich grofer als der
der meisten gesteinsbildenden Elemente.

Uran tritt in der Natur im Wesentlichen in den Oxidationsstufen +IV und
+VI auf. In Gesteinen ist es hauptséchlich in der vierwertigen Form vorhan-
den, die eine sehr geringe Loslichkeit aufweist. Bei der Oxidation entsteht zu-
niichst Uran in der Oxidationsstufe +V als UO3, das nur bei sehr niedrigem
Redoxpotential stabil ist und sonst zu U(VI) weiter oxidiert wird. Als Uranyl
UO%Jr bildet es leicht Komplexe, wobei als Liganden héufig Carbonat, Hy-
droxid, Phosphat und Sulfat vorkommen [Sie96]. Das Tricarbonatouranylat
(UO2(CO3)3)* ist in praktisch allen Gewissern in Konzentrationen der Gro-
fenordnung 107% bis 1075 g 17! vorhanden [Lie95]. Aus den #uferen Lagen
von Gesteinen oder 16slichen Mineralen kann Uran in Komplexform entfernt
werden. Uran-Anreicherungen sind meistens durch chemische Ausfallung und
Adsorption bedingt. Ursache hierfiir ist ein Ubergang zu reduzierenderem Mi-
lieu, pH-Wert oder Temperaturianderungen, wobei U(IV) aus U(VI) gebildet
wird [Sie96].

Radium

Radium gehort zur Gruppe der Erdalkalimetalle, wobei es in seinen chemischen
Eigenschaften dem Barium #hnelt. In der Th-Reihe treten die Isotope 2**Ra
mit einer Halbwertszeit (t;/5) von 3,7 Tagen und 228Ra mit einer Halbwerts-
zeit von 5,8 Jahren auf, in der U-Ra-Reihe das Isotop 2?°Ra (t /2=1600 a),
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und in der U-Ac-Reihe kommt das Isotop ?*?Ra mit einer Halbwertszeit von
11,4 Tagen vor. Fiir geologische Prozesse ist wegen seiner Halbwertszeit nur
226Ra von Interesse. In Gesteinen liegt Radium meist im Gleichgewicht mit
seinen Mutternukliden vor, in Boden oder Sedimenten koénnen geochemisch
bedingte Ungleichgewichte auftreten. Radium ist als Chlorid gut 16slich, als
Sulfat und Carbonat dagegen nur sehr schwer. Deswegen wird es in der Na-
tur meist nicht in geléster Form transportiert, sondern mit schwerloslichem
(Ba, Ra)SO,4 mitgefillt. Die Tendenz zur Komplexbildung ist im Vergleich zu
anderen Erdalkali-Metallen gering [Sie96].

Aus radiologischer Sicht von Bedeutung ist 226Ra, da es das Mutternuklid fiir
das Edelgas ???Rn ist, das fiir einen grofen Teil der natiirlichen Strahlenbelas-
tung verantwortlich ist.

Thorium

Thorium kommt in der Natur in allen drei Zerfallsreihen vor. Das Mutternuklid
der Thorium-Reihe 232Th hat mit 1,4 - 1019 Jahren die lingste Halbwertszeit.
In dieser Zerfallsreihe tritt auferdem ?*Th (t1/o = 1,9 a) auf. In der U-Ra-
Reihe kommen 24Th (t1/2 =24,1d) und 230Th (tijp=17,5" 10* a) vor, in der
U-Ac-Reihe 22!'Th und 22" Th. Thorium zeigt einen stark lithophilen Charakter.
Wie auch Uran kommt es in den Hauptmineralen nur mit wenigen ppm vor.
Thorium ist ein geochemisch immobiles Element, da seine Verbindungen nur
eine sehr geringe Loslichkeit zeigen. Der wichtigste Vorgang zur Verlagerung
ist der Transport in Suspension durch feinkérnigen Gesteinsdetritus [Sie96].

K-40

Natiirliches Kalium enthilt neben den stabilen Isotopen 3K und 'K auch zu
0,0117 % das Radionuklid “°K, das eine Halbwertszeit von 1,28 - 10° Jahren
besitzt. “°K kann sich durch = -Zerfall in “°Ca und durch Elektroneneinfang
in “°Ar umwandeln. Es besitzt eine charakteristische Gammalinie bei 1460,8
keV. Der Anteil des “°K am natiirlichen Kalium ist in der Natur als konstant
anzusehen.

In der Natur ist Kalium ein weit verbreitetes Element. Es stellt ein wichti-
ges Kation bei der Bildung von Gesteinen dar, in Graniten und Tonsteinen
kann der K-Gehalt bis zu 5 % betragen [Sie96]. Es nimmt sehr intensiv am
biologischen Kreislauf teil und wird bevorzugt in Pflanzen eingebaut.

Cs-137

137Cs ist kein natiirliches Radionuklid. Es ist heute jedoch durch die Freiset-
zungen aus oberirdischen Kernwaffentests in den 50er und 60er Jahren und
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dem Reaktorunfall in Chernobyl 1986 praktisch {iberall in messbaren Konzen-
trationen vorhanden. 37Cs ist ein reiner S~-Strahler mit einer Halbwertszeit
von 30,17 Jahren, der mit einer Wahrscheinlichkeit von 94,6 % in das kurzle-
bige 13"™mBa zerfillt, das wiederum mit einer Halbwertszeit von 2,5 Minuten
unter Aussendung eines Gammaquants mit einer Energie von 661,7 keV in den
Grundzustand iibergeht. Mit einer Wahrscheinlichkeit von 5,4 % zerfallt 137Cs
direkt in 1379Ba.

3.2 Radioaktiver Zerfall und radioaktive Gleichge-
wichte

Zerfallsgesetz

Radioaktiver Zerfall ist ein Prozess, der den Gesetzen der Statistik gehorcht.
Betrachtet man geniigend viele Atome fiir einen ldngeren Zeitraum, so findet
man den Zusammenhang

_dN
dt

wobei N die Anzahl der Atome darstellt. Die Zerfallsrate —% ist die Aktivitat,
A heiflt Zerfallskonstante. Integriert man Gleichung (3.1), so ergibt sich

= AN, (3.1)

N(t) = No-e . (3.2)
Mit der Definition #; /5 = @ ergibt sich die Halbwertszeit ¢y /5. Dies ist die
Zeit, nach der die Hélfte der zum Zeitpunkt ¢ = 0 vorhandenen Kerne des
betrachteten Nuklids zerfallen sind. Damit wird Gleichung (3.2) zu

_ln(2).
N(t) = No'e f1/2
1\ t/t1/2
_ N0-<2) (3.3)

Radioaktive Gleichgewichte

Betrachtet man eine Zerfallskette

Nuklid 1 — Nuklid 2 — Nuklid 3,
so gilt fiir die Nettobildungsrate von Nuklid 2 (Tochternuklid):

dN2 dN1
1t 1t 24V2 14V1 24V2 ( )
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Die Nettobildungsrate setzt sich also zusammen aus dem Zerfall von Nuklid
1 (Mutternuklid) abziiglich dem Zerfall des Tochternuklids. Diese Differential-
gleichung hat die Losung [Lie91|

A
L Npg(e ™t —e=22t) 4 Nyge 2t (3.5)

No(t) = N;.
2(t) Y

wobei N1,0 und Na,o die Zahl der zur Zeit ¢ = 0 vorhandenen Kerne des Mutter-
bzw. Tochternuklides sind. Unter der Annahme einer Trennung von Mutter-
und Tochternuklid zum Zeitpunkt ¢ = 0 gilt Na(t = 0) = 0. Damit wird
Gleichung (3.5) zu

No(t) = o AlNl;o(e*Alt — e M2t (3.6)
A1 At —(Ra—A1)t)
= Nio - (1 — 27 3.7
Ny — A 10 e M(l—e ) (3.7)
A1 O
= Ni(t) - (1 — e~ 2=ty 3.8
= 1(t)-(1—e ) (3.8)

Wenn Ny = ﬁ]\ﬁ ist, so ist das Verhéltnis Ny/N; konstant. Man spricht

dann von einem radioaktiven Gleichgewicht.

Sakulares Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit des Mutternuklids viel grofter als die des Tochternuklids,
so stellt sich ein sikulares Gleichgewicht ein. Es ist dann A\; < A9, so dass
A2 — A1 &= Ay und Ni(t) = N;(0) praktisch konstant ist. Mit Gleichung (3.8)
folgt dann
. )\1 — Aot

No(t) = TN (1 —e ) . (3.9)
Die Aktivitét des Tochternuklids steigt also mit 1 — e~*2! an, bis sie nach
gentigend langer Zeit ¢ gleich der (praktisch konstanten) Aktivitat des Mutter-
nuklids ist:

A2 = XNy =\ N = Al. (310)

Mit A = In(2)/t, /2 ergibt sich

_ t
P (3.11)

l—e ™M =1—c¢
Nach etwa 6 Halbwertszeiten betrdgt v etwa 97 % und liegt damit im Be-
reich der Messunsicherheiten. Daher kann nach dieser Zeit die Aktivitat des
Mutternuklids tiber die Aktivitat des Tochternuklids bestimmt werden.
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Transientes Gleichgewicht

Ist die Halbwertszeit des Mutternuklids zwar grofier als die des Tochternuklids
und somit A7 < Ag, die Zerfallskonstante A1 aber gegeniiber Ay nicht mehr
vernachldssigbar klein, so gilt die Ndherung Ao — A1 &~ A9 nicht mehr, und Ny ()
kann nicht mehr als konstant angesehen werden. In diesem Fall stellt sich ein
transientes Gleichgewicht ein. Es gilt dann Gleichung (3.8) mit Ay — Ay > 0,
so dass nach geniigend langer Zeit

A1

No(t) =
0=

Ni(t) (3.12)

ist. Bei eingestelltem transienten Gleichgewicht nimmt also die Gesamtaktivi-
tat mit der Halbwertszeit des Mutternuklids ab, und das Verhéltnis der Anzahl
der Atome des Tochternuklids und der Anzahl der Atome des Mutternuklids
ist (zu jeder Zeit t)

Ny A1

e . NI
N1 X=X\ (313)

Kein Gleichgewicht

Wenn A1 > Ao ist, so stellt sich kein radiaktives Gleichgewicht ein. Aus Glei-
chung (3.8) folgt, dass

NQ(t) _ >\1 o 7()\27/\1)25
OB (1-e ). (3.14)

Das Verhéltnis No/Nj ist also nicht mehr konstant, da Ay — A\ < 0 ist und
daher 1 — e~ (A2=2)t divergiert:

lim 1 — e~ P27t = iy 1 — M)t — g, (3.15)

t—o00 t—o0
Mehrere aufeinander folgende Umwandlungen

Analog zu Gleichung (3.1) findet man fiir eine Zerfallskette

Nuklid 1 — Nuklid 2 — .-+ — Nuklid n

einen Satz von Differentalgleichungen:
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dNV;
=L - _\N
dt 14V1
dNo
— = MN; — XN
ar 14V1 24V2
dN:
R A Ng — A3 N (3-16)
dt
dN,
= M—1Np—1 — ANy,
dt 1 1

Die Losungen dieser Gleichungen finden sich in [Lie91|. Wenn die Halbwertszeit
des Mutternuklids sehr viel grofer ist als die der Tochternuklide, stellt sich (bei
Abtrennung aller Tochternuklide zum Zeitpunkt ¢ = 0) nach geniigend langer
Zeit t wiederum ein sidkulares Gleichgewicht ein. Man findet dann

N, M

— = 3.17

N, T on (3.17)
und somit

A, = A;. (3.18)

Im radioaktiven Gleichgewicht kann damit die Aktivitdt des langlebigen Mut-
ternuklids iiber die kurzlebigen Tochternuklide bestimmt werden.

Anwendungen

Eine Aktivitdtsbestimmung unter Ausnutzung des sikularen Gleichgewichtes
ist immer dann notwendig, wenn das interessierende Nuklid keine auswertbare
Gammastrahlung aussendet oder die zur Auswertung vorgesehene Gammalinie
durch ein anderes Nuklid gestért ist. Der erste Fall trifft auf die Nuklide 228U,
228Ra und ?**Ra zu. Daher wird das langlebige 233U iiber 234Th und 23*™Pa
bestimmt, 22°Ra iiber 228 Ac und ?2*Ra iiber 2'2Pb und 208T1.

Der zweite Fall trifft auf den Photopeak von ??°Ra bei 186,1 keV zu, der von
der 23°U-Gammalinie bei 185,7 keV gestért ist. Da der Abstand beider Linien
unterhalb des Auflésungsvermogens des Detektors liegt, konnen die Peaks nicht
unterschieden werden. Daher wird die Aktivitét des 2?°Ra in dieser Arbeit {iber
die Tochternuklide 2'*Pb und ?'*Bi bestimmt.

3.3 Radioaktive Ungleichgewichte

Radioaktive Ungleichgewichte innerhalb einer Zerfallsreihe treten auf, wenn
einzelne Nuklide durch geochemische oder technische Prozesse an- oder abge-
reichert werden. Fiir diese Arbeit von Bedeutung ist das (Un-)Gleichgewicht
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zwischen 233U und ?26Ra, da dies Riickschliisse auf vorherrschende Transport-
mechanismen zulésst. Weiterhin ist das Verhéltnis zwischen 2?Ra und ??*Ra,
das kein radioaktives Gleichgewicht im eigentlichen Sinne darstellt, fiir die In-
terpretation von Messdaten notig.

3.3.1 Ungleichgewichte zwischen U-238 und Ra-226

Ungleichgewichte zwischen ?**U und ??Ra im Bereich des geogenen Unter-
grundes sind bedingt durch das unterschiedliche Transportverhalten der bei-
den Nuklide. Wahrend Uran in der sechswertigen Form gut loslich ist (siehe
Kapitel 3.1), ist Radium als Sulfat &hnlich dem Bariumsulfat nur sehr schwer
16slich. Eine Anreicherung von Uran deutet daher auf sekundére Ausfillung
hin, eine Abreicherung auf einen Austrag in geloster Form. In Gesteinen ist ein
radioaktives Gleichgewicht zu erwarten, da die Nuklide in die Matrix eingebaut
und somit fir langere Zeitrdume nicht mobil sind.

Fiir Sedimente, die Nuklidgehalte oberhalb des geogenen Niveaus aufweisen,
sind drei Félle von Bedeutung.

Wenn ein radioaktives Gleichgewicht zwischen 233U und ?26Ra herrscht, so ist
dies auf das Vorhandensein von Erzresten aus dem Uranbergbau zuriickzu-
flihren. In diesen unbehandelten Erzen ist ein radioaktives Gleichgewicht zu
erwarten (s.o.). Fiir solche Erzreste ist der Transport in partikuldrer Form do-
minierend.

Es kann — wie im Bereich der Zwickauer Mulde vielfach beobachtet — die Ak-
tivitdat von 238U deutlich iiber der von ?26Ra liegen. Dies ist auf den Eintrag
von Uran in geloster Form zuriickzufithren. Das Uran geht dabei unter oxi-
dierenden Bedingungen in Losung und wird unter reduzierenden Bedingungen
ausgefillt (s.o.). Dies war héufig bei Einleitungen aus uranbergbaulichen Anla-
gen der Fall, ist nach dem Bau von Wasseraufbereitungsanlagen aber deutlich
zuriickgegangen.

Die dritte Moglichkeit ist das Vorkommen einer stark erhohten Aktivitdt von
226Ra, die deutlich iiber der von 233U liegt. Dies deutet auf Tailingmaterialien,
also Uberreste aus der Uranerzaufbereitung hin. In diesem Fall wurde das Uran
technisch aus dem Material abgetrennt. Diese Beobachtung ist bei Absetzanla-
gen zu beobachten. Hierbei ist ebenfalls partikulérer Transport vorherrschend.

3.3.2 Das Verhaltnis der Aktivitaten von Ra-226 und Ra-224

Das Nuklid ??Ra stammt aus der Zerfallsreihe des 232Th und steht somit
nicht im Zusammenhang mit der Zerfallsreihe des 233U. Nach [Beu99| kann
das Verhéltnis der Aktivitdten beider Nuklide als Indikator fiir uranbergbau-
lichen Einfluss dienen. Es gibt keine Literaturhinweise darauf, dass Uran und
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Thorium in den Gesteinen des Erzgebirges vergesellschaftet sind. Das natiirli-
che Verhiltnis zwischen ??Ra und 224Ra bleibt mit etwa 1,4 konstant (siche
Kapitel 5), solange kein weiteres 2?6Ra oder ?2Ra verfiighar ist. Zusitzliches
226Ra deutet daher auf Uranerze hin. Anreicherungen von Thorium, die das
226Ra/??*Ra Verhiltnis beeinflussen kénnten, sind fiir das Erzgebirge nicht be-
kannt [Ges96]. Daher deutet ein gegeniiber dem natiirlichen Verhéltnis erhohter
Wert auf uranbergbaulich beeinflusste Sedimente hin.

3.4 Korngrofieneffekte

Untersuchungen im Rahmen des Projektes ,Sedimente und Auenbéden® bele-
gen, dass die Korngrofie des Sediments einen Einfluss auf die Radionuklidgehal-
te hat. So sind fiir den Vergleich zwischen ,schluffig-schlammigen Sedimenten
(<2 pm) und ,steinig-sandigen“ Sedimenten (2 mm bis 63 pm) Unterschiede be-
obachtet worden, die eine Anreicherung im feinkérnigen Sediment bis zu einem
Faktor 3 ausmachen. Fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen
wurde nur das Gesamtsediment <2 mm untersucht. Daher kann nicht nach der
Korngrofse unterschieden werden. Proben mit einem héheren Anteil an Fein-
korn konnen daher erhohte Nuklidgehalte aufweisen. Dies ist insbesondere bei
den spater beschriebenen Proben in Petrischalen der Fall, da an diesen Pro-
benahmestellen nur wenig Sediment vorgefunden wurde, das im Wesentlichen
aus Schwebstoff bestand und daher sehr feinkérnig war.

3.5 Wechselwirkung von Gammastrahlung mit Ma-
terie

Die Gammaspektrometrie stellt eine schnelle, zerstérungsfreie Methode zur
Untersuchung von Radionuklidgehalten in Proben dar. Im Gegensatz zur a-
und B-Spektrometrie ist keine aufwendige chemische Probenaufbereitung not-
wendig. Fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen wurden aus-
schliefslich Reinstgermanium-Halbleiterdetektoren eingesetzt, auf die in Kapitel
3.6 eingegangen wird. In diesem Kapitel werden die Effekte der Wechselwir-
kung von Gammastrahlung mit Materie dargestellt, die auch fiir den Nachweis
der Gamma-Photonen mit Halbleiterdetektoren verwendet werden. Von Be-
deutung sind dabei drei Effekte: der Photoeffekt, der Compton-Effekt und der
Paarbildungseffekt. Dabei hidngt es von der Energie des Photons ab, welcher
der drei Effekte dominiert.
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Abbildung 3.1: Relative Bedeutung der Wechselwirkungseffekte von Gamma-
strahlung mit Materie. Fiir die beiden Linien haben die benach-
barten Effekte die gleiche Wahrscheinlichkeit. Die Abbildung
stammt aus [Kno99|.

Photoeffekt

Beim Photoeffekt wird die komplette Energie des Photons auf ein Elektron in
der Hiille eines Atoms iibertragen, das aus der Elektronenhiille herausgeschla-
gen wird. Der Photoeffekt stellt also einen Ionisierungsprozess dar. Die Energie
E. des sogenannten Photoelektrons ergibt sich zu

E.=E, — Ep, (3.19)

wobei Ep die Bindungsenergie des Photoelektrons ist. Das Photoelektron
stammt meist aus der K- oder L-Schale der Elektronenhiille des Atoms. Diese
kann durch Elektronen aus hoheren Schalen wieder aufgefiillt werden, hierbei
entsteht charakteristische Rontgenstrahlung. Die Wahrscheinlichkeit 7 fiir den
Photoeffekt lasst sich empirisch angeben als

Z4...5
3,5 °
Ey
Die Wahrscheinlichkeit fiir den Photoeffekt nimmt also mit steigender Energie
ab und mit héherer Kernladungszahl stark zu. Der Massenschwéchungskoeffi-
zient fiir den Photoeffekt zeigt dieselbe Abhéngigkeit von Z und E,. Dies ist

der Grund fiir die schwierige Selbstabsorptionskorrektur fiir niedrige Gamma-
energien wie im Falle von 2'°Pb, auf die in Kapitel 4.4.4 eingegangen wird.

T X (3.20)
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Compton-Effekt

Der Compton-Effekt ist ebenfalls ein Wechselwirkungseffekt des Gammaquants
mit einem Elektron der Hiille. Die Energie des Photons wird dabei aber nicht
vollstdndig an das Elektron abgegeben, und das Photon gestreut. Das Elek-
tron bezeichnet man dann als Compton- oder Riickstofs-Elektron, das gestreute
Photon als Compton-Photon. Da Energie- und Impulserhaltung gelten, erhélt
man fiir die Energie E’ des unter dem Winkel 6 gestreuten Photons

E’Y
21 (1= cos(0))

m

E' (3.21)

14

wobei E, die Energie des einfallenden Photons und mec? = 511 keV die Ru-
heenergie des Elektrons ist. Das Photon erfahrt also nicht nur eine Richtungs-
anderung, sondern bedingt durch den Energieverlust auch eine Anderung der
Wellenlénge. Fiir die Energie F, des Compton-Elektrons ergibt sich

E.=FE, - F, (3.22)
die maximale Energie E, max erhélt es bei einem Streuwinkel 6 = 7:
E,
1+ 225, (1 = cos(m))

mec?

E
- (3.23)
1+2—

MeC2

Ee,max

Die Wahrscheinlichkeit o fiir den Comptoneffekt héngt von der Anzahl der
Elektronen in der Atombhiille und somit linear von der Kernladungszahl Z ab.
Sie wird beschrieben durch

oxX —. (3.24)

Paarbildungseffekt

Wenn die Energie des Photons die doppelte Ruhemasse des FElektrons
2mec? = 1022 keV iibersteigt, wird der Paarbildungseffekt energetisch moglich.
Hierbei wird im Coulomb-Feld eines Atomkerns ein Elektron-Positron-Paar ge-
bildet. Die iiber die Ruhemasse hinausgehende Energie des Photons wird dabei
in kinetische Energie des Elektron-Positron-Paares umgewandelt. Das Positron
zerstrahlt durch Kombination mit einem Elektron aus der Atomhiille unter
Aussendung von 2 Photonen, die jeweils die Energie 511 keV besitzen. Diese
sind im Gammaspektrum in Photopeaks bei 511 keV oder beim Nachweis bei-
der Photonen bei 1022 keV zu sehen. Die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten
von Paarbildung ist bei Energien bis zu einigen MeV sehr gering, bei Energi-
en F,>10 MeV ist Paarbildung der dominierende Wechselwirkungseffekt. Fiir
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die Wahrscheinlichkeit  gilt, dass sie ungefdhr proportional zum Quadrat der
Kernladungszahl des Absorbers ist:

Ko< Z2 (3.25)

3.6 Gammaspektrometrie mit Germanium-Detektoren

Fiir die durchgefiihrten gammaspektrometrischen Untersuchungen wurden aus-
schliefslich Messsysteme mit Reinstgermanium-Detektoren eingesetzt. Diese
mussten zum Teil am Standort ,Am Kleinen Felde* ab- und am Standort
,Herrenhausen“ wieder aufgebaut und eingerichtet werden. Den prinzipiellen
Aufbau eines solchen Messsystems zeigt Abbildung 3.2.

HV

Det — VV — LV  MCB— PC

Abbildung 3.2: Aufbau eines Gammaspektrometrischen Messsystems

Alle Messsysteme bestehen aus folgenden Komponenten:

e Hochspannungsquelle (engl. high voltage, HV)

Reinstgermanium-Halbleiter-Detektor (Det) mit Vorverstarker (VV)

e Linearverstarker (LV)

Vielkanalanalysator mit Pufferspeicher (engl. multi channel buffer, MCB)
und Analog-Digital-Wandler

e PC.

Das Kernstiick aller Messsysteme bildet der Detektor. Dieser enthélt einen
Kristall aus hochreinem Germanium (engl. high purity germanium, HPGe), der
ungefihr ein Fremdatom pro 10'? Germanium-Atome enthilt. Das hochreine
Germanium heifit p-Type- (oder m-type)Germanium, wenn die verbleibenden
Fremdatome Elektronenakzeptoren sind, bei verbleibenden Donatoren spricht
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man von n-type- bzw. v-type-Germanium. Der Detektor wird wie eine Diode
in Sperrichtung betrieben, so dass sich die an Ladungstriagern verarmte Zone
praktisch iiber das gesamte Kristallvolumen ausbildet. Die am &ufseren Kon-
takt entstehende Schicht, die nicht zur verarmten Zone gehort, nennt man auch
Totschicht, die verarmte Zone aktives Volumen. Dringt ein Photon in den De-
tektor ein, so werden durch die bekannten Wechselwirkungseffekte (Photo- und
Comptoneffekt sowie Paarbildung, siehe Kapitel 3.5) Elektron-Loch-Paare er-
zeugt, da Elektronen aus dem Valenz- in das Leitungsband angehoben werden.
Fiir die Bildung eines Elektron-Loch-Paares ist bei der Betriebstemperatur von
77 K eine Energie von 2,96 ¢V notwendig, so dass ein Photon der Energie 1
MeV ungefihr 10° Ladungstriger-Paare erzeugt. Dies ist ein Grund fiir die
hervorragende Energieauflosung. Das im Kristall herrschende elektrische Feld
sorgt fiir eine schnelle Trennung der Ladungstrager und somit fiir einen Im-
puls im Vorverstérker, der an seinem Ausgang dann einen Spannungsimpuls
liefert. Zur Minimierung der Leckstrome durch Ladungstriger, die aus thermi-
schen Effekten stammen, wird der Detektor bei der Temperatur von fliissigem
Stickstoff betrieben. Die Notwendigkeit fiir eine solche Kiihlung stellt den gra-
vierendsten Nachteil von Germanium-Detektoren dar. Eine Ubersicht iiber die
verwendeten Detektoren gibt Tabelle 3.1.

Der Linearverstéarker fithrt nicht nur eine Verstarkung des vom Vorverstarker
gelieferten Spannungsimpulses, sondern auch eine Impulsformung durch. Das
Ergebnis ist ein nahezu gaufférmiger Impuls, dessen Pulshéhe proportional zur
Energie des auslésenden Photons ist. Die Qualitdt des erhaltenen Gammaspek-
trums héngt wesentlich von der optimalen Einstellung des Linearverstérkers ab.
Die Impulse des Linearverstéirkers werden im MCB beziiglich ihrer Impulsho-
he diskriminiert, hier wird somit eine analog-digital-Wandlung vorgenommen.
Abhéngig von der Impulshohe wird dann ein Kanal zwischen 1 und 4096 zu-
geteilt, in dem der Zahler um eins erhoht wird. Die Zahlen in den einzelnen
Kanilen bilden das Gammaspektrum, das iiber einen PC aus dem MCB ausge-
lesen und weiterverarbeitet werden kann. Der MCB vereinigt also die Bausteine
Analog-Digital-Wandler, Vielkanalanalysator und Pufferspeicher.

Bei den durchgefiihrten Untersuchungen wurden Detektoren mit zwei unter-
schiedlichen Kristall-Geometrien verwendet: planar und koaxial. Diese besitzen
unterschiedliche Charakteristika.

Planare Detektoren

Detektor Jend ist ein planarer n-type Detektor. Der Kristall hat die Form einer
flachen Scheibe, auf deren flachen Seiten die elektrischen Kontakte angebracht
sind. Eine schematische Darstellung zeigt Abbildung 3.3. Der n*-Kontakt!

'nT bedeutet eine besonders stark n-dotierte Schicht, analoges gilt fiir p*
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Electrons

Holes

n' contact

Abbildung 3.3: Aufbau eines planaren Detektorkristalls. Die Abbildung
stammt aus [Kno99|

wird durch Lithium-Diffusion oder Implantation von Donoratomen mit Hilfe
eines Beschleunigers hergestellt. Der pT-Kontakt wird durch Implantation von
Akzeptoratomen oder durch eine aufgebrachte Metallschicht realisiert. Wah-
rend die Herstellung von p™-Kontakten durch Ionenimplantation technisch
leicht durchzufiihren ist, konnen bei der Herstellung von n'-Kontakten mit
diesem Prozess durch Strahlungsschiden Akzeptoren entstehen. Daher wird fiir
die Herstellung von n™-Kontakten meist Lithium-Diffusion verwendet. Durch
die Ionenimplantation kénnen sehr diinne Kontaktflachen erzeugt werden, die
zu sehr geringen Totschichten fithren. Diese kann von niederenergetischer Gam-
mastrahlung sehr gut durchdrungen werden. Solche Detektoren sind daher be-
sonders gut fiir den Nachweis niederenergetischer Photonen geeignet. Durch
Lithium-Diffusion erzeugte Totschichten sind bedeutend grofser. Aufgrund des
geringen Kristallvolumens von etwa 10 bis 30 cm?® [Kno99] eignen sie sich je-
doch nicht zum Nachweis von Gammastrahlung mit héherer Energie.

Koaxiale Detektoren

Um grofsere Kristallvolumina herzustellen, geht man zu einer koaxialen Geome-
trie iiber. Hierbei wird in einen zylindrischen Germaniumbkristall eine Bohrung
eingebracht. Die elektrischen Kontakte werden auf der duferen Fliache sowie in
der Bohrung im Inneren angebracht. Den schematischen Aufbau zeigt Abbil-
dung 3.4. Da der Kristall in axialer Richtung auf diese Weise sehr lang gemacht
werden konnen, sind gréfere aktive Volumina von bis zu 750 cm3 [Kno99] rea-
lisierbar. Als koaxiale Detektoren sind n-type- und p-type-Detektoren erhalt-
lich, die sich in ihren Eigenschaften unterscheiden. Fiir die Herstellung von
p-type-Detektoren wird m-type-Germanium verwendet und der n*-Kontakt
auf der Aufsenseite aufgebracht. Fiir n-type-Detektoren nimmt man v-type-
Germanium und bringt den p™-Kontakt auf der AuRenseite an. Dies fiihrt
dazu, dass n-type-Detektoren im Allgemeinen besser fiir den Nachweis niede-
renergetischer Gammastrahlung geeignet sind, da die &ufsere Totschicht eines
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n* contact p* contact

p* contact
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p-type coaxial n-type coaxial

Abbildung 3.4: Schnitt durch einen koaxialen p-type- bzw. n-type-Detektor.
Die Abbildung stammt aus [Kno99|

pT-Kontakts wesentlich geringer ist als die eines durch Lithium-Diffusion er-
zeugten n'-Kontakts. Zusitzlich besitzen die Detektoren K2 und Benno Ein-
trittsfenster in der Detektorkappe aus Beryllium, die Detektoren K3 und Josef
solche aus Kunststoff. Diese sind wegen der niedrigen Kernladungszahlen des
verwendeten Materials fiir Gammastrahlung niedriger Energie gut zu durch-
dringen.

Nulleffekt

Der Nulleffekt des Detektors ist von Bedeutung fiir die Bestimmung der ver-
gleichsweise niedrigen Aktivitdten der in dieser Arbeit untersuchten Proben
sowie fiir die Berechnung der charakteristischen Grenzen (siehe Kapitel 4.5.3).
Nach [Kno99| setzt sich die Untergrundstrahlung aus fiinf Quellen zusammen:

1. Radioaktives Material in den Detektorkomponenten

2. Natiirliche Radioaktivitdt in der Detektorabschirmung und der Umge-
bung des Detektors

3. Terrestrische Strahlung, Strahlung aus den Baumaterialien
4. Radioaktive Stoffe in der Luft
5. Primére und sekundére kosmische Strahlung

Sémtliche Detektoren sind zur Verringerung des Nulleffektes in Bleiburgen ein-
gebaut. Hierbei wird fiir den Detektor Benno eine im ZSR hergestellte Bleiburg
verwendet, alle anderen Detektoren sind in kommerzielle Bleiburgen aus spezi-
ellem low-level-Blei eingebaut. Samtliche Bleiburgen umfassen jeweils den De-
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tektorkopf, nicht aber das Dewar-Gefafs fiir den fliissigen Stickstoff. Der Null-
effekt wurde regelméfig bestimmt, um mogliche Kontaminationen des Detek-
tors zu erkennen. Die Zéhlraten des Nulleffektes sind relativ konstant [Vah04].
Es sind alle in dieser Arbeit bestimmten natiirlichen Radionuklide auch im
Nulleffektspektrum vorhanden, so dass die Nulleffekt-Zahlraten bei der Ak-
tivitdtsberechnung zu beriicksichtigen sind. Ein typisches Nulleffektspektrum
zeigt Abbildung 3.5.
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Abbildung 3.5: Nulleffektspektrum fiir Detektor Benno, Messzeit 10 Tage.

Auswertung von Gammaspektren

Die aus dem MCB erhaltenen Gammaspektren setzen sich zusammen aus ei-
nem Kontinuum, dem Peaks {iberlagert sind. Das Kontinuum besteht aus dem
Compton-Untergrund sowie im niederenergetischen Bereich aus der Bremss-
trahlung der (-zerfallenden Nuklide. Der Compton-Untergrund enthélt alle
Ereignisse aus den im Detektor stattfindenden Compton-Streuungen. Diesem
Untergrund sind verschiedene Peaks iiberlagert. Hierzu gehoren neben den
Photopeaks der Gammalinien auch so genannte Single-Escape- und Double-
Escape-Peaks, die Annihilationslinie bei 511 keV und der Riickstreupeak so-
wie im niederenergetischen Bereich charakteristische Rontgenlinien. Ein Single-
Escape-Peak kann beim Prozess der Paarerzeugung entstehen, wenn eines der
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beiden Photonen, die durch die Vernichtung des Positrons entstehen, den De-
tektor verlasst. Ein Double-Escape-Peak entsteht, wenn beide Photonen den
Detektor verlassen. Single- und Double-Escape-Peaks sind bei Energien zu fin-
den, die 511 keV bzw. 1022 keV unter der Energie der urspriinglichen Gam-
malinie liegen. Die Annihilationslinie bei 511 keV entsteht ebenfalls durch die
Vernichtung eines Positrons. Hierbei wird ein aufserhalb des Detektors ent-
stehendes Photon nachgewiesen. Fin Riickstreu-Peak tritt auf, wenn Photonen
den Detektor verlassen und von Aufsen zuriickgestreut werden. Hierbei handelt
es sich nicht um einen scharfen Peak, sondern um eine breitere Verteilung.

Abbildung 3.6 zeigt ein Kalibrierspektrum fiir den Detektor Benno. In der Ab-
bildung deutlich zu erkennen sind die Compton-Kanten, die den maximalen
Energietibertrag beim Compton-Effekt markieren (CK markiert die Compton-
Kante der 1836,1-keV-Linie), der Double-Escape-Peak der 1836,1-keV-Linie
von 8Y (DE), der bei etwa 814 keV liegt und der Single-Escape-Peak der-
selben Linie (SE), der bei etwa 1325 keV liegt.
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Abbildung 3.6: Kalibrierspektrum fiir Detektor Benno. Verwendet wurde
die Multinuklidmischung QCY48 in Quarzsand, Marinelli-
Geometrie. Messzeit 12 Stunden.

Fiir die Auswertung der Gammaspektren wurde das Analyseprogramm
GAMMAW der Firma Dr. Westmeier Gesellschaft fiir Kernspektrometrie mbH,
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Ebsdorfergrund-Molln verwendet. Es ermoglicht die Auswertung von Gam-
maspektren durch Anpassung mathematischer Funktionen an die gemessenen
Peaks und analytische Berechnung des Untergrundes. Das erlaubt die Entfal-
tung sich iiberlappender Peaks. Die halbautomatische Auswertung von Spek-
tren ist mit diesem Programm ebenfalls méglich. Das Programm liefert sowohl
die Peakfliche und den Untergrund als auch die zugehorige 1-o-Unsicherheit.
Weiterhin wurde gelegentlich das im ZSR entwickelte Programm SPEKANA
fiir eine schnelle Ubersicht iiber die Spektren benutzt. Peakentfaltung und
-anpassung sind mit diesem Programm nicht méglich.



Kapitel 4

Experimentelles

4.1 Vorbereitung der Probenahme

Die durchgefithrten Untersuchungen fanden im Rahmen des Teilprojektes 3.9
,Verlagerung natiirlicher Radionuklide” des Ad-hoc-Projektes ,,Schadstoffbe-
lastung im Mulde- und Elbe-Einzugsgebiet nach dem Augusthochwasser 2002
(,Flutfolgenprojekt®) statt. Gegenstand des Teilprojektes ist die Erfassung und
Bewertung der durch die Flut verursachten Verlagerungen natiirlicher Radio-
nuklide. Hierzu sollten an ausgewéahlten, bereits im Rahmen der Untersuchun-
gen zum Altlastenkataster [Ett01] und zum Muldeprojekt [Beu99| beprobten
Stellen im Bereich der Freiberger, Zwickauer und Vereinigten Mulde sowie der
Verdachtsflachen, die die Quellen der Kontaminationen des Muldesystems dar-
stellen, Wasser, Schwebstoffe und Sedimente beprobt werden. Eine erste Be-
sprechung zur Vorbereitung des Projektes wurde am 31. Januar 2003 im Bun-
desamt fiir Strahlenschutz (BfS) in Berlin durchgefiihrt. Hier wurden folgende
14 Verdachtsflachen vom BfS vorgeschlagen:

1. Annaberg-Buchholz (VF 18!)
Bérenstein (VF 18A)

Filzteich (VF 14)

Freiberg (VF 20A)

Freital (VF 21)
Gottesberg-Schneckenstein (VF 13)
Lengenfeld (VF 9)

Marienberg (VF 19)

® N o e W N

'Die Bezeichungen der Verdachtsflichen sind dem Altlastenkataster entnommen

30
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9. Miihlbach-Maxen (VF 27)
10. Oberrothenbach (VF 12)
11. Pobershau (VF 20)
12. Pohla (VF 17)
13. Schneeberg-Aue (VF 15)
14. Zwickau (VF 11)
Die Lage der Verdachtsflichen in Sachsen zeigt Abbildung 4.1.

Abbildung 4.1: Lage der Verdachtsflichen in Sachsen. Die Karte wurde
[Dus02b| entnommen.

In diesen Verdachtsflachen sollten reprasentativen Stellen in den Vorflutern der
VF im An- und Abstrom beprobt werden. Desweiteren war an jedem Probe-
nahmeort die Photonen-Aquivalentdosisleistung (ODL, Ortsdosisleistung) zu
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ermitteln. Grundsétzlich sollte, insbesondere im Bereich der Mulde, so beprobt
werden, dass sich eine moglichst grofse Ubereinstimmung mit den fritheren Pro-
benahmen des Muldeprojektes und des Altlastenkatasters ergibt.

Am 24. und 25. Februar 2003 fanden die néchsten Vorbesprechungen im Lan-
desamt fiir Umwelt und Geologie Sachsen (LfUG) in Dresden und in der TU
Bergakademie Freiberg, AK Prof. Klemm statt.

Beim LfUG wurde als Schwerpunkt der Untersuchungen die VF Lengenfeld be-
nannt, was die im BfS getroffene Festlegung bestétigt; auf Wunsch des LfUG
wurde die Verdachtsfliche Mechelgriin-Zobes ebenfalls in die Liste der zu be-
probenden Gebiete aufgenommen. Auf die Beurteilung des geogenen Hinter-
grundes natiirlicher Radionuklide soll ebenfalls Wert gelegt werden. Am 26.
Februar fand mit einem Mitarbeiter des LfUG eine Ortsbegehung ausgewéhl-
ter bergbaulicher Altlasten in den Verdachtsflichen Lengenfeld, Mechelgriin-
Zobes, Gottesberg-Schneckenstein und Freital statt.

Auf der Besprechung in der TU Bergakademie Freiberg wurde die Probenah-
metechnik diskutiert. Man beschloss, nur Oberflichensediment zu verwenden,
zu dessen Gewinnung eine verldngerte Schopfkelle verwendet werden sollte.
Das geschopfte Sediment wird dann, um nur die Anteile <2 mm zu erhalten,
gesiebt und in 2-1-Weithalsflaschen abgefiillt. Da in einem anderen Teilprojekt
von der Bergakademie Freiberg regelméifsig Wasser, Schwebstoff und Sedimen-
te beprobt werden, wurde die Teilnahme an einer solchen Probenahme zum
Erlernen der Techniken angeboten.

Diese gemeinsame Probenahme fand am 27. Mérz 2003 statt. Bereits am 26.
Mérz wurden einige Verdachtsflichen in der Nédhe von Freiberg angefahren.
Hierbei wurde die Tauglichkeit der Navigation mit Hilfe von einem tragbaren
GPS-Empfinger gekoppelt mit einem Notebook und der digitalen topographi-
schen Karte TOP50 |[Lan01b| getestet. Es zeigte sich, dass die Punkte auf diese
Art und Weise gut aufzufinden waren. Die digitalen Karten erlauben dabei die
Markierung der Probenahmepunkte durch Eingabe der Koordinaten aus dem
Altlastenkataster und dem Muldeprojekt. Alle angefahrenen Punkte liefsen sich
mit dem PKW gut erreichen.

Die gemeinsame Probenahme am 27. Mirz 2003 umfasste die Punkte ZM5AU?,
ZM81HS, ZM12ZP und ZM16GC. An jedem Probenahmepunkt wurden Was-
ser und Sediment beprobt. Die Wasserproben wurden dabei vor Ort iiber ein
Glasfaserfilter und ein Zellulosefilter, Porengrofe jeweils 0,45 pm, filtriert. Es
zeigte sich, dass dies einen erheblichen Zeitaufwand darstellt. An allen vier Pro-
benahmepunkten wurden von der TU Bergakademie Freiberg Sedimentfallen
ausgebracht, die die Untersuchung des frischen, schwebstoffbiirtigen Sediments
erlauben. Die Anlage solcher Sedimentfallen im Rahmen der Untersuchungen
in unserem Teilprojekt erwies sich aber aufgrund der geringen Sedimentaus-
beute nicht als lohnenswert, und Untersuchungen solchen Sedimentes kénnen

’Die Bezeichnungen der Probenahmepunkte entstammen dem Muldeprojekt [Beu99]. Zur
Lage der Punkte siehe Karte A.3
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unsere Untersuchungen allenfalls ergéinzen. Hierzu ist jedoch die Uberlassung
von Probenmaterial durch die TU Bergakademie Freiberg notwendig.

4.2 Probenahme

Die Probenahme fand vom 05. Mai 2003 bis zum 04. Juni 2003 statt. Wahrend
dieser Zeit wurden 220 Punkte aufgesucht,

e die in fritheren Untersuchungen als reprisentativ fiir den geogenen Un-
tergrund benannt wurden,

e die im An- oder Abstrom méglicher Kontaminationsquellen liegen oder
e fiir die Auffalligkeiten oder Verédnderungen zu erwarten waren.

Insgesamt wurden 183 Sedimentproben mit einem Gesamtvolumen von 770 1
genommen. Die Differenz zwischen der Anzahl der ausgewéhlten Punkte und
der Zahl der Sedimentproben entsteht, da nicht an allen aufgesuchten Orten
eine Probenahme moglich war und zum Teil Mischproben iiber zwei oder mehr
geplante Punkte genommen wurden.

Das Aufsuchen der Probenahmeorte geschah mit Hilfe eines GPS-Empfangers,
der auf die im Altlastenkataster vermerkten Koordinaten programmiert war.
Fiir die Punkte aus dem Muldeprojekt wurden fehlerhafte Koordinaten ge-
liefert, die in vielen Fillen offensichtlich nicht zu den tatséchlich beprobten
Punkten gehorten. Das Auffinden der bereits frither beprobten Orte war daher
anhand der Koordinaten nicht immer fehlerfrei méglich. Diese wurden daher
in Begleitung von Frau A. Greif von der TU Bergakademie Freiberg, die auch
an den Untersuchungen zum Muldeprojekt teilgenommen hat und daher die
frither beprobten Orte kannte, aufgesucht. Abbildung 4.2 zeigt die Lage der
Probenahmepunkte in Sachsen und dem angrenzenden Sachsen-Anhalt.

Vor Ort wurden zunéchst, soweit moglich, die Temperatur, der pH-Wert, das
Redox-Potential (Ep-Wert), die Temperatur sowie der Sauerstoffgehalt des
Wassers mit tragbaren Messgerdten der Firma WTW bestimmt. Weiterhin
fand eine Messung der Photonen-Aquivalentdosisleistung an der Probenahme-
stelle statt. Die hierfiir verwendeten Gerédte finden sich in Tabelle C.11 im
Anhang. Die Messgerdte vom Typ FH 40 G-L erlauben die Vorwahl einer be-
stimmten Anzahl von Impulsen, die bei der Messung erreicht werden muss.
Nach Registrierung der vorgewahlten Impulszahl, in diesem Fall 500 Impul-
se, wird automatisch der gemittelte Wert der ODL angezeigt. Das Gerét FH
40 F2 erlaubt diese automatische Zéhlung nicht, so dass fiir dieses Gerat 20
Einzelwerte im Abstand von 30 s aufgenommen wurden, iiber die gemittelt
wurde. Diese nicht um die kosmische Komponente der Strahlung korrigierten
Messwerte finden sich im Anhang. Aufgrund der Ausfélle verschiedener Mess-
gerite wihrend der Probenahmekampagne sind nicht fiir alle Probenahmeorte
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Abbildung 4.2: Probenahmepunkte in Sachsen und Sachsen-Anhalt
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sdmtliche Parameter vorhanden. Die genauen Koordinaten des Ortes wurden
mit dem GPS-Empfanger bestimmt.

Fiir die Entnahme des Sediments wurde ein Schopfer verwendet, der aus einer
verlangerten Kunststoff-Kelle bestand. Mit diesem Schopfer wurde Material
aus den oberen 2 bis 3 ¢cm der Sedimentschicht® entnommen, wobei an je-
dem Probenahmeort eine Mischprobe iiber den Gewésserabschnitt genommen
wurde. Durch Siebung iiber ein handelsiibliches Kiichensieb in 2-1-Weithals-
PE-Flaschen? wurden Bestandteile >2 mm entfernt. Ziel war die Entnahme
von 4 1 Feuchtsediment an jedem Probenahmeort, was an den meisten Stellen
erreicht werden konnte.

Fiir Untersuchungen der Universitdt Hamburg wurde jeweils eine Wasserprobe
von 2 1 genommen; diese wurden abends im Laborwagen weiter bearbeitet: Je-
de Wasserprobe wurde iiber ein Glasfaser- und ein Zellulosefilter (Porenweite
jeweils 0,45 pm) filtriert, Aliqoute wurden genommen und die Konzentratio-
nen an Nitrit, Nitrat, Phosphat sowie Ammonium photometrisch bestimmt.
Aufgrund des anfinglichen Einsatzes ungeeigneter Kiivetten sind verldssliche
Ergebnisse der Photometrie nur fiir die Proben der beiden letzten Wochen
vorhanden.

4.3 Probenaufbereitung

Von den im Kiihlhaus bei 4 °C gelagerten Proben wurde jeweils eine 2-1-Kautex-
Flasche mit Sediment entnommen, das restliche Material als Riickstellprobe
aufbewahrt. Zur Reduktion des hohen Wasseranteils wurde das Feuchtsedi-
ment im ersten Schritt in ca. 30 cm x 50 cm grofen Kunststoffwannen auf
dem Dachboden des Institutes vorgetrocknet, bis das tiberstehende Wasser ver-
dunstet war. Da dies im Sommer bei entsprechenden Temperaturen auf dem
Dachboden stattfand, wurden vertretbare Trockenzeiten von etwa einer Wo-
che je Probe erreicht. Diese Vortrocknung war notwendig, da eine Trocknung
im Trockenschrank mit einer extremen, durch den hohen Organik- und Faka-
lanteil nicht vertretbaren Geruchsbelastung gefiihrt hétte. Danach wurde das
Sediment in Aluminiumschalen {iberfithrt und im Trockenschrank bei 105 °C
fiir mindestens 24 Stunden bis zur Gewichtskonstanz getrocknet.

Das jetzt trockene Sediment wurde in einer Scheiben-Schwing-Miihle vom Typ
RETSCH RS-1 gemahlen und auf <200 pm gesiebt. Dies war notwendig, damit
innerhalb der Messgeometrie eine moglichst einheitliche Schiittdichte erzielt
werden konnte.

Als Messgefifse waren 500-ml-Ringschalen, sogenannte Marinelli-Becher, vor-
gesehen, die bis zum Fiillstrich 560 ml fassen. Diese haben den Vorteil, dass

3Die Messanleitungen [Mun00| erlauben die Entnahme bis 10 cm.
4Im Folgenden auch Kautex-Flasche
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eine grofse Menge an Probe in Detektorndhe platziert werden kann; hierbei
kann die Gammastrahlung nicht nur durch die Stirnflache, sondern auch durch
die Mantelfliche in den Detektor eindringen. In dieser Geometrie sind fiir die
in dieser Arbeit zu untersuchenden Proben Messzeiten von 24 Stunden ausrei-
chend.

Das vorbereitete Probenmaterial wurde in die Marinellibecher iiberfiihrt und
durch Klopfen von Hand verdichtet. Die Proben wiesen dabei eine Dichte im
Bereich von 0,7 bis 1,6 g cm™3 auf. AnschlieRend wurden die Ringschalen
gasdicht verschlossen. Bei einigen Proben war jedoch nicht geniigend Mate-
rial vorhanden, um die Becher zu fiillen. Da eine einheitliche Fiillhohe der
Marinelli-Becher notwendig ist, um die durchgefiihrte dichteabhéngige Kali-
brierung anwenden zu kénnen, wurden diese Proben in einer anderen Geome-
trie gemessen.

Fiir diese Proben wurden Petri-Schalen mit 8,5 cm Durchmesser verwendet,
die ein Volumen von 80 ml aufweisen. Diese besitzen gegeniiber den Marinelli-
Bechern den Nachteil, dass aufgrund des geringeren Probenvolumens eine ho-
here Messzeit notwendig ist. Diese Proben wurden fiir 48 Stunden gemessen.
Das Probenmaterial wurde in den Petrischalen mit Hilfe einer hydraulischen
Presse verdichtet, bis schlieklich ein Probenvolumen von 80 ml verdichtetem
Material in der Petrischale war. Die erzielten Dichten lagen im Bereich von 0,9
bis 1,7 g cm™3. Da auch hier ein gasdichter Abschluss nétig ist, wurden die
Deckel verklebt und die Petrischalen in PE-Folie eingeschweifst. Wie sich bei
der Auswertung zeigte, war die Dichtigkeit trotzdem nicht immer gegeben.
Zur Einstellung des radioaktiven Gleichgewichts zwischen Radium, Radon so-
wie dessen kurzlebigen Tochtern war vor der Messung eine Wartezeit von drei
Wochen notwendig. Das {iberschiissige, vorbereitete Probenmaterial wurde fiir
weitere Untersuchungen, wie die Ermittlung des Anteils organischer Bestand-
teile, aufbewahrt.
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4.4 Kalibrierung

Die Auswertung der gemessenen Gammaspektren erfordert die Kalibrierung
der Detektoren. Notwendig sind die Energiekalibrierung, die Halbwertbreiten-
kalibrierung und die Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit, die soge-
nannte Efficiency-Kalibrierung.

Die Energiekalibrierung liefert die Beziehung zwischen dem Kanal im Spektrum
und der zu diesem Kanal gehorigen Energie der Gammaquanten und ermog-
licht so die Zuordnung der Linien im Spektrum zu den Energien und somit
zu den Nukliden. Die Halbwertbreitenkalibrierung beschreibt die volle Halb-
wertbreite eines Peaks in Abhéngigkeit vom Kanal, in dem das Peakmaximum
liegt. Diese Kalibrierung ist fiir die Auswerte-Software GAMMAW von grofier
Bedeutung, da sie fiir das Anpassen der Peaks bendtigt wird. Auferdem liefert
die Halbwertbreite ein Maf fiir das Auflésungsvermogen eines Detektors. Die
Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit schlieflich ist notwendig, um von
den gemessenen Zahlraten auf die Aktivitat in der Probe schliefsen zu konnen.
Die Kalibrierung der Detektoren erfolgte mit eigens fiir die jeweilige Messgeo-
metrie angefertigten Kalibrierstandards. Diese enthalten Nuklide bekannter
Aktivitéat.

4.4.1 Energiekalibrierung

Die Software GAMMAW ermoglicht die Energiekalibrierung auf sehr einfache
Weise direkt aus dem Spektrum heraus. Hier geniigt die Anwahl eines Kanals
mit dem Marker und die Eingabe der zu diesem Kanal gehorenden Energie.
An die eingegebenen Kanal-Energie-Datenpaare passt GAMMAW ein Polynom
2. Grades der Form

E=E +Ey, K+ E3-K?, (4.1)

an, hierbei ist £ die Energie in keV und K die Kanalnummer. Die Einga-
be von mindestens zwei Datenpaaren ist notwendig, die maximal mdgliche
ist 20. Sinnvoll ist die Eingabe von mindestens drei Datenpaaren, da bei nur
zwei Werten eine lineare Funktion angepasst wird, bei mindestens vier Wer-
ten liefert GAMMAW die Parameter mit Unsicherheiten. Diese Unsicherheiten
kénnen jedoch bei diesen Untersuchungen vernachléssigt werden, da sie gerin-
ger als 0,1 keV sind und somit fiir die Auswertung keine Rolle spielen. Die im
Multielementstandard, der fiir die Herstellung der Kalibrierstandards benutzt
wurde, verwendeten Nuklide mit den zugehorigen Gammaenergien finden sich
in Tabelle C.1 im Anhang. Hiufig wurde aber die Energiekalibrierung direkt
aus dem Probenspektrum durchgefiihrt, wobei Gammalinien aus den 233U- und
232Th-Zerfallsreihen sowie von “°K verwendet wurden.
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4.4.2 Halbwertbreitenkalibrierung

Die Halbwertbreite (engl. Full Width at Half Mazimum, FWHM) ist die Brei-
te eines (gaukformigen) Peaks auf halber Hohe des Maximums. Diese Breite
wird bestimmt durch drei Faktoren: die statistische Schwankung der Anzahl
der von Gammagquanten gleicher Energie erzeugten Ladungstrager im Kristall,
Schwankungen in der Effizienz der Trennung der Ladungstriger und Rauschen
in der Signalverarbeitung. Diese Faktoren und somit die Halbwertbreite han-
gen von der Gammaenergie und dem Detektor selbst ab. In [Kno99|, Kapitel
12, ist eine detaillierte Darstellung der Effekte gegeben. Da die FWHM mit
wachsender Gammaenergie ansteigt, ist eine Halbwertbreitenkalibrierung not-
wendig. Wie auch bei der Energiekalibrierung verwendet GAMMAW hierfiir ein
Polynom 2. Grades:

F=F+F -K+F; K2 (4.2)

wobei F' die Halbwertbreite in Kanélen und K die Kanalnummer ist. Notwendig
ist diese Kalibrierung, da GAMMAW an die im Probenspektrum enthaltenen
Peaks nicht nur eine Stufenfunktion fiir den Untergrund, sondern auch eine
Gaufsfunktion fiir den Peak selbst anpasst, was auch bei sich {iberlappenden
Flanken eng beieinander liegender Peaks eine Auswertung der Peakfldche, die
so genannte Peakentfaltung, ermdoglicht. Es ist jedoch notwendig, der Softwa-
re die Halbwertbreite in Abhéngigkeit von der Kanallage mitzuteilen, damit
diese sich iiberlappende Peaks korrekt erkennen kann. Die Software berechnet
eine solche Kalibrierung automatisch beim Laden eines Spektrums, es ist aber
sinnvoll, sie von Hand vorzunehmen, da bei der automatischen Berechnung
gelegentlich Fehlinterpretationen von Einzelpeaks oder iiberlappenden Peaks
auftreten konnen. Die exakte Kalibrierung erfordert die Eingabe von Daten-
paaren, die hier aus den Kalibrierspektren gewonnen wurden.

4.4.3 Kalibrierung der Nachweiswahrscheinlichkeit

Entscheidend fiir die Berechnung der Aktivitat aus der Peakflache ist die Nach-
weiswahrscheinlichkeit €, die nachfolgend Efficiency genannt wird. Sie ist de-
finiert als Quotient aus den im Detektor registrierten und den von der Probe
emittierten Gammaquanten:

o N, detektiert

€ (4.3)

Nemittiert ‘
Zu unterscheiden ist zwischen der totalen Efficiency und der Peakefficiency.
Die Peakefficiency beriicksichtigt sdmtliche Ereignisse, die im Photopeak re-
gistriert werden, die totale Efficiency dagegen alle Ereignisse, die im Detektor
registriert werden, wie zum Beispiel Compton-, Riickstreu- und Escape-Effekte.
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Das Verhiltnis zwischen Peakefficiency und totaler Efficiency 7,

p = Peak (4.4)
Etotal

heifst auch Peak-to-Total-Ratio. Fiir die Aktivitdtsbestimmung unbekannter
Proben ist nur die Peakefficiency (im Folgenden kurz Efficiency €) von Bedeu-
tung. Die Efficiency héngt sowohl vom Detektor selbst als auch von der Probe
und der Energie der Gammagquanten ab.
Im Detektor sind zwei Effekte zu berticksichtigen: Die Wahrscheinlichkeit, dass
ein Gammaquant im Photopeak registriert wird, féllt mit steigender Energie
ab. Bei geringen Gammaenergien treten Absorptionseffekte in der Detektor-
kappe und in der Totschicht des Kristalls auf, die das Eintreten des Photons
in das aktive Detektorvolumen verhindern.
Im Probenvolumen treten vor allem bei niedrigen Energien so genannte Selbst-
absorptionseffekte auf, das heiflt, die emittierte Gammastrahlung wird im Pro-
benmaterial selbst absorbiert. Abhéngig ist die Selbstabsorption und somit
auch die Efficiency im Wesentlichen von der Dichte sowie von der chemischen
Zusammensetzung der Probe. Mit steigender Dichte nimmt die Schwéchung
der Strahlung zu, ebenso fiihrt ein groferer Anteil an Stoffen mit hoher Ord-
nungszahl Z zu verstarkter Absorption. Dies macht sich insbesondere bei nie-
derenergetischer Strahlung bemerkbar.
Experimentell ermitteln lasst sich die Efficiency durch Messung des Spektrums
eines Kalibrierstandards, also einer Probe mit bekannter Aktivitdt. Aus der er-
mittelten Peakfliche einer bestimmten Gammalinie errechnet sich die zu dieser
Energie gehorende Efficiency aus

F

CTAP

Hierbei ist F' die ermittelte Peakflache, A die (bekannte) Aktivitat der Probe,
P, die Intensitét der Gammalinie und ¢ die Messzeit.

Zu beachten ist, dass bei Nukliden, die bei einem Zerfall mehr als ein Gam-
maquant emittieren, so genannte Summationseffekte auftreten konnen, das
heifit, es werden zwei oder mehr Photonen aus demselben Zerfall gleichzeitig
im Detektor registriert. Diese Ereignisse finden sich dann nicht im Photopeak
der einzelnen Gammalinien wieder, sondern in einem Peak bei der Summe
der einzelnen Energien. Diese so genannten echten Koinzidenzen sind von den
zufdlligen Koinzidenzen zu unterscheiden, bei denen zwei Photonen aus unter-
schiedlichen Kernzerfillen gleichzeitig detektiert werden. Die Wahrscheinlich-
keit fiir zuféllige Koinzidenzen hiangt von der Zahlrate ab, die Wahrscheinlich-
keit fiir echte Koinzidenzen dagegen von der Messgeometrie. Korrektionen fiir
die Summationseffekte konnen fiir einfache Zerfallsschemata berechnet werden,
wenn die totale Efficiency bekannt ist. Fiir komplexe Zerfallsschemata ist dage-
gen eine experimentelle Korrektur oder die computergestiitzte Ermittlung von
Korrekturfaktoren notwendig. Werden Gammalinien, die Summationseffekte
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zeigen, zur Efficiency-Kalibrierung verwendet, so miissen solche Korrekturfak-
toren angebracht werden. Dies ist bei dem zur Kalibrierung verwendeten Mul-
tielementstandard fiir die 898,0-keV- und die 1836,1-keV-Linie von 33Y sowie
fiir die 1173,2-keV- und die 1332,5-keV-Linie von °Co der Fall. Die in dieser
Arbeit verwendeten Korrekturfaktoren wurden [Deb90| entnommen und sind
in Tabelle C.7 dargestellt.

Man unterscheidet zwischen nuklidorientierter und energieorientierter Kalibrie-
rung. Bei der nuklidorientierten Kalibrierung wird nur eine einzige Gamma-
linie eines Radionuklids zur Kalibrierung verwendet. Gebrauchlicher ist die
energieorientierte Kalibrierung, bei der ein Spektrum eines Multielementstan-
dards aufgenommen wird, das Gammalinien iiber den gesamten interessie-
renden Energiebereich, der sich bei den Untersuchungen dieser Arbeit von
46,5 keV bis 1461 MeV erstreckt, enthélt. Aus den einzelnen Efficiencywer-
ten wird dann die Efficiency fiir den gesamten Bereich interpoliert. Fiir diese
Interpolation werden verschiedene Funktionen verwendet.

Gebrauchlich ist zum einen die unterschiedliche Behandlung der Energiebe-
reiche <200 keV und >200 keV. Bei Energien grofler als 200 keV fallt in der
doppeltlogarithmischen Darstellung die Efficiency annéhrend linear mit der
Energie ab, also

In(e) = —a; In(F) + as. (4.5)

Die Abweichung von der Linearitit ist meistens sehr gering. Falls eine bessere
Anpassung notwendig sein sollte, so kann ein Polynom 2. Grades

In(e) = 1+ B2 - In(E) + G5 - (In(E))? (4.6)

verwendet werden. Im Energiebereich unter 200 keV 1aft sich die Efficiency
ebenfalls gut durch ein Polynom 2. Grades beschreiben. Zum anderen gibt es
aber auch Funktionen, die die Beschreibung der Efficiency iiber den gesam-
ten interessierenden Bereich erlauben. Eine solche ist die so genannte JACKEL-
WESTMEIER-Funktion [J4c87], die auch fiir die automatische Aktivititsberech-
nung in GAMMAW verwendet wird [Wes02]. Sie ist rein empirisch und besitzt
keinen physikalischen Hintergrund. Die Gleichung hat die Form

e = e()\l+)\2~ln(E)+)\3-(ln(E))2)~%~arctan(exp()\4+)\5-ln(E)+)\6~(1n(E))2)—25. (47)
In dieser Gleichung beschreibt die Arcustangens-Funktion das Abfallen der
Nachweiswahrscheinlichkeit zu niedrigen Energien hin, fir héhere Energien
(oberhalb von etwa 200 keV) strebt der Wert gegen Eins, so dass der Ver-
lauf von einem Polynom 2. Grades bestimmt wird. Diese Funktion wurde in
allen Berechnungen in dieser Arbeit verwendet.



KAPITEL 4. EXPERIMENTELLES 41

4.4.4 Selbstabsorption

Ein Problem bei der Bestimmung von Aktivitéten stellt, wie bereits erwéhnt,
das Auftreten von Selbstabsorption dar. Die entstehenden Gammaquanten wer-
den also in der Probe selbst absorbiert. Dieser Effekt ist besonders bei niedrigen
Gammaenergien, hoheren Dichten und hoheren mittleren Kernladungszahlen
bemerkbar. Entspricht die Probe hinsichtlich Geometrie, Dichte und chemi-
scher Zusammensetzung dem zur Efficiency-Kalibrierung verwendeten Stan-
dard, so treten im Kalibrierstandard die gleichen Effekte auf, so dass sie bei
der Aktivitdtsberechnung nicht ins Gewicht fallen. Im vorliegenden Fall wurde
jeweils eine dichteabhéngige Kalibrierung fiir die verwendeten Messgeometrien
iiber den interessierenden Energiebereich durchgefiihrt, da zu erwarten war,
dass sich die Proben in ihrer chemischen Zusammensetzung und somit der
mittleren Kernladungszahl nicht allzu stark unterscheiden. Den grofiten Ein-
fluss auf die Selbstabsorption hat somit die Dichte der Probe.

Fiir die Kalibrierung wurde daher ein Satz von Standards, die den von den Pro-
ben aufgespannten Dichtebereich abdecken, vermessen. Hierfiir wurden mit ei-
ner definierten Menge der Multinuklidmischung QCY48, die 13 nutzbare Gam-
malinien im Bereich von 59,5 keV bis 1836,1 keV liefert [AEA03], versetz-
te Standards benutzt. Die physikalischen Daten der Multinuklidlésung finden
sich in Tabelle C.1. Fiir jeden Standard wurde die beschreibende JACKEL-
WESTMEIER-Funktion angepasst. Hierbei zeigte sich, dass die Efficiency-Kurven
der unterschiedlichen Dichten fiir einen Detektor bei gleicher Geometrie sich
lediglich in der Lage, nicht aber in der Form unterscheiden. In Abbildung 4.3
ist dies fiir Detektor Benno als Beispiel dargestellt.

Betrachtet man die Efficiency einer Gammalinie in Abhéngigkeit von der Dich-
te des verwendeten Standards, so konnen diese Punkte interpoliert werden, so
dass sich eine Gerade ergibt. Dies wurde fiir jede Gammalinie durchgefiihrt.
Aus den Geraden wurden dann die Werte fiir die Efficiency der Gammalinie bei
Dichten von 0,7 g cm™2 bis 1,6 g cm™2 im Abstand von 0,1 g cm™2 entnom-
men, und fiir jeden Datensatz eine JACKEL-WESTMEIER-Funktion (Gleichung
(4.7)) angepasst. Diese Datensétze wurden fiir die Aktivitdtsberechnung ver-
wendet. Die Koeffizienten der verwendeten Funktionen koénnen den Tabellen
C.3, C.4 und C.5 im Anhang entnommen werden. Die verwendete Funktionen-
schar fiir Detektor Benno ist graphisch dargestellt in Abbildung 4.4.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir die 2!°Pb-Linie bei 46, 5 keV wurde mit ei-
nem eigenen Satz von Kalibrierstandards ermittelt. Diese Gammalinie ist auf-
grund der niedrigen Gammaenergie besonders empfindlich gegeniiber Selbstab-
sorptionseffekten. Wegen des hohen Probenaufkommens im Rahmen des Pro-
jektes musste auf die Bestimmung des Massenschwichungskoeffizienten einer
jeden Probe, der eine genauere Berechnung der Aktivitit von 2'°Pb ermog-
licht hétte und in [Rit02| erlautert wird, verzichtet werden. Stattdessen wurde
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Abbildung 4.3: Gemessene Nachweiswahrscheinlichkeiten fiir Detektor Benno
in 500 ml-Marinelli-Geometrie

ebenfalls eine dichteabhéngige Kalibration mit linearer Interpolation der Form

e=p1+p2-0 (4.8)

fiir die Datenpunkte durchgefiihrt. Diese fithrt zu einer vertretbaren Unsicher-
heit in der Efficiency, die konservativ mit 10 % abgeschitzt wurde. Die ver-
wendeten Koeffizienten konnen Tabelle C.6 entnommen werden.

4.4.5 Kalibrierstandards

Fiir die beiden verwendeten Messgeometrien, 500-ml-Marinelli-Becher und Pe-
trischale, wurde jeweils ein Satz an Kalibrierstandards unterschiedlicher Dich-
te mit Multinuklidlésung QCY48 und einer mit 2'Pb verwendet. Diese waren
zum Teil vorhanden, die weiteren wurden im Rahmen dieser Arbeit erstellt.
Eine Ubersicht iiber die verwendeten Standards mit QCY48 gibt Tabelle 4.1,
die mit 2'9Pb sind in Tabelle 4.2 zu finden.

Die Herstellung sdmtlicher Standards erfolgte nach derselben Methode.
Fiir die Sediment- und Quarzsandstandards wurde die benotigte Menge an Ma-
terial in eine Kristallisierschale eingewogen und anschliefsend eine Suspension
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Abbildung 4.4: Verwendete Nachweiswahrscheinlichkeiten fiir Detektor Benno
in 500 ml-Marinelli-Geometrie

Tabelle 4.1: Verwendete Standards mit QCY48

Matrix Geometrie Dichte in g.cm™ selbst angefertigt
Amberlite Marinelli 0,698 nein
verd. HCI Marinelli 1,058 nein
Sediment Marinelli 1,226 nein
Quarzsand Marinelli 1,409 nein
Sediment Marinelli 1,493 nein
Amberlite Petri 0,623 ja
Gelatine Petri 0,996 ja
Sediment Petri 1,184 ja
Sediment Petri 1,326 ja
Quarzsand Petri 1,528 ja
Sediment Petri 1,540 ja
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Tabelle 4.2: Verwendete Standards mit 219Pb

Matrix Geometrie Dichte in gcm™> selbst angefertigt
Amberlite Marinelli 0,645 nein

verd. HNOj3 Marinelli 1,007 ja
Sediment Marinelli 1,135 nein
Quarzsand Marinelli 1,434 ja
Amberlite Petri 0,660 ja
Gelatine Petri 1,128 ja
Sediment Petri 1,206 ja
Quarzsand Petri 1,568 ja

hergestellt, wobei fiir die Standards mit Multinuklidlésung QCY48 Salzséure
(¢ =1 mol I71) und fiir solche mit 2!Pb Salpetersiure (¢ = 1 mol 17!) verwen-
det wurde. Nach Zugabe einer ausgewogenen Menge der jeweiligen Stammlo-
sung unter Rithren wurde die Suspension im Trockenschrank bei 95 °C oder im
Abzug unter einer Warmelampe unter Rithren getrocknet und homogenisiert.
Das trockene, markierte Material wurde ausgewogen und auf <200 pm gesiebt,
dann analog zur Vorgehensweise bei der Probenaufbereitung in die jeweilige
Messgeometrie, Marinellibecher oder Petrischale, gebracht und verdichtet so-
wie das eingesetzte Aliquot bestimmt.

Fiir die Standards in fliissiger Form im Marinellibecher wurde die abgwogene
Aktivitat direkt in die jeweilige Fliissigkeit, entweder Salzsdure (¢ = 1 mol
171) oder Salpetersiure (¢ = 1 mol 17!), eingetropft und die Gesamtmenge
ermittelt. Dieses Vorgehen war fiir die Petrischalen nicht méglich, da sich die
mit flisssiger Aktivitat gefiillten Petrischalen nicht mehr hétten verschliefen
lassen. Daher wurde hier die abgewogene Aktivitét zur jeweiligen Séure in ein
Becherglas getropft, und die Fliissigkeit anschliefend erwérmt. Dazu wurde ein
in destilliertem Wasser eingeweichtes Blatt handelsiibliche Gelatine gegeben,
aufgelost und die Gesamtmenge bestimmt. Die so vorbereitete Losung wurde
in eine Petrischale iiberfiihrt. Nach Kiihlung konnte die jetzt mit erstarrtem
Material gefiillte Petrischale ohne Probleme verschlossen sowie das Aliquot be-
stimmt werden.

Fiir die Amberlite®5-Standards mit dem Ionentauscher Amberlite 200 C wur-
de die benétigte Menge an Amberlite in eine Kristallisierschale eingewogen,
mit Salzsiiure (¢ = 4 mol 171) versetzt und ca. 30 min ruhen gelassen. Nach
mehrmaligem Waschen mit destilliertem Wasser konnte dann zu dem so kon-
ditionierten Ionentauscher die Aktivitdt zugegeben werden. Dazu wurde die
ausgewogene Menge an Stammlosung zu dem in aqua dest. suspendierten Ma-
terial eingetropft und geriihrt. Die Suspension wurde im Trockenschrank bei
80 °C getrocknet, das markierte Amberlite dann in die jeweilige Messgeometrie

® Amberlite ist ein eingetragenes Warenzeichen der Firma Rohm & Haas.
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iiberfithrt und das Aliquot bestimmt. Daten zu sdmtlichen verwendeten Stan-
dards sowie zu den eingesetzten Stammldsungen befinden sich im Anhang.
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4.5 Auswertung

4.5.1 Methode

Fiir die Ermittlung der spezifischen Aktivitdten aus den Peakflichen wird das
folgende Modell der Auswertung benutzt:

A= (NPVN - NON) . (4.9)
m - PA/ ¥ tp t()
k: Koeffizient zur Summationskorrektion
m: Probenmasse
P,: Emissionswahrscheinlichkeit
€: Efficiency
Np N, Non: Nettopeakfliche des Proben- bzw. Nulleffektspektrums
tp,to: Messzeit des Proben- bzw. Nulleffektspektrums

Die fiir jedes Probenspektrum ausgewerteten Nuklide sind:
e 238U {iber 2*4Th und 23*"Pa
e 226Ra {iber 214Pb und 2MBi

° 210Pb

° 235U

e 228Ra und somit 23?Th iiber 2?8Ac
e 2?4Ra iiber 212Pb und 20871

o 137(%

o 10K,

Die Energien und Emissionswahrscheinlichkeiten der verwendeten Gammalini-
en befinden sich in Tabelle C.9 im Anhang.

Die Auswertung der Nuklide 37Cs und %°K sowie 219Pb erfolgt direkt iiber die
Photopeaks der jeweiligen Gammalinien. Bei 219Pb ist zu beachten, dass auf-
grund der Selbstabsorptionseffekte (siehe Kapitel 4.4.4) das Ergebnis mit gro-
feren Unsicherheiten behaftet ist. 233U wird iiber die Tochternuklide 23*Th und
234mPa bestimmt, die mit diesem im sikularen Gleichgewicht stehen. Ebenso
wird ??8Ra und damit 232Th iiber ??8Ac sowie 2?*Ra iiber 2'?Pb und 208TI
bestimmt.

Problematischer ist die Auswertung der Aktivitiat von 2?Ra und 23°U, deren
Gammalinien bei 186,1 keV bzw. 185,7 keV liegen. Diese kénnen vom Detek-
tor nicht unterschieden werden. Daher ist entweder die Bestimmung von 23°U
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iiber die Linien bei 163,4 keV oder 205,3 keV notwendig, so dass der Anteil
von 233U am Uran-Radium-Doppelpeak bei 186 keV errechnet werden kann,
oder der Anteil von ??’Ra wird bestimmt. Da die Bestimmung von ??°Ra iiber
die Tochternuklide 2'4Pb und ?'“Bi im radioaktiven Gleichgewicht nur erfol-
gen kann, wenn das entstehende Edelgas 22?Rn zuriickgehalten wird, ist ein
gasdichter Abschluss der Messgefifie und die Einhaltung einer Wartezeit vor
der Messung notwendig. Die Wartezeit betrégt in diesem Fall 3 Wochen, nach
dieser Zeit ist das Gleichgewicht zu 97 % eingestellt. Es wurde die Bestimmung
des #?6Ra iiber die Tochternuklide ausgewihlt, da die Auswertung der 163,4-
keV- und der 205,3-keV-Linie aufgrund der geringen Intensitdten zu unsicher
ist.

Die ermittelten Peakflichen sowie der errechnete Untergrund wurden in eine
MICROSOFT®-EXCEL-Tabelle, in der alle notwendigen Berechnungsvorginge
implementiert waren, eingetragen, so dass die spezifischen Aktivitdten mit den
zugehorigen Messunsicherheiten, Erkennungs- und Nachweisgrenzen und Ver-
trauensbereiche direkt abzulesen waren. Das verwendete Excel-Tabellenblatt
ist in Anhang B zu sehen.

4.5.2 Messunsicherheiten

Die Unsicherheit u(y) eines Messergebnisses y, das als Funktion verschiede-
ner Eingangsgrofsen mit Schétzern x; und zugehorigen Standardunsicherheiten
u(z;) nach der Gleichung

y=F(z1,...,25) (4.10)

gewonnen wird, wird aus der Varianz u?(y) nach u(y) = \/u2(y) berechnet.
Die Varianz wird dabei im Falle unabhéngiger Eingangsgrofen mit Hilfe des
Fehlerfortpflanzungsgesetzes

=) (25)2 () (4.11)

=1

gewonnen.

Bei der Berechnung der spezifischen Aktivitdten aus mehreren einzelnen Linien
wurde der quadratisch gewichtete Mittelwert nach Gleichung (4.12) verwendet.
Hierbei dienen die Unsicherheiten als Gewichte:
) e
g == (4.12)
2 w0

5
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4.5.3 Erkennungs-, Nachweis- und Vertrauensgrenzen bei Kern-
strahlungsmessungen

Zur Beurteilung des Messergebnisses ¥ , in dieser Arbeit der spezifischen Akti-
vitdt bestimmter Radionuklide in Umweltproben, ist nicht nur das vollstandige
Messergebnis, zu dem nach DIN 1319-3 [DIN96] auch die Messunsicherheit ge-
hort, notwendig. Es muss auch beurteilt werden, ob ein Beitrag der Probe zum
gemessenen Spektrum vorliegt, ob das Messverfahren geeignet ist, und in wel-
chem Bereich mit grofser Wahrscheinlichkeit der wahre Wert der Messgrofe
liegt. Hierzu sind die Erkennungsgrenze, die Nachweisgrenze und die Vertrau-
ensgrenzen nach DIN 25482-10 [DIN0O] notwendig [Mic99]:

e Die Erkennungsgrenze y* ermoglicht die Entscheidung, ob ein Beitrag
der Probe vorliegt.

e Die Nachweisgrenze n* gibt den kleinsten wahren Wert an, der mit dem
Messverfahren nachgewiesen werden kann und ermoglicht dadurch die
Beurteilung, ob das Messverfahren fiir den Messzweck geeignet ist.

e Die Vertrauensgrenzen 7; und 7, schlieffen einen Vertrauensbereich ein,
der mit einer vorgewahlten Wahrscheinlichkeit den wahren Wert enthalt.

Die Erkennungsgrenze y* ist der kleinste Wert fiir ein Messergebnis y, fiir den
bei einer vorgegebenen Irrtumswahrscheinlichkeit o gefolgert wird, dass der zu
messende physikalische Effekt vorliegt. Es muss also gelten:

y* =Fk1a - u(0), (4.13)

wobei k1_, das Quantil der Standardnormalverteilung zur Wahrscheinlichkeit
1—aist. @(n) ist die Standardunsicherheit der Messgrofe als Funktion des wah-
ren Wertes 7. Es kann mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit o gefolgert werden,
das ein Beitrag der Probe zum Spektrum vorliegt, wenn das primére Mess-
ergebnis y tiber der Erkennungsgrenze y* liegt. Lehnt man die Nullhypothese
n = 0 falschlicherweise ab, so macht man einen Fehler 1. Art.

Die Nachweisgrenze ist der kleinste wahre Wert n*, der mit dem verwendeten
Messverfahren noch zuverléssig nachgewiesen werden kann. Festgelegt wird
die Nachweisgrenze dadurch, dass die Wahrscheinlichkeit fiir einen Fehler 2.
Art (die félschliche Annahme der Nullhypothese) gleich einer vorgegebenen
Wabhrscheinlichkeit 3 ist:

=y +kig-u(n’). (4.14)

Diese implizite Gleichung kann durch Iteration gelost werden, wobei als An-
fangsnaherung 1y = 2y* eine gute Wahl ist. Zur Beurteilung des Messverfahrens
ist die Nachweisgrenze mit den Anforderungen an das Messverfahren zu verglei-
chen. Liegt die Nachweisgrenze hoher als ein Richtwert fiir die Anforderungen,
so ist das Messverfahren fiir den Messzweck nicht geeignet.
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Die Vertrauensgrenzen 7; und 7, werden so festgelegt, dass der von ihnen
eingeschlossene Bereich mit einer Wahrscheinlichkeit 1 —~+ den wahren Wert 7
der Messgrofe y mit Standardunsicherheit u(y) enthalt. Dann ist

m=y—kp-uly) mit p=o-(1-7v/2) (4.15)
Nu=y+kg-uly) mt ¢g=1-0-7/2, (4.16)

wobei

o= \/12? u/(y)exp <—U22> dv=o (ué{y)) . (4.17)

Die Funktion ®(x) ist in [Mic99| tabelliert.

Zur Beurteilung des Messergebnisses ist das ermittelte primare Messergebnis
y mit der Erkennungsgrenze y* zu vergleichen. Wenn y > y*, dann gilt der
durch die Messgrofe beschriebene Effekt als erkannt, und der beste Schétzer z
flir die Messgrofse ergibt sich zu

2
uly) - exp (— 547
oV 2

mit der zugehorigen Standardunsicherheit

u(z) = \Ju2(y) — (z— ) -v. (4.19)

z=y+ (4.18)

Die Bestimmung von Erkennungs- und Nachweisgrenze reduziert sich nach den
Gleichungen 4.13 und 4.14 auf die Bestimmung der Funktion @(n).

Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir die Gamma-
spektrometrie

Mit Gleichung (4.9) als Modell der Auswertung, also

k (NP,N 7 No,N> . <NP,N _ No,N)

A =
> m-Py-e\ tp to tp to

(4.20)

wobei 7 = k/(m - P, - €), ergibt sich die Varianz der spezifischen Aktivitét
u?(Ag) unter der Annahme, dass die Unsicherheit von ¢p und to vernachlissigt
werden kann, nach Gleichung (4.11) zu

N N 2(V, 2(N,
u?(Ay) = ( tP’N — tO’N) P (1) + 7 (u (t2P’N) + 2 (tQO’N)> . (4.21)
P 0 P 0

wobei u?(7) die nach Gleichung 4.11 berechnete Varianz des Faktors 7 = k/(m-
P, -€) ist. Fiir den wahren Wert 1 der Messgrofe kann gefordert werden, dass

Nex N
n=r ( - tO’N) (4.22)
P 0
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gilt. Somit folgt

N
Npn=tp- (77 + O’N> . (4.23)
T to
Die Annahme einer Poisson-Verteilung der Zdhlimpulse liefert
w*(Npn) = w’(Nep — Necu) (4.24)
= Npp+ Npcu
= NpnN + Np,cu + Np,cu
= Npn+2Npcu.
Damit ergibt sich
2 2 2
_ n u(Npx) | u”(Nox)
@) = S-uP(r)+7° Sl 4 — (4.25)
T tp to
o u¥(1) , 5 [Nex+2Npcy , Non+2Nocu
= n T 2 2
T 53 t5

2 2
t3 t2

N
| (tp . (2 + %) + 2Np cu n Nox + 2NO,Cu)

1 (n  NonN 2Np,cu . Nox + 2No,cu
P + 2 2 :
tp to

Fiir n = 0 ist dann

N, 2N, NonN + 2N
~92 2 0,N P,Cu 0,N 0,Cu
0)=0 . : : : ! . 4.26
@(0) =047 (tp‘t() 2z 2 ) (4.26)
Damit ergibt sich nach Gleichung (4.13) fiir die Erkennungsgrenze
Non | 2Npcu | Non +2Npcu
* — k _ . . ) ) ) ) 4'27
Y= Mmard \/tp'to PR 2 (4.27)

und nach Gleichung (4.14) fiir die Nachweisgrenze

T to

. . 1 (n  Non 2Np,cu . Nox + 2Ny ¢
n =y +/€1/B'$772'“3e1(7)+72' < ( + T . 2 =
P 0

tp
(4.28)

Diese Berechnung ist bei direkter Auswertung der Zahlimpulse, wie sie zum
Beispiel mit dem Programm SPEKANA erfolgt, notwendig, um die Unsicherheit
aus der Poissonverteilung zu beriicksichtigen. Die verwendete Software GAM-
MAW liefert die aus Anpassung einer Gaukfunktion berechnete Peakflache mit
der zugehorigen Unsicherheit, die bereits die Poissonunsicherheit der Zahlim-
pulse, die Unsicherheit aus der Peakanpassung sowie die Unsicherheit aus der
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Untergrundsubtraktion enthélt. Die von GAMMAW gelieferten Unsicherheiten
der Nettopeakflache der Peaks aus dem Proben- und dem Nulleffektspektrum
stellen somit bereits die Unsicherheiten dar, die benotigt werden: Aus Glei-
chung (4.25) folgt fir n =10

w(0) = (“@;N’ N “2%071“)) | (1.20)

Damit ergibt sich mit (4.13) fiir die Erkennungsgrenze

» u? (N, u? (N
Y =kl o-T \/ (tQP’N) + (tQO’N) (4.30)
P 0

und mit Gleichung (4.14) fiir die Nachweisgrenze

u?(NpN)
t2
P

u*(NoN)
t2
0

=y +k_p- \ln*Q . ufel(T) +72. ( + ), (4.31)

wobei u?(Np n) und u?(No ) von GAMMAW geliefert werden.

Diese Berechnung der charakteristischen Grenzen ist im zur Auswertung ver-
wendeten EXCEL-Blatt enthalten.

Bei der Auswertung zeigte sich, dass fiir die Proben 9001047, FMO1ET,

FMO03WK, FM22RB, VM21RE, VM23FU und ZM24WE die aus der 1001,0-

keV-Linie ermittelte spezifische Aktivitit von 234" Pa zwar iiber der Erkennungs-
, aber unter der Nachweisgrenze liegt. Dies stellt aber fiir die Auswertung von

2387 kein Problem dar, da in allen Fillen die 63,3-keV-Linie des 23*Th gut aus-

zuwerten war und die ermittelte spezifische Aktivitat {iber der Nachweisgrenze

liegt. Bei der Probe FM10RA liegt die aus der 185,7-keV-Linie berechnete spe-

zifische Aktivitit von 235U unterhalb der Erkennungsgrenze. Gleiches gilt fiir

die 163,4-keV- und die 205,3-keV-Linie. 23°U wird allerdings nicht in weitere

Betrachtungen einbezogen.
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4.6 Qualitatssicherung

4.6.1 Ringvergleiche

Zur Validierung der gammaspektrometrischen Messverfahren nimmt das ZSR
regelméfig erfolgreich an Ringvergleichen des BfS teil. Hierfiir werden Aliquote
einer Probe zur Analyse an die Teilnehmer abgegeben. Die Messergebnisse der
Teilnehmer konnen dann mit dem Mittelwert aller Teilnehmer sowie den Mess-
werten der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt verglichen werden, was ei-
ne Einschétzung der Leistungsfahigkeit und Zuverlassigkeit der eigenen Mess-
verfahren ermoglicht. Nach Abschluss des Ringvergleiches dient die Probe als
Referenzmaterial, da die Nuklidgehalte genau bekannt sind.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde Material aus dem Ringvergleich V/98 des
BfS vermessen. In diesem Ringvergleich wurde eine Bodenprobe vom Fluss-
ufer der Mulde in der Néhe des Sanierungsbetriebes Aue der Wismut GmbH
vermessen. Die Aufarbeitung des Ausgangsmaterials durch das BfS umfasste
Trocknung, Zerkleinerung in einer Schwingscheibenmiihle und Siebung auf eine
Korngréfe <200 pm und entsprach somit der Aufarbeitung der in dieser Arbeit
untersuchten Sedimentproben. Die Ergebnisse des Ringvergleiches sowie der
Vergleichsmessungen der PTB befinden sich in [Sch98].

Das Material wurde fiir die durchgefiihrten Messungen analog zu den Sediment-
proben in die benutzten Messgeometrien, 500-ml-Marinelli und Petrischale,
eingebracht und verdichtet und die Behélter versiegelt. Vor der Messung war
eine Wartezeit von drei Wochen zur Aquilibrierung notwendig.

Die Messergebnisse befinden sich in Tabelle C.8 im Anhang.

Es zeigte sich, dass die Messergebnisse fiir die Nuklide 238U, 235U, 228Ra, 2?*Ra
und '37Cs im Rahmen ihrer Unsicherheiten gut mit den Vergleichswerten iiber-
einstimmen. Die Ergebnisse fiir 226Ra liegen insbesondere fiir die Petrischalen
niedriger als die Vergleichswerte, was vermutlich auf Probleme der Dichtigkeit
der Petrischalen zuriickzufiihren ist. Darauf deuten auch die erhohten Werte
fiir 23°U hin (siehe auch Kapitel 4.5). Die Aussagekraft der Werte fiir 21°Pb
ist fraglich, da nicht davon auszugehen ist, dass die Aufbewahrungsgeféfse fiir
das Material immer geschlossen waren. Durch entweichendes Radon fehlt dann
210Ph, was sonst nachgebildet wiirde. Der gemessene Wert ist daher zu niedrig.

Auch die gemessenen Werte fiir “°K sind im Vergleich mit den Vorgaben der
PTB zum Teil deutlich zu niedrig, dies gilt besonders fiir die Proben in Pe-
trischalen. Eine Uberpriifung mit einer mit Kaliumchlorid gefiillten Petrischa-
le, deren spezifische Aktivitit {iber den Anteil von °K am natiirlichen Iso-
topengemisch leicht auszurechnen ist, zeigte jedoch nicht eine solche Abwei-
chung. Auf Detektor Benno ergab sich eine gemessene spezifische Aktivitét
von 15769 + 631 Bq kg~ !, die theoretische betrigt 16188 Bq kg~!.
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4.6.2 Parallelbestimmungen einzelner Proben

Zur Uberpriifung der Reproduzierbarkeit der Ergebnisse wurden withrend der
Bearbeitung des Projektes fiir 17 Proben Parallelbestimmungen durchgefiihrt.
Es zeigte sich, dass fiir alle Proben die Ergebnisse innerhalb ihrer Unsicherhei-
ten iibereinstimmen und somit die Reproduzierbarkeit gegeben ist. Die Ergeb-
nisse fiir die in dieser Arbeit behandelten Punkte kénnen dem Anhang, die fiir
alle anderen [Kno04] entnommen werden.

4.6.3 Kalibrierung der ODL-Messgerite

Die zur Messung der Ortsdosisleistung verwendeten Messgerdte werden zur
Kalibrierung regelmifig mit Hilfe einer ¥7Cs-Quelle iiberpriift. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden aufserdem Messungen auf den Referenzmessflichen der
Wismut GmbH in Ronneburg sowie Messungen zur Feststellung der kosmischen
Komponente der ODL auf einem See durchgefiihrt.

Die Messungen mit der 7Cs-Quelle dienen zur Uberpriifung der Kalibrierung
sowie im Falle eines geeichten Messgerates zur Verlangerung des Eichgiiltig-
keitsdauer. Sie werden alle 6 Monate von einem Mitarbeiter des ZSR durch-
gefiihrt. Fiir diese Messungen wird eine von der PTB zugelassene Kontrollvor-
richtung mit einem Priifstrahler nach DIN 44427 verwendet. Die Messergebnis-
se miissen dabei innerhalb der sogenannten Verkehrsfehlergrenzen liegen. Die
genaue Vorgehensweise fiir die Kontrollmessungen finden sich in der Betriebs-
anleitung zu den Geréten [ESM94|. Die vier verwendeten Messgeréte erfiillten
die Vorschriften fiir die Kontrollmessung [Gro03].

Die Uberpriifung der Gerite mit der 37Cs-Kalibrierquelle liefert noch keine
Aussage iiber die Qualitdt der Ergebnisse fiir ein natiirliches Spektrum. Da-
her wurden am 05. August 2003 Messungen auf den Referenzmessflichen der
Wismut GmbH in Ronneburg durchgefiihrt. Es gibt hier drei Flachen von je-
weils 20 m x 20 m, eine Sandfliche, eine mit Haldenmaterial und eine mit
Tailingmaterial, so dass ODL-Messungen durchgefiihrt werden koénnen, die in
Spektrum und Hohe der Dosisleistung etwa den Messungen bei der Probenah-
me entsprechen.

Fiir die Messung wurde bei den Gerédten vom Typ FH 40 G-L eine Impuls-
vorwahl von 500 Impulsen eingestellt. Die Mittelung iiber 500 Impulse fiihrt
zu einem statistischen Fehler von <4,5 %. Auf der Sand- und der Halden-
Flache wurden je zwei, auf der Tailing-Fliache drei Messungen durchgefiihrt.
Bei dem Messgerdt FH 40 F2 wurden 20 Einzelwerte im Abstand von je 30 s
aufgenommen, die arithmetisch gemittelt wurden. Die Ergebnisse finden sich
in Tabelle 4.3.

Zu erkennen ist, dass die Ergebnisse unserer Messungen bis um einen Faktor
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Tabelle 4.3: Ergebnisse der Messungen auf den Referenzmessflichen in Ronne-
burg sowie Vergleichswerte der Wismut GmbH, alle Werte enthal-
ten die kosmische Strahlungskomponente

Gerat Sandfliche Haldenflache Tailingfliche
nSv h=! nSv h=! nSv h=!
Referenzmessung 100 218 851
FH 40 G-L Nr.1 139 315 882
145 309 1005
986
FH 40 G-L Nr.2 129 287 863
139 330 1000
936
FH 40 G-L Nr.3 148 298 846
140 268 898
824
FH 40 F2 189 4+ 54 309 +£41 1170 £ 190

1,5 hoher liegen als die der Referenzmessungen durch die Wismut [Wis03].
Diese fanden am 12. August 2003, also eine Woche nach unseren Messungen,
statt. Nach Aussage eines Wismut-Mitarbeiters [Kni03] schwanken die Ergeb-
nisse allerdings nur gering im Bereich von unter 10 %. Es fallt auf, dass be-
reits die Ergebnisse zweier unmittelbar aufeinander folgender Messungen mit
demselben Messgerat um mehr als 10 % voneinander abweichen konnen. Die
mittlere Standardabweichung betriagt 5,5 % und ist somit bereits grofer als
der statistische Fehler. Ein Korrekturfaktor fiir unsere Geréte léasst sich daher
nicht ableiten. Fiir eine konservative Beurteilung der Ortsdosisleistungen kén-
nen die Messwerte dennoch herangezogen werden, da die ODL in jedem Fall
tiberschétzt wird.

Zur Abschétzung des Anteils der kosmischen Strahlungskomponente wurden
am 02. August 2003 Messungen auf dem Bruchsee bei Duingen durchgefiihrt.
Hierzu wurde von einem Boot aus in der Mitte des Sees die Ortsdosisleistung
gemessen, so dass das Wasser die terrestrische Komponente abschirmte. Die
Ergebnisse sind in Tabelle 4.4 dargestellt. Zur Abschitzung des Nulleffektes
der Gerdte wurde eine Messung in einer Bleiburg durchgefiihrt.

Fiir Gerét Nr. 1 ergibt sich mit der gemessenen Differenz eine Jahresdosis von
0,27 mSv, die Ergebnisse der anderen Geréte liegen darunter. Der Wert der
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Tabelle 4.4: Messergebnisse fiir die kosmische Komponente der ODL sowie fiir
den Nulleffekt der Geréte

Gerit Messergebnis Messergebnis Differenz
Bruchsee Bleiburg
nSv h=! nSv h=! nSv h=!
FH 40 G-L Nr.1 82,9 52,1 30,8
FH 40 G-L Nr.2 72,8 474 25,4
FH 40 G-L Nr.3 70,7 442 26,5
FH 40 F2 112+ 18 -* -*

* Da mit diesem Gerédt keine automatische Messung moglich ist, konnte die
Messung in der Bleiburg nicht durchgefiihrt werden.

kosmischen Komponente ist gut bekannt. Er betragt in Deutschland etwa 0,32
mSv a~! in Meereshéhe [Bie00] und nimmt mit steigender Héhe zu. Die ermit-
telten Werte liegen also unter den tatsdchlichen Werten. Dies liegt daran, dass
in der Bleiburg nicht nur der Eigennulleffekt der Gerite, sondern auch die Un-
tergrundstrahlung in der Bleiburg, die auch Bremsstrahlung der g-strahlenden
Nuklide enthélt, gemessen wurde. Der Nulleffekt der Geréte wird somit {iber-
schétzt. Zur Ermittlung des tatsédchlichen Eigennulleffektes wére eine Messung
in einem Low-Level-Labor wie zum Beispiel der Asse notwendig.

Samtliche Messergebnisse in dieser Arbeit wurden nicht um die kosmische
Strahlung korrigiert.



KAPITEL 4. EXPERIMENTELLES 56

4.7 Statistische Auswertung der Ergebnisse

Mit den Messwerten wurden verschiedene statistische Berechnungen durchge-
flihrt. Diese sollen hier kurz vorgestellt werden.

Verteilungen

Die Normalverteilung ist eine kontinuierliche Verteilung mit den Parametern
uund o, die den Erwartungswert und die Standardabweichung darstellen. Die
Funktion ist gegeben durch

F@) = —— exp (W) (4.32)

oV 2w 202

Bei Existenz eines wohldefinierten wahren Wertes und zuféllig verteilten Mess-
abweichungen beschreibt die Normalverteilung die Verteilung der gemessenen
Werte. Der Erwartungswert der Normalverteilung wird dann durch das arith-
metische Mittel (s.u.), die Standardabweichung durch die empirische Standard-
abweichung (s.u.) geschétzt. Auch die Verteilung der Zéhlraten in einem Photo-
peak im Gammaspektrum kann durch eine Normalverteilung gendhert werden.

Die logarithmische Normalverteilung oder Lognormalverteilung wird durch

f(z) = _ exp <—1 (ln(:):) — ln(:c(;)>) (4.33)

ox\ 2T 2 o

beschrieben. Fiir lognormalverteilte Messwerte x gilt, dass die Logarithmen
In(z) normalverteilt sind. Der Mittelwert der Lognormalverteilung ist der geo-
metrische Mittelwert (s.u.). Als Folge des Multiplikativen Grenzwertsatzes der
Statistik konnen lognormalverteilte Messwerte in der Natur haufig gefunden
werden [Mic99).

Hypothesentests

Ob eine Anzahl von Messwerten einer bestimmten Verteilung geniigen, kann
durch Hypothesentests festgestellt werden. Es wurden in dieser Arbeit der
Shapiro-Wilk-Test auf Normalverteilung sowie der Test mittels eines Quantil-
Quantil-Diagramms (Q-Q-Plot), das auch fiir andere Verteilungen geeignet ist,
durchgefiihrt.

Der Shapiro-Wilk-Test nach [Sha65] und [Roy82] ist in ORIGIN implementiert
und gestattet den Test auf Normalverteilung auch fiir kleine Gesamtheiten.
Fiir ein vorgegebenes Signifikanzniveau «, in dieser Arbeit wurde oo = 0,05 ge-
wahlt, liefert ORIGIN eine Teststatistik und die Entscheidung, ob die Annahme
einer Normalverteilung abgelehnt werden kann oder nicht. Grundlage fiir die
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Teststatistik ist der Vergleich zwischen den gemessenen Quantilen der Vertei-
lung und den theoretischen, fiir eine Normalverteilung berechneten Quantilen.
Der Q-Q-Plot basiert ebenfalls auf dem Vergleich zwischen gemessenen und
theoretisch berechneten Quantilen. Der Korrelationskoeffizient einer linearen
Regression stellt dann ein Maf fiir die Wahrscheinlichkeit dar, ob die Annah-
me einer bestimmten Verteilung abgelehnt werden kann. Im Gegensatz zum
Shapiro-Wilk-Test gestattet der Q-Q-Plot auch Tests auf andere Verteilungen
als die Normalverteilung. Die graphische Darstellung ermdglicht, sofort zu er-
kennen, ob und warum die Annahme einer Verteilung abgelehnt werden kann.
So sind einzelne Ausreifser oder das Vorhandensein von Werten aus einer an-
deren Gesamtheit sichtbar. Ein zusétzliches trendbereinigtes Q-Q-Diagramm
zeigt, welche gemessenen Quantile gegeniiber den theoretisch berechneten tiber-
oder unterreprasentiert sind. Das Erzeugen von Q-Q-Plots ermdoglicht das Pro-
gramm SPSS.

Mittelwerte

Das arithmetische Mittel von n Werten wird definiert als

1
y==> v (4.34)
i

mit der empirischen Standardabweichung

Ay= J LS w2 (435)
=1

Das arithmetische Mittel ¥ & Ay entspricht bei Annahme einer Normalvertei-
lung dem Erwartungswert mit zugehoriger Standardabweichung.

Das geometrische Mittel von n Werten ist

o = 3w (4.30
i=1

= JYr-yY2 - Yn
= e (1ln( )—i—lln( )+ —1—1111( ))
= €exp n Y1 n Y2 ey Yi

= exp (i iln(yﬂ) ) (4.37)
i=1

die zugehorige Standardabweichung

Ays = exp (J : i(ln(yi)_ln(yi)f) (4.38)

1
= exp(Aln(y)). (4.39)
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Das geometrische Mittel mit der geometrischen Standardabweichung gg - Ayg
von n Werten lasst sich somit leicht aus den Logarithmen der einzelnen Mess-
werte gewinnen.

Der Median ist das 50-%-Quantil einer Verteilung, also derjenige Wert, fiir
den gilt, dass 50 % der Messwerte grofer und 50 % der Messwerte kleiner
sind. Im Falle einer Normalverteilung ist der Median identisch mit dem arith-
metischen Mittel, bei Vorliegen einer Lognormalverteilung sind geometrisches
Mittel und Median identisch. Weichen Median und arithmetisches bzw. geo-
metrisches Mittel deutlich voneinander ab, so ist das ein Hinweis, dass keine
perfekte Normal- bzw. Lognormalverteilung vorliegt. Der Median ist in solchen
Fillen gut zur Argumentation geeignet, da er weniger empfindlich gegeniiber
einzelnen Ausreiftern ist.

Weiterhin werden zur statistischen Auswertung jeweils Minimum und Maxi-
mum sowie 25-%-Quantil und 75-%-Quantil angegeben. Diese ermoglichen eine
bessere Interpretation der Verteilung und insbesondere von einzelnen Extrem-
werten.

Zur Uberpriifung, ob die Mittelwerte zweier Verteilungen sich signifikant un-
terscheiden, wurde ein t-Test [Fun92| benutzt. Der t-Test ist als Funktion in
ORIGIN implementiert. Durch den Test wird ein Priifwert berechnet und mit
dem zugehorigen, vom Signifikanzniveau und der Zahl der Freiheitsgrade ab-
héngigen Schwellenwert der t-Verteilung verglichen.



Kapitel 5

Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die erhaltenen Messergebnisse dargestellt und dis-
kutiert. Hierbei wird mit den Ergebnissen der ODL-Messungen vor Ort be-
gonnen, anschliefend werden die Resultate der Gammaspektrometrie getrennt
nach Muldesystem und Verdachtsflache Lengenfeld sowie geogenen Punkten al-
ler Verdachtsflichen vorgestellt und unter Bezugnahme auf die Daten aus dem
Muldeprojekt [Beu99|, dem Altlastenkataster [Ett01], [Dus02b| sowie dem Be-
richt ,,Sedimente und Auenboéden® [Ges96| bewertet. Samtliche Messergebnisse
befinden sich im Anhang.

Es werden fiir die Sedimentuntersuchungen nur die Ergebnisse fiir die Leit-
nuklide 238U und ??°Ra dargestellt und diskutiert, bei der statistischen Aus-
wertung wird auferdem 2!°Pb beriicksichtigt. Die Verteilung der Nuklide 238U
und ??°Ra wird durch den Uranbergbau beeinflusst und liisst Riickschliisse auf
Transportmechanismen zu. Fiir das Leitnuklid 2'°Pb sind Literaturwerte nur
sehr liickenhaft vorhanden und bedingt durch die schwierige Selbstabsorptions-
korrektur wenig verlésslich [Ges96|, so dass eine Diskussion vor dem Hinter-
grund moglicher Verdnderungen nicht sinnvoll ist. Belastungssituationen durch
Nuklide der Thorium-Zerfallsreihe, durch 37Cs oder durch °K sind fiir das
Erzgebirge nicht denkbar. Es wird aus der Thorium-Reihe lediglich das 2?‘Ra
im Zusammenhang mit dem 2?26Ra/??*Ra-Verhiltnis betrachtet, da dies ein
Indikator fiir uranbergbaulichen Einfluss ist, siche Kapitel 3.3.2.

5.1 Ortsdosisleistung

Zur Aufnahme der Feldparameter gehorte, wie in Kapitel 4.2 dargestellt, die
Messung der ODL. Nicht an allen Probenahmeorten konnten jedoch Messungen
durchgefiihrt werden, da im Verlauf der Probenahmekampagne verschiedene
Geriite ausfielen. Insgesamt wurden 147 ODL-Messungen an den Probenahme-
punkten in den Verdachtsflichen und an den Muldeldufen durchgefiihrt. Die

59
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Tabelle 5.1: Verteilung der ODL-Werte, Mehrfachmessungen an einzelnen
Punkten sowie der Lenkteich sind nicht beriicksichtigt. Alle Werte
enthalten die kosmische Strahlungskomponente

Verdachtsflache 100 bis 151 bis 201 bis 251 bis 301 bis >350

150 200 250 300 350 nSv h~!
nSvh™ nSvh™ nSvh™? nSvh™' nSvh™' nSvh'
Annaberg- 3 2 1
Buchholz
Barenstein 4 2
Filzteich 1 2
Freital 8 5 1
Lengenfeld 6 11 4 1 6
Marienberg 1 2
Oberrothenbach 3
und Zwickau
Pobershau 2 1
Pohla 1 5 2
Schneeberg-Aue 2 6 2
Gottesberg- 2 8 3 2
Schneckenstein
Freiberger Mulde 6 5 2
Zwickauer Mulde 2 10 4
Vereinigte Mulde 7 11

Messwerte sind in den Tabellen C.12; C.13 und C.14 im Anhang zu finden.
Samtliche ODL-Werte in dieser Arbeit sind nicht fiir die kosmische Strahlung
korrigiert. Zusétzlich wurde der Lenkteich intensiv untersucht, diese Messun-
gen sind jedoch nicht Gegenstand dieser Arbeit. Die Ergebnisse fiir den Lenk-
teich kénnen ebenso wie die Koordinaten derjenigen Punkte, die nicht in dieser
Arbeit néher untersucht wurden, dem Abschlussbericht zum Projekt [Kno04]
entnommen werden.

Ein Histogramm sémtlicher Messergebnisse zeigt Abbildung 5.1. Die Annahme
einer Lognormalverteilung kann abgelehnt werden, dies zeigt der Q-Q-Plot Ab-
bildung 5.2. Wie im trendbereinigten Q-Q-Diagramm zu sehen ist, sind hohe
ODL-Werte iiberreprasentiert. Da in den VF insbesondere Orte beprobt wur-
den, an denen in fritheren Untersuchungen [Ett01] hohere Radionuklidgehalte
gefunden worden waren, war dies zu erwarten.

Von Will et. al. [Wil97] wird fiir den terrestrischen Anteil der ODL in Sachsen
ein Wert von bis zu 200 nSv h~! als normal angesehen. Beriicksichtigt man den
kosmischen Anteil der Strahlung, der bei den verwendeten Messgerdten etwa
80 nSv h™! (siche Kapitel 4.6.3) betriigt, so kann eine gemessene ODL von
unter 300 nSv h™! als im Bereich der natiirlichen Schwankung des geogenen
Untergrundes angesehen werden. Dieser Wert entspricht auch den Empfehlun-
gen der Strahlenschutzkomission [Str91|, nach denen durch den Uranbergbau
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Abbildung 5.1: Histogramm der ODL-Messwerte, alle Werte enthalten die kos-
mische Strahlungskomponente

kontaminierte Gebiete mit einem ODL-Wert von <300 nSv h~! als unbedenk-
lich einzustufen sind. Hierdurch wird gewéhrleistet, dass die zusétzlich zur
natiirlichen Strahlenexposition erhaltene Dosis den von der SSK empfohlenen
Richtwert von 1 mSv a~! nicht iiberschreitet. Solche Flichen sind, falls die
spezifische Aktivitit eines Nuklides der U-Ra-Reihe im Boden 1 Bq g~! nicht
iiberschreitet, fiir die Nutzung als landwirtschaftliche Griinflache, fiir gewerb-
liche Nutzung o. A. geeignet.

ODL-Werte iiber 300 nSv h~! konnten in der VF Gottesberg-Schneckenstein
im Bereich der TAA Schneckenstein sowie in der VF Lengenfeld an Punkten
in der Ndhe des Lenkteiches und der TAA gemessen werden. Dies ist auf die
Riickstande aus der Uranerzaufbereitung zuriickzufiihren.

Auf dem Lenkteich selbst wurden Extremwerte von bis zu 1200 nSv h™! ge-
messen [Kno03]. Hier sind stellenweise Tailingmaterialien frei zugénglich. Auf
dieses Problem wird in Kapitel 5.4 noch eingegangen.

Die sechs im Q-Q-Diagramm deutlich auffallenden Werte sind alle in der VF
Lengenfeld im Bereich der TAA, des Lenkteiches oder des Plohnbaches gemes-
sen worden.
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Abbildung 5.3: Trendbereinigtes Q-Q-Diagramm der ODL-Messwerte
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Fiir diese Bereiche ist zu priifen, ob der Richtwert fiir die zusétzliche Dosis
von 1 mSv a~! {iberschritten werden kann, und ob Nutzungsbeschrinkungen
oder Sanierungsmafinahmen erforderlich sind. Dies sollte auch fiir den Bereich
des Lenkteiches erfolgen, obwohl dieser im rechtlichen Sinne keine Hinterlas-
senschaft des Uranbergbaus ist.

5.2 Muldesystem

Die Radionuklidgehalte der Sedimente zeigen deutliche Unterschiede zwischen
Freiberger, Zwickauer und Vereinigter Mulde. Zur Lage der Probenahmeorte
befinden sich Karten in Anhang A. Das Fliefisschema zeigt Abbildung 5.4.

Die 233U-Gehalte im Verlauf des gesamten Flusssystems aus Freiberger, Zwickau-
er und Vereinigter Mulde zeigt Abbildung 5.5, die 226Ra-Gehalte Abbildung
5.6. In Abbildung 5.7 wird die Verdinderung der 23%U- und ??Ra-Gehalte im
Vergleich zum Muldeprojekt dargestellt.

Elbe

< X

Vereinigte Mulde

— Freiberger Mulde
Zschopau
Ehemnitz

Zwickauer
Mulde

Abbildung 5.4: Flieftschema des Systems aus Freiberger, Zwickauer und Verei-
nigter Mulde
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Abbildung 5.5: Spezifische Aktivititen von 23U der Sedimentproben aus dem
Muldesystem; Literaturwerte sind [Beu99| entnommen

5.2.1 Freiberger Mulde

Die Freiberger Mulde weist im Vergleich zur Zwickauer Mulde generell niedri-
gere Radionuklidgehalte auf. Die Proben der einzelnen Punkte unterscheiden
sich dabei nur wenig. Die Lage der Probenahmepunkte zeigt Abbildung A.2 in
Anhang A. Die Messergebnisse fiir die spezifischen Aktivitédten befinden sich

in Tabelle C.19 in Anhang C.

Statistische Kenngrofen der Verteilungen fiir die Leitnuklide 238U, 226Ra und
210P} befinden sich in Tabelle 5.2, die Literaturwerte aus dem Muldeprojekt
zum Vergleich in Tabelle 5.3.

Fiir alle drei Nuklide kann, wie der Shapiro-Wilk-Test (siehe Kapitel 4.7) zeigt,
die Annahme einer Lognormalverteilung nicht abgelehnt werden. Arithmeti-
sches und geometrisches Mittel sowie Median sind fiir alle Nuklide praktisch
identisch, was ebenfalls zeigt, dass die Annahme einer Lognormalverteilung
geeignet ist, die Verteilung zu beschreiben.
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Abbildung 5.6: Spezifische Aktivititen von ??6Ra der Sedimentproben aus dem
Muldesystem; Literaturwerte sind [Beu99| entnommen

Das Verhaltnis %, das nach [Beu99| als Indikator fiir den Einfluss des
Uranerzbergbaus dienen kann, betrégt durchschnittlich 1,4 40, 3. Dieser Wert
kann als reprisentativ fiir den geogenen Untergrund angesehen werden, der
vom Uranbergbau nicht beeinflusst ist.

Der geometrische Mittelwert von 226Ra ist gegeniiber dem Literaturwert prak-
tisch gleich geblieben, ebenso zeigt ein t-Test [Ori03], [Fun92| bei einem Signi-
fikanzniveau von 95%, dass die Mittelwerte der Verteilungen sich nicht signi-
fikant unterscheiden. Allerdings unterscheiden sich die geometrischen Mittel-
werte der gemessenen Daten fiir 223U und 2'9Pb signifikant von den Literatur-
werten: der geometrische Mittelwert fiir 238U ist um 45% gesunken, der von
210Ph um 28%. Dies ist fiir das Uran aus Abbildung 5.5 sofort ersichtlich, da
an praktisch allen Probenahmepunkten die gemessenen Urangehalte geringer
sind als die in der Literatur genannten. Diese Tatsache lasst auch darauf schlie-
$en, dass es sich nicht um Korngrofeneffekte handelt. Es ist unwahrscheinlich,
dass bei der zu dieser Arbeit durchgefiihrten Probenahme an allen Punkten
Sedimentproben mit einem deutlich geringeren Anteil an Feinkorn als in den
Untersuchungen zu Muldeprojekt genommen wurden.
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Abbildung 5.7: Verhéltnis von gemessenem Wert zu Literaturwert fiir die spe-
zifischen Aktivitdten von 2*3U- und ??°Ra; Literaturwerte sind
[Beu99| entnommen. Nicht fiir alle Probenahmepunkte waren
Literaturwerte verfiigbar.

Die praktisch identischen Mittelwerte fiir 233U, 2?Ra und 2!°Pb lassen ver-
muten, dass in vielen Proben heute ein radioaktives Gleichgewicht in der Zer-
fallsreihe herrscht. Fiir Uran und Radium bestéatigt sich dies, da der Korrela-
tionskoeffizient fiir die spezifischen Aktivitdten dieser beiden Nuklide 0,9057
betrigt; dargestellt ist die Beziehung zwischen 22U und ??°Ra in Abbildung
5.10 auf Seite 70. Dies stellt eine Verdnderung im Vergleich zur Situation im
Muldeprojekt dar, wo die beiden Nuklide mit einem Koeffizienten von 0,214
nicht korreliert waren, und die Aktivitdt des Urans an vielen Punkten hoher als
die des Radiums war. Das Isotopenverhiltnis 233U /226Ra, das in Abbildung 5.8
dargestellt ist, liegt heute fiir alle Punkte innerhalb eines Bereiches, der durch
die verschiedenen hydrologischen Gegebenheiten und die unterschiedliche Los-
lichkeit von Uran- und Radiumverbindungen erklart werden kann.

Es lasst sich anhand der vorliegenden Daten nicht beurteilen, worauf die ge-
ringere spezifische Aktivitit von 238U der Sedimentproben in der Freiberger
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Abbildung 5.8: Aktivitdtsverhiltnis 23U /?26Ra im Muldesystem

Mulde zuriickzufiihren ist. Denkbar sind:
e Verringerte Uran-Eintrége in geldster Form,
e Mobilisierung von Uran aus dem Sediment und
e Verdiinnung durch geringer belastetes Sediment

Der erste Punkt wiirde auf eine mogliche Verringerung von Einleitungen hin-
deuten, die Uran in geloster Form transportieren. Dazu konnten Grubenwésser
zéhlen. Ein Indiz dafiir ist, dass insbesondere im Abstrom Freibergs an den
Punkten FM140R und FM120B sowie nach Zufluss der Zschopau, die eben-
falls bergbauliche Gebiete entwéssert, verringerte U-Gehalte gefunden wurden.
Nach Prof. Klemm von der TU Freiberg [Kle04] zeigen Grubenwésser aus Bunt-
metallgruben, die in dieser Region vorhanden sind, jedoch generell sehr niedri-
ge Urangehalte, so dass eine Verringerung der Einleitungen nicht diesen Effekt
hétte.

Der zweite Fall konnte eine Folge der Hochwasserereignisse sein. Hier wiirde
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Abbildung 5.9: Aktivititsverhiltnis 226Ra/??*Ra im Muldesystem; Literatur-
werte sind [Beu99| entnommen

durch die anstromenden Wassermassen das Sediment aufgewirbelt, und Uran
kénnte durch Oxidation in eine I6sliche Form gebracht werden, die ausgetragen
wird. In diesem Fall hétte sich die Situation der Eintrége sowie die Quellen fri-
schen Sediments, das sich in Zukunft ablagern wird, nicht geéndert. Dagegen
spricht, dass das Uran in Sedimenten, die nicht durch den Uranbergbau beein-
flusst sind, vor allem in den Akzessorien zu finden ist |Ges96|. Hier konnte ein
Ubergang in die geloste Form als U(VI) nur durch Verwitterung erfolgen, nicht
aber durch kurzfristige Hochwasserereignisse.

Verlagerung von Sediment und somit die Freilegung &lterer Schichten kommt
ebenfalls nicht in Frage, da sich die Belastungssituation in der Freiberger Mulde
durch Radionuklideinleitungen nicht wesentlich geédndert hat. Moglich scheint
der dritte Fall: Verdiinnung durch unbelastetes Sediment. Durch die in Fol-
ge der Starkregenfélle gefluteten Grubenbaue wurden zum Teil grofse Mengen
Sediment mit geringen Radionuklidgehalten eingetragen.

Zur Beurteilung wire eine umfassendere Kenntnis des zeitlichen Verlaufs der
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Tabelle 5.2: Gemessene Daten fiir die Freiberger Mulde. alle Aktivitdten in
Bq kg ™!

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel 58,9+ 17,6 62,6 £ 16,0 65,5+ 21,3
geom. Mittel 56,4 x 1,35%! 60,5 x 1,31%! 62,2 x 1,39%!

Median 54,6 61,8 61,2
Minimum 30,8 33,6 34,4
25 %-Quantil 46,9 48,7 48,5
75 %-Quantil 64 74,4 78,5
Maximum 97,6 92,2 107,3
n 20 20 20

Tabelle 5.3: Literatur-Daten fiir die Freiberger Mulde, alle Aktivitdten in
Bq kg™!

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel  108,6 £ 38, 1 65,8 £ 19,2 87,9 £19,4
geom. Mittel  103,0 x 1,39 63,3 x 1,33%" 86,1 x 1,25%!

Median 90 60 86
Minimum 62 37 60
25 %-Quantil 80 53 76
75 %-Quantil 130 80 98
Maximum 180 110 123
n 15 19 7

U-Gehalte notwendig. So ist zu kldren, wie sich diese zwischen den Untersu-
chungen zum Muldeprojekt und den in dieser Arbeit durchgefiihrten entwi-
ckelt haben. Sind sie vor der Flut gesunken, wiirde dies fiir den ersten Punkt
sprechen. Sind die Gehalte jedoch konstant auf dem im Muldebericht [Beu99|
genannten Niveau geblieben, wéren der zweite oder der dritte Punkt wahr-
scheinlich. In diesem Falle wiirden die Gehalte an Uran in der Zukunft durch
nachgebildetes Sediment wieder langsam bis auf den fritheren Wert ansteigen.
Die Ergebnisse der TU Freiberg, die regelméflig Schwermetalluntersuchungen
im Bereich der Freiberger und der Zwickauer Mulde durchfiihrt, konnten even-
tuell zur Kldrung beitragen.

Eine durch das Hochwasser entstandene Belastungssituation durch Radionuk-
lide im Bereich der Freiberger Mulde ist anhand der vorliegenden Daten nicht
zu erkennen. Eine Beeinflussung der Radionuklidgehalte im Sediment der Frei-
berger Mulde durch das Hochwasser kann nicht abschlieffend beurteilt werden.
Sie ist jedoch nicht auszuschlieffen.

Aulffalligkeiten einzelner Punkte sind im Bereich der Freiberger Mulde nicht zu
erkennen, so dass auf die Einzelpunkte nicht eingegangen werden muss.
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Abbildung 5.10: Beziehung zwischen 233U und ??°Ra in der Freiberger Mulde

5.2.2 Zwickauer Mulde

An der Zwickauer Mulde wurden insgesamt 17 Punkte iiber den gesamten
Verlauf von Tannenbergsthal bis Sermuth beprobt. Die Lage der Probenahme-
punkte zeigt Abbildung A.3 in Anhang A, die Messergebnisse befinden sich in
Tabelle C.20 in Anhang C.

Es ergaben sich generell hohere Radionuklidgehalte als in der Freiberger Mulde,

226
und aufgrund des Verhéltnisses i‘(mizlf;g an den einzelnen Punkten ist praktisch

der gesamte Flusslauf unterhalb des Zuflusses der Kleinen Pyra als bergbaulich
beeinflusst anzusehen.

Die Annahme einer Lognormalverteilung kann nach dem Shapiro-Wilk-Test
fiir alle drei Nuklide nicht abgelehnt werden. Arithmetisches und geometri-
sches Mittel sowie Median unterscheiden sich deutlich. Der Unterschied zwi-
schen Median und geometrischem Mittelwert zeigt, dass tatsachlich keine reine
Lognormalverteilung vorliegt. Punkte mit hohen Nuklidkonzentrationen sind
iiberreprasentiert.

Die Uranbelastung der Zwickauer Mulde ist seit den Untersuchungen des Mul-
deprojektes stark zuriickgegangen, der Median sank von 1005 Bq kg=' auf
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Tabelle 5.4: Daten fiir die Zwickauer Mulde, alle Aktivititen in Bq kg~!

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel  499,6 £326,9  216,3 £ 83,1 190,3 £ 63,2
geom. Mittel  384,9 x 2,28%!  199,7 x 1,55T!  179,1 x 1,46%!

Median 446, 6 215,1 192,0
Minimum 57,1 61,7 64,6
25 %-Quantil 291,1 160,0 155,9
75 %-Quantil 693,2 266,6 219,3
Maximum 1134,0 391,6 337,3
n 17 17 17

Tabelle 5.5: Literatur-Daten fiir die Zwickauer Mulde, alle Aktivitdten in
Bq kg™

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel 1114,4 +688,7  278,3 £ 87,3 265,4 £ 71,2
geom. Mittel  916,1 x 2,02%1 259,83 x 1,56T1  255,7 x 1,34%!

Median 1005 286 270
Minimum 150 63 135
25 %-Quantil 690 230 210
75 %-Quantil 1260 330 270
Maximum 3000 420 390
n 16 16 12

447 Bq kg™! und somit um 55 %. Weniger ausgeprigt ist der Riickgang von
226Ra und 2!19Pb, die um 24 % beziehungsweise 28 % sanken. Die Abnahme
der gesamten Uranfracht ist wesentlich auf verringerte Einleitungen zuriickzu-
fiihren. Der Grund dafiir sind Sanierungsmafnahmen von uranbergbaulichen
Objekten in den Gebieten Schlema-Alberoda und Crossen sowie die Inbetrieb-
nahme der Wasserbehandlungsanlagen (WBA) Pohla (1995), Helmsdorf (1995)
und Schlema-Alberoda (1998) [Wis01]. Abbildung 5.11 zeigt, dass weiterhin
die spezifische Aktivitit von 238U deutlich iiber der von ??6Ra liegt. Dies deu-
tet auf den Eintrag von Uran in geldster Form und anschliefslende Ausfallung
hin. Bestatigt wird diese Vermutung durch den Wismut-Umweltbericht 2002
[Wis02b], aus dem hervorgeht, dass die durch WBA eingeleiteten Aktivitéten
von 23U gegeniiber 226Ra dominieren.

An der Zwickauer Mulde ergibt sich kein einheitliches Bild an den verschiede-
nen Probenahmepunkten. Es zeigt sich folgendes:

e Der erste Punkt ZMOITA  zeigt einen 2%U-Gehalt von
113,9+ 8,9 Bq kg™ !, die Gehalte an ??Ra und 2'°Pb liegen nur leicht
dariiber. Das Verhiltnis der Radiumisotope 2?6Ra zu 2?4Ra betrigt 1,7+

0,1. Die Gehalte am Punkt ZM04WO sind &hnlich, jedoch betréigt das

Verhiltnis % hier 2,9 + 0, 1.
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Abbildung 5.11: Beziehung zwischen 233U und ??°Ra in der Zwickauer Mulde

e Die Punkte ZM02SH und ZMO5AU sind miteinander vergleichbar, die

Radionuklidgehalte liegen etwa um einen Faktor 2 bis 3 iiber den Gehal-
ten am Punkt ZMO1TA.

e Die Punkte ZMO8NS und ZMS&1HS weisen im Sediment einen deutlich

héheren Gehalt an 23%U auf, der 1 kBq kg~! betriigt. Die spezifischen
Aktivititen von ?26Ra und 2!°Pb sind dagegen auf durchschnittlichem
Niveau. Die Radionuklidgehalte des frischen schwebstoffbiirtigen Sedi-
ments aus der Sedimentfalle am Punkt ZM81HS liegen fiir alle Nuklide
leicht {iber denen des mit dem Schépfer gewonnenen Sediments. Das Iso-
topenverhéltnis 22Ra/?**Ra liegt mit 4,740, 3 ebenfalls noch iiber dem
Verhéltnis fiir das geschopfte Sediment, das in etwa dem Durchschnitt
fiir die Zwickauer Mulde von 3,3 entspricht.

e Nachdem an den Punkten ZM10WI und ZM12ZP deutlich niedrigere

238-Gehalten und leicht verringerte spezifischen Aktivititen an ?26Ra
und 2'°Pb zu messen waren, sind an den Punkten ZM140OR, ZM16GC
und ZM19KE wieder hohe Werte von ca. 700 Bq kg™! 238U zu finden, am
Punkt ZM19KE ist zusiitzlich das Verhiltnis 226Ra/??Ra mit 6,2 £ 0,3
deutlich erhoht.
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e Die Probe ZM24WE zeigt sehr niedrige spezifische Aktivitdten aller Ra-
dionuklide, die im Bereich des geogenen Untergrunds sich befinden.

e Die Punkte ZM21AM, ZM22GO, ZM25LA und ZM26SE sind vergleich-
bar mit ZM10WI und ZM12ZP, wobei am Punkt ZM26SE leicht hohere
Werte gemessen wurden.

Damit zeigt sich im Vergleich mit den Daten aus dem Muldeprojekt folgendes:

Am Punkt ZMO1TA konnte der 23¥U-Wert aus dem Muldeprojekt [Beu99] re-
produziert werden, es wurde jedoch ein um den Faktor drei hoherer Wert der
spezifischen Aktivitit von 2?6Ra, das sich im radioaktiven Gleichgewicht mit
210Ph befindet, gemessen. Diese Aktivitit liegt jedoch nur geringfiigig iiber
dem geogenen Untergrund, dem auch das ?2Ra/?2*Ra-Verhiltnis mit 1,7 ent-
spricht, so dass hier von natiirlicher Schwankung auszugehen ist.

Die Punkte ZM02SH und ZM04WO zeigen den Einfluss der Kleinen Pyra, die
das Gebiet Gottesberg-Schneckenstein entwéssert. Hier ist die spezifische Akti-
vitit des Urans auf etwa ein Drittel, die des ?*Ra auf etwa zwei Drittel der im
Muldeprojekt erhaltenen Werte gesunken. Dies kann darauf hin deuten, dass
die Eintrage durch die Kleine Pyra abgenommen haben. Laut [Beu99| fanden
allerdings schon zum Zeitpunkt des Muldeprojektes keine Ableitungen mehr
aus bergbaulichen Anlagen in diesem Bereich statt. Ein bergbaulicher Einfluss
ist am 226Ra/?24Ra-Verhiltnis von 4,4 + 0,3 am Punkt ZM02SH aber wei-
terhin deutlich zu erkennen, auch ist hier das radioaktive Gleichgewicht noch
leicht zum Uran hin verschoben. Am Punkt ZM04WO unterhalb der Talsperre
Eibenstock befindet sich die U-Ra-Reihe dagegen jetzt im Gleichgewicht, was
darauf hin deutet, dass in der Talsperre, die als Sedimentfalle wirkt, gelostes
Uran ausfallt. Im Verlauf der Mulde sind am Punkt ZMO5AU dann wieder
leicht hohere Werte zu finden.

An den Punkten ZMO8NS und ZM81HS zeigt sich dann die hochste spezifische
Aktivitdt von Uran im Sediment, die bei diesen Untersuchungen im gesamten
Muldesystem gefunden wurde. Sie ist im Vergleich mit den Untersuchungen
aus dem Muldeprojekt am Messpunkt ZMOSNS auf 60% gesunken, wahrend
die 2?°Ra- und 2'°Pb-Aktivitit nur leicht niedriger als in den friiheren Unter-
suchungen liegen. Dies ldsst darauf schlieften, dass die Belastung durch Eintrige
aus dem Gebiet Aue-Schlema abgenommen hat. Der Einfluss auf die Zwickauer
Mulde ist aber weiterhin deutlich erkennbar. Das zum Uran hin verschobene
radioaktive Gleichgewicht zeigt, dass die Eintrige hauptséchlich Uran in gel6s-
ter Form transportieren, das in der Zwickauer Mulde ausgeféllt wird. Bei diesen
Eintrégen handelt es sich um die Ableitungen aus der WBA Schlema-Alberoda.
Hier ist insbesondere fiir das Jahr 2002 eine gegeniiber ??Ra deutlich héhere
Aktivitit von 238U eingeleitet worden. Diese aufergewohnlich hohen Einleitun-
gen sind eine Folge der Starkregenereignisse, bei der deutlich hohere Wasser-
massen bei gleichbleibender Urankonzentration abgegeben wurden [Wis02b].
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Eine Abnahme der Radionuklideintriage zeigt sich auch sehr deutlich am Punkt
ZM10WI, an dem die spezifische Aktivitdit von 233U im Sediment um den
Faktor 5 abgenommen hat. Die Radionuklidgehalte sind jetzt vergleichbar mit
denen am Probenahmeort ZM12ZP, die nur marginal hoher liegen.

Der Punkt ZM140R wies im Muldeprojekt die hochsten Urangehalte im Mul-
desystem auf, da er die Einfliisse der im Gebiet Crossen-Oberrothenbach lie-
genden uranbergbaulichen Objekte zeigte. Die spezifische Aktivitit von 238U
ist heute sehr stark zuriickgegangen und jetzt so hoch wie an den flussab-
warts liegenden Punkten ZM16GC und ZM19KE. Dies ist auf den Betrieb der
WBA Helmsdorf zuriickzufithren. Auch hier ist das radioaktive Gleichgewicht
zum Uran hin verschoben, die Aktivitiat von 238U ist etwa doppelt so hoch
wie die von ??6Ra. Auffillig ist am Punkt ZM19KE das extreme Verhiltnis
226Ra/*?4Ra von 6,2 £ 0, 3.

Im weiteren Verlauf der Zwickauer Mulde wurden an den Probenahmepunkten
ZM21AM, ZM22GO, ZM25LA und ZM26SE im Vergleich zu fritheren Unter-
suchungen ebenfalls geringere spezifische Aktivitdten an Uran im Sediment
gefunden, sie entsprechen heute in etwa dem Median fir die Zwickauer Mulde.
Wie an fast allen Punkten ist der Urangehalt deutlich stérker zuriickgegangen
als der Gehalt an ??6Ra.

Die Radionuklidgehalte am Punkt ZM24WE unterscheiden sich deutlich von
den {ibrigen Punkten der Zwickauer Mulde. Die Gehalte liegen im Bereich des
geogenen Untergrunds, und das 226Ra/??4Ra-Isotopenverhiltnis weist auf kei-
nen uranbergbaulichen Einfluss hin. Der Probenahmeort liegt jedoch ungeféhr
2 km unterhalb des Zuflusses der Chemnitz, die wesentlich grofere Wasser-
massen transportiert als die Zwickauer Mulde, so dass ein grofter Anteil des an
diesem Probenahmepunkt vorhandenen Sediments aus der Chemnitz stammt.

Im Bereich der Zwickauer Mulde sind generell die Belastungen durch den Bau
von Wasserbehandlungsanlagen zuriickgegangen. Zur Beurteilung der Flutfol-
gen ist jedoch eine genauere Kenntnis der Situation kurz vor dem August-
hochwasser 2002 notwendig. Die Daten aus dem Muldeprojekt konnen wegen
der stark verdnderten Situation im Umfeld der Mulde durch Sanierungs- und
Sicherungsmafinahmen an bergbaulichen Objekten sowie durch den Bau von
Wasserbehandlungsanlagen zur Klarung dieser Frage nicht beitragen. Fiir die
Einschitzung der Situation unmittelbar vor der Flut und der zeitlichen Ent-
wicklung der Belastung konnten auch hier die regelméfigen Untersuchungen
der TU Freiberg hilfreich sein. Diese konnten besonders bei der Klarung von
zwei Punkten helfen:

e Im Oberlauf der Zwickauer Mulde sind im Vergleich zum Muldeprojekt
verringerte Nuklidgehalte vorgefunden worden. Hier ist ein Reinigungs-
effekt durch die Flut denkbar.
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e Durch die in der Folge der Starkregenereignisse 2002 erhéhten Uran-
Einleitungen der WBA Schlema-Alberoda kénnten sich im Abstrom die
Nuklidgehalte gegeniiber der Situation vor der Flut erhoht haben.

e Auch Mobilisation von Uran aus dem Sediment oder der Transport von
Uran-kontaminiertem Sediment ist denkbar.

Fiir die Einschiatzung dieser Effekte ist die Kenntnis der Situation unmittelbar
vor der Flut notwendig.

Der Einfluss der Starkregen- und Hochwasserereignisse im August 2002 kann
anhand der vorliegenden Daten nicht sicher beurteilt werden.

5.2.3 Vereinigte Mulde

An der Vereinigten Mulde wurden insgesamt 13 Punkte iiber den gesamten
Verlauf untersucht. Zusétzlich wurden zwei Punkte an den Nebenfliissen Spit-
telwasser (VM23FU) und Fuhne (VM2IRE) beprobt. Diese beiden Punkte
zeigen sehr niedrige Radionuklidgehalte und kénnen als reprasentativ fiir das
geogene Niveau am Unterlauf der Vereinigten Mulde angesehen werden. Sie
werden daher in die weiteren Betrachtungen nicht mit einbezogen. Die Lage
der Probenahmepunkte zeigen die Karten A.4 und refbitterfkarte in Anhang A,
die spezifischen Aktivitdten befinden sich in Tabelle C.19 und C.20 in Anhang
C. Die statistische Auswertung der Messergebnisse fiir die Vereinigte Mulde
zeigt Tabelle 5.6.

Tabelle 5.6: Daten fiir die Vereinigte Mulde, alle Aktivititen in Bq kg™!

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel 101,9+53,2 74,6 + 39,8 77,44 39,6
geom. Mittel 87,9 x 1,81%" 63,8 x 1,85T! 67,6 x 1,751

Median 94,6 72,5 72,9
Minimum 34,2 26,0 29,4
25%-Quantil 48,9 30,9 42,4
75%-Quantil 138,2 113,2 116,2
Maximum 183,0 1278 146,2
n 13 13 13

Auch bei der Vereinigten Mulde kann fiir die Nuklide 228U, 226Ra und 2'°Pb die
Annahme einer Lognormalverteilung nicht abgelehnt werden. Wie auch bei der
Zwickauer Mulde ist insbesondere die Belastung mit Uran gesunken, so fiel der
Median von 260 Bq kg~! auf 96 Bq kg~'. Die Nuklidgehalte sind aber weiterhin
hoher als in der Freiberger Mulde und zeigen den Einfluss der Zwickauer Mulde.
Auch die Gehalte an ??Ra sowie 2'°Pb sind gesunken. Obwohl die Mediane
von 23U und ??°Ra sich unterscheiden, ist eine Korrelation der beiden Nuklide
zu erkennen, dies wird auch in Abbildung 5.12 deutlich.
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Tabelle 5.7: Literatur-Daten fiir die Vereinigte Mulde, alle Aktivitdten in
Bq kg ™!

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel  370,9 £ 276,7  126,7 £59,1 116,8 £ 61,0
geom. Mittel  265,8 x 2,52%"  108,5 x 1,96*"  106,9 x 1,56%!

Median 260 134 91
Minimum 60 22 76
25%-Quantil 140 95 76
75%-Quantil 680 185 120
Maximum 750 210 221
n 11 11 5

Diese Korrelation mit einem Koeffizienten von 0,9587 deutet darauf hin, dass
das Isotopenverhéltnis in der Vereinigten Mulde nicht mehr wesentlich verén-
dert wird. Die Ursache fiir die Verschiebung des Radioaktiven Gleichgewichtes
zum 238U hin liegt somit in den Uraneintrigen durch die Zwickauer Mulde.

Bei Betrachtung der Einzelpunkte zeigt sich, dass die Nuklidgehalte mit dem
Flussverlauf abnehmen, was wegen Verdiinnungseffekten sofort verstandlich ist.
Diese fithren dazu, dass die Radionuklidgehalte im Sediment nahe der Miin-
dung der Mulde in die Elbe nur noch geringfiigig iber dem geogenen Niveau
liegen, das als Durchschnitt fiir die Freiberger Mulde ermittelt wurde. Die Ursa-
che fiir die im Vergleich zum Muldeprojekt geringeren spezifischen Aktivitédten,
die gefunden wurden, ist in den Sanierungsmafinahmen an uranbergbaulichen
Anlagen im Gebiet der Zwickauer Mulde zu suchen.

Der Einfluss der Flutereignisse auf die Radionuklidsituation in der Vereinigten
Mulde kann wie fir die Zwickauer Mulde bei der vorhandenen Datenlage nicht
beurteilt werden.
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Abbildung 5.12: Beziehung zwischen 23*U und ??Ra in der Vereinigten Mulde

5.3 Geogene Punkte in den Verdachtsflachen

Zur Abschitzung des geogenen Niveaus in den Verdachtsflichen wurden, ver-
teilt iiber alle VF, 21 Punkte beprobt, die im Rahmen der Untersuchungen zum
Altlastenkataster |[Ett01] als représentativ fiir den geogenen Hintergrund aus-
gewahlt wurden und somit Vergleichswerte fiir uranbergbaulich unbeeinflusste
Sedimente liefern. Die geogenen Punkte sind in Tabelle C.25 im Anhang auf-
gefiihrt.

Die statistische Auswertung der Messergebnisse zeigt Tabelle 5.8, die der Li-
teraturwerte Tabelle 5.9

Fiir die gemessenen Werte von ?26Ra und ?'9Pb sowie fiir die Literaturwerte
aller drei Nuklide ist die Annahme einer Lognormalverteilung nicht abzuleh-
nen. Es findet sich aber ein hoherer Anteil an groferen Werten fiir 238U bei
den gemessenen Daten, als eine Lognormalverteilung erwarten ldsst. Dies ist
im Histogramm (Abbildung 5.13) erkennbar. Dies ist moglicherweise auf Korm-
grofeneffekte zuriickzufiihren.
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Tabelle 5.8: Daten fiir die geogenen Punkte in den Verdachtsflachen, alle Ak-
tivititen in Bq kg™!

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel  102,4£65,4  109,7 £51,4  102,6 + 39, 2
geom. Mittel 89,1 x 1,65%" 100,5 x 1,51 95,9 x 1,46%!

Median 77,5 93,6 93,7
Minimum 52,7 53,5 52,2
25 %-Quantil 60,6 74,1 76,6
75 %-Quantil 112,9 126,9 126,7
Maximum 308,1 254,0 202,9
n 21 21 21

Tabelle 5.9: Literaturdaten fiir die geogenen Punkte in den Verdachtsflichen,
alle Aktivititen in Bq kg™*

U-238 Ra-226 Pb-210
arithm. Mittel 75,0 £ 31,6 68,3 £ 28,0 56,6 + 31,8
geom. Mittel 69,0 x 1,53%! 63,7 x 1,45%! 48,5 x 1,46%!

Median 74 58 53
Minimum 32 36 13
25 %-Quantil 56 50 31
75 %-Quantil 91 75 61
Maximum 151 131 130
n 21 21 20

Fiir alle drei Nuklide liegen unsere Messergebnisse leicht iiber denen der Unter-
suchungen aus dem Altlastenkataster. Es féllt auf, das die Maxima der gemes-
senen Werte deutlich iiber denen der Literaturwerte liegen. Dies ist vermutlich
auf KorngroReneffekte zuriickzufithren, was auch den Anteil der hohen 233U-
Werte im Histogramm erklart.

Vergleicht man die gemessenen Werte mit den Angaben fiir die spezifische
natiirliche Untergrund-Aktivitdt in der Feinkornfraktion des Bodens in den
Berechnungsgrundlagen-Bergbau [Str99], so ist die Abschitzung mit 100 Bq
kg~! fiir die Nuklide der Uran-Radium-Zerfallsreihe auch fiir Sediment sinnvoll.

Das Verhiltnis A(??6Ra)/A(??*Ra) betriigt fiir die geogenen Punkte im arith-
metischen Mittel 1,7 £ 0,6 und liegt damit leicht hoher als im Mittel fiir die
Freiberger Mulde. Dies wird offensichtlich durch die zwei markierten Messwer-
te verursacht, wie man in Abbildung 5.14 erkennen kann. Diese stammen von
den Punkten 9001047 am Oelsabach in der VF Freital und 9003022 an der
Zwickauer Mulde vor Tannenbergsthal in der VF Gottesberg-Schneckenstein.
Das Verhiltnis A(??Ra)/A(***Ra) betriigt hier 3,9 bzw. 3,0. Beriicksichtigt
man diese beiden Punkte nicht, so betragt das arithmetische Mittel 1,4 4+ 0, 3
und entspricht somit dem in der Freiberger Mulde. Dieser Wert kann als re-
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Abbildung 5.13: Histogramm der spezifischen Aktivititen von 238U der geoge-
nen Punkte in den VF

pésentativ fiir bergbaulich unbeeinflusstes Sediment angesehen werden. Der
Grund fiir die Abweichung der Punkte 9001047 und 9003022, die beziiglich
ihrer Radionuklidgehalte unauffallig sind, ist nicht bekannt.

5.4 Lengenfeld

Die Messergebnisse fiir die Verdachtsflache Lengenfeld zeigen zum Teil deut-
liche Verdnderungen im Vergleich zu den Ergebnissen aus dem Altlastenka-
taster [Dus02b|; ein einheitlicher Trend ist jedoch nicht erkennbar. Die Lage
der Probenahmepunkte zeigt Karte A.6 in Anhang A, die Koordinaten und
Erklarungen zur Lage der Punkte Tabelle C.30.

Beprobt wurden
e am Waldkirchener Bach der Punkt 7112004,

e im Verlauf des Freibaches die Punkte 9004098, 403628027, 403628028,
403628030, 403628031 und 403628032,
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Abbildung 5.14: Beziehung zwischen ?26Ra und ??*Ra. Beriicksichtigt man die

beiden markierten Werte (siehe Text) nicht, so gilt fiir die
Gerade R=0,934.

e ein Bach im Wald nahe der IAA am Punkt 403628034,

e cin Sickerwasser am Damm der IAA, hier wurde eine Mischprobe der
Punkte 403628035 und 403628036 genommen;

e am Plohnbach die Punkte 9004094, 403628037 und 403628038,
403628040-46 und 7112002,

e eine Mischprobe am Ufer des Stauteiches 403628053,
e cin Haldensickerwasser in den Plohnbach am Punkt 403628062;

e im Verlauf der Goltzsch die Punkte 403629637, 9004103, 403629638,
7112001 und 403629641.

Graphische Darstellungen der spezifischen Aktivititen von 233U bzw. 2?°Ra
finden sich in den Abbildungen 5.16 und 5.17.

Es sind in auch in der Verdachtsflache Lengenfeld zum Teil deutliche Verdnde-
rungen erkennbar. Da diese keinem einheitlichen Trend folgen, ist eine einzelne
Betrachtung der Punkte notwendig.
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Abbildung 5.15: Flieschema der Gewésser in der VF Lengenfeld

e Waldkirchener Bach:

— Am Punkt 7112004 liegen die spezifischen Aktivititen von 23U und
226Ra bei 71,8+ 6,3 Bq kg~! bzw. 92,0+ 2,6 Bq kg™', ?*Ra und
210Pb befinden sich im Gleichgewicht. Das 226Ra/??4Ra-Verhiltnis
betrdgt 1,4 £0, 1.

e Freibach

— Der Probenahmepunkt 9004098 zeigt im Sediment eine spezifische
Aktivitit an 233U von 184 Bq kg™! und an ??Ra von 142 Bq kg™.
Das 226Ra/??4Ra-Verhiltnis betriigt ebenfalls 1,4 £ 0, 1.

— Die Probenahmeorte 403628027 und 403628028 zeigen beide 23%U-
Werte von etwa 240 Bq kg™'. Am Punkt 403628027 ist die ?26Ra-
Aktivitit mit 513 Bq kg~! deutlich hoher.

— Die Punkte 403628031 und 403628032 zeigen 23%U-Werte von
238 Bq kg~ ! bzw. 332 Bq kg~ !, die Aktivititen von ??°Ra sind ver-
gleichbar.

— Die Mischprobe 403628035436 zeigt sehr hohe spezifische Aktivité-
ten an U und 2??Ra, diese betragen 2200 Bq kg=' bzw.
4600 Bq kg~!. Das Verhiltnis 22Ra/??*Ra betrigt 13,6 £ 0, 8.
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Abbildung 5.16: Spezifische Aktivititen von 233U in der VF Lengenfeld, Lite-
raturwerte sind [Dus02b| entnommen

e Plohnbach

— Am Punkt 9004094 sind spezifische Aktivititen von 325 Bq kg™!
fiir 22*U und 250 Bq kg~! fiir ?°Ra zu finden.

— Im Verlauf zwischen den Punkten 403628037 bis 403628044 steigt
die Aktivitit von 222U auf etwa 1000 Bq kg~! und die Aktivitit von
226Ra auf etwa 950 Bq kg~! merklich an. Das ??6Ra/?24Ra-Verhiilt-
nis erhoht sich von 1,5 auf iber 10.

— Am Probenahmeort 403628062 ist eine sehr hohe Aktivitit von 238U
zu finden. Diese betrigt 3300 Bq kg~! und ist deutlich hoher als die
Aktivitat von 226Ra.

— Die Werte am Punkt 403628045 betragen etwa 2500 Bq kg~! fiir
238U und ??°Ra. Das 2?6Ra/??*Ra-Verhiltnis nimmt mit 47,3 +2,8
den hochsten gemessenen Wert in der Verdachtsfliche Lengenfeld
an.

— Zu den Punkten 7112002 und 403628046 nehmen die Aktivitaten
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Abbildung 5.17: Spezifische Aktivititen von ??°Ra in der VF Lengenfeld, Li-
teraturwerte sind [Dus02b| entnommen

an 238U und ??°Ra sowie das 220Ra/??*Ra-Verhiltnis wieder ab. Die
Aktivitdten sind mit iiber 1 kBq kg™ fiir 238U und ??°Ra jedoch
weiterhin sehr hoch.

o Goltzsch

— Im Verlauf der Goltzsch steigen die Werte fiir 233U von 65 Bq kg ™!
auf 185 Bq kg™! und die von ??Ra von 75 Bq kg~! auf 195 Bq kg !
an. Fiir das Verhiltnis 226Ra/??4Ra ist ebenfalls ein Ansteigen von
1,1 auf 2,6 zu beobachten.

Unter Berticksichtigung der Literaturdaten [Dus02b| ergibt sich damit Folgen-
des:

Am Waldkirchener Bach konnte am Punkt 7112004 der Wert fiir 28U re-
produziert werden. Die spezifische Aktivitidt von 2?°Ra liegt gegeniiber dem
Wert aus dem Altlastenkataster [Dus02b] um den Faktor 1,5 hoher, aber mit
92,0 + 2,6 Bq kg—! im Bereich des durchschnittlichen geogenen Niveaus in den
Verdachtsflachen.
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Abbildung 5.18: Aktivitdtsverhiltnis 2?Ra/?**Ra in der VF Lengenfeld, die
roten Linien markieren Bereich 1,4+ 0,3

Am Freibach ist der Probenahmepunkt 9004098 als bergbaulich unbeeinflus-
ster Punkt ausgewihlt. Das 226Ra/??*Ra- Verhiltnis von 1,4 & 0,1 bestitigt
dies. Die gemessenen Aktivititen von 233U und ?26Ra liegen jedoch iiber dem
durchschnittlichen Niveau fiir die geogenen Punkte in den VF und liegen um
einen Faktor 2 bis 2,5 iiber den Literaturwerten. Der hohere Nuklidgehalt wird
moglicherweise durch Korngrofieneffekte verursacht.

Die Punkte 403628027 und 403628028 zeigen hohere spezifische Aktivitéten als
in der Literatur angegeben. Das Verhiltnis 2?Ra/??*Ra der Probe 403628027
deutet mit einem Wert von 3 auf uranbergbaulichen Einfluss hin. Dies kann
durch Kontaminationen mit Materialien der IAA verursacht worden sein, die
auf Sicherungs- und Abdeckungsarbeiten an der IAA zuriickzufithren sind. Die-
se fanden im Zeitraum vor und wéhrend der Probenahme statt und gingen
mit erheblicher Staubfreisetzung einher. Dies kann auch den Punkt 403628028
beeinflusst haben. An den Punkten 403628030-32 lisst sich kein eindeutiger
Trend erkennen. Das Verhéltnis 233U /?26Ra liegt jedoch héher als in den frii-
heren Untersuchungen, was auf verringerte Eintrdge aus der IAA hindeuten
kann. Verdnderungen im Verhiltnis 226Ra/??*Ra kénnen leider fiir diese Beur-
teilung nicht herangezogen werden, da keine Literaturdaten vorhanden sind.
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Abbildung 5.19: Aktivitdtsverhiltnis 233U /?26Ra in der VF Lengenfeld

Auffillig ist das Verhiltnis A(?3®U)/A(**5U), das mit 8,2 stark von dem theo-
retischen Wert 21,7 abweicht. Da keine Anreicherungseffekte bekannt sind, ist
die Ursache vermutlich in der Probenvorbereitung zu suchen. Die Probe wurde
in einer Petrischale gemessen, so dass mangelnde Radon-Dichtigkeit des Mess-
gefiifes (siche Kapitel 4.3) zu einer Unterschiitzung der Aktivitit von 22°Ra
und zu einem iiberhohten Wert von 23U gefiihrt hat, da wegen Entweichen
des Radons keine Einstellung des radioaktiven Gleichgewichtes zwischen ??°Ra
und seinen TGchtern erfolgt ist.

Die Probe 403628034 am Waldbach nordwestlich der TAA zeigt Werte im Be-
reich des geogenen Niveaus. Da der Bach im Anstrom oberhalb der TAA liegt,
war dies zu erwarten. Der Grund fiir die in fritheren Untersuchungen héheren
Werte ist nicht bekannt.

Die Mischprobe 403628035-+36 am Sickerwasser der TAA zeigt sehr hohe Akti-
vitédten, die spezifische Aktivitit von ??6Ra liegt sogar um den Faktor 2,2 hoher
als in fritheren Untersuchungen. Das radioaktive Gleichgewicht ist deutlich zum
226Ra hin verschoben, und das 2?Ra/?**Ra-Verhéltnis betrigt 13,6+0, 8. Ein
Einfluss von Tailingmaterialien, die in partikuldrer Form eingetragen werden,
ist somit zu erkennen.
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Am Plohnbach wurde der Probenahmepunkt 9004094 als bergbaulich unbe-
einflusst ausgewahlt. Wie auch am Punkt 9004098 am Freibach wurden im
Rahmen dieser Arbeit deutlich héhere Werte fiir 223U und 2?°Ra gefunden als
bei den Untersuchungen zum Altlastenkataster, so liegt die gemessene spezifi-
sche Aktivitdt von 238U um den Faktor 6 und die von ?26Ra um den Faktor 5
héher. Auch hier deutet das Verhiltnis 2?6Ra/??4Ra nicht auf einen uranberg-
baulichen Einfluss hin, so dass vermutlich Korngrofieneffekte die Ursache fiir
die erhohten Nuklidgehalte sind. Auch hier wurde ein zu niedriges Verhéltnis
A(?3U)/A(**U) gefunden, was vermutlich auf die Verwendung von Petrischa-
len zuriickzufiihren ist.

Im Verlauf des Plohnbaches zwischen den Punkten 403628037 bis 403628044
kann generell ein Ansteigen der Radionuklidgehalte im Sediment beobachtet
werden. Ein einheitlicher Trend ist jedoch nicht auszumachen. Es scheinen zum
einen Eintrige in geloster Form, bei denen 23%U dominiert, vorzuliegen, wie dies
zum Beispiel am Punkt 403628041 der Fall ist. An anderen Orten ist 2?Ra mit
groferer spezifischer Aktivitit vertreten. Die Gehalte an 238U und ??°Ra sind
mit bis zu 1000 Bq kg~! stark erhéht. Das 2?6Ra/??4Ra-Verhiltnis steigt im
Verlauf zwischen den Punkten 403628037 bis 403628044 von 1,5 auf etwa 16
an, was die zunehmende Belastung mit Tailingmaterial verdeutlicht.

Die Mischprobe 403628053 am Ufer des Stauteiches zeigt spezifische Aktivi-
taten, die mit denen der Proben aus dem Plohnbach vergleichbar sind. Die
extremen Aktivitdten, die im Altlastenkataster fiir den Boden des Stauteiches
genannt waren, konnten nicht reproduziert werden. Da fiir unsere Untersu-
chungen jedoch nur vom Ufer aus beprobt werden konnte, ist ein Vergleich mit
Literaturwerten nicht moglich. Uber im Teich zuriickgehaltenes Tailingmateri-
al kann keine Aussage gemacht werden.

Das Sediment des Haldensickerwassers, das am Punkt 403628062 beprobt wur-
de, zeigt eine extreme spezifische Aktivitit von 233U von 3300 Bq kg™!, die um
einen Faktor 19 iiber der von ??6Ra liegt. Der Transport von 2**U in geldster
Form ist hier deutlich dominierend, was im hier herrschenden schwefelsauren
Milieu zu erwarten war. Der pH-Wert des Wassers betrug bei der Messung
wahrend der Probenahme 2,5. Dies ist vermutlich auf die Bildung von Schwe-
felsdure durch die Verwitterung sulfidischer Erze zuriickzufiihren.

Am Probenahmepunkt 403628045 wurde gegeniiber den fritheren Untersuchun-
gen stark erhohte Werte von 238U und ?26Ra von 2500 Bq kg™! gefunden, und
das ??6Ra/??*Ra-Verhiltnis zeigte den hochsten Wert aller Sedimente. Dies
ist offensichtlich auf freigelegte, beim Dammbruch 1954 abgelagerte Tailing-
materialien zuriickzufiihren, die an diesem Probenahmepunkt vorhanden sind.
In Abbildung 5.20 sind sie deutlich zu erkennen. Diese Tailingmaterialien, die
Aktivititen von etwa 15 bis 18 kBq kg™! 238U und etwa 35 bis 40 kBq kg™*
226Ra enthalten (die Daten sind [Kn504] entnommen), kénnen durch den Bach
leicht mobilisiert und abtransportiert werden.

Die Untersuchung des Lenkteiches, der im Verlauf des Plohnbaches folgt, ist
nicht Bestandteil dieser Arbeit. Es liegen auch hier derartige Tailingmateriali-
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Abbildung 5.20: Probenahmeort 403628045 mit erkennbaren Tailingmateriali-
en

en frei. Das Verhiltnis 22°Ra/??*Ra betriigt in diesen Materialien bis zu 280.
Untypisch ist das 238U /226Ra-Verhiltnis in diesen Tailings, das bei etwa 0,5
liegt. Das Uran ist also nur unvollsténdig entzogen worden, was auf die zum
damaligen Zeitpunkt verwendete Extraktionstechnik zuriickzufiihren ist. Diese
Materialien wurden nur mit Wasser gelaugt [Lei04]. Die Darstellung der Er-
gebnisse fiir den Lenkteich finden sich ebenfalls in [Kn604].

Der erste Probenahmepunkt unterhalb des Lenkteiches ist der Punkt 7112002.
Hier wurden fiir 238U mit 2 kBq kg™' und fiir 22Ra mit 1,2 kBq kg~' sehr
hohe Werte. Dies ist auf den Einfluss des Lenkteiches zuriickzufiihren, mog-
licherweise handelt es sich um eine Folge der Hochwasserereignisse. Die im
Vergleich zum 2?6Ra, deutlich hohere Aktivitit des 233U deutet auf Transport
von Uran in geldster Form und anschlieftende sekundére Fallung hin. Das Uran
ging vermutlich durch Auslaugung der im Lenkteich vorhandenen Tailings in
Lésung. Die im Altlastenkataster fiir diesen Punkt angegebenen niedrigen spe-
zifischen Aktivitdten sind allerdings in Frage zu stellen. Am Punkt 9004102,
der mit dem Punkt 7112002 praktisch identisch ist und von uns mit diesem
zusammengefasst wurde, wurden auch bei den Untersuchungen zum Altlasten-
kataster [Dus02b] Aktivititen von etwa 1,5 kBq kg™! gefunden. Diese Werte
scheinen fiir einen Vergleich besser geeignet.

Auch am Punkt 403628046 vor der Einmiindung in die Go6ltzsch sind spezifische
Aktivititen fiir 22*U und ?26Ra von 1,2 kBq kg™! bzw. 1,0 kBq kg~! zu finden,
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die allerdings etwas unter den Literaturwerten liegen. Eine Verdnderung durch
die Flut ist hier nicht zu sehen. Der Einfluss der im Lenkteich abgelagerten
Tailingmaterialien ist jedoch am 2?Ra/??*Ra-Verhéltnis von etwa 20 deutlich
erkennbar.

Die Proben im Verlauf der Géltzsch vor dem Zufluss des Lenkteiches (403629637,
9004103 und 403629638) zeigen Werte, die auf geogenem Niveau liegen.

Am Punkt 7112001 wurden deutlich niedrigere Radionuklidgehalte als in frii-
heren Proben gefunden. Die Aussagekraft ist jedoch fraglich, da nicht an der
geplanten Stelle an einem Wehr in der Goltzsch beprobt werden konnte. Daher
wurde die Probe etwa 50 m stromaufwérts genommen. Hier ist aber vermutlich
Sediment, das zu einem grofen Teil mit dem Waldkirchener Bach eingetragen
wurde, beprobt worden.

Die Probe 403629641 zeigt daher eher, dass die Goltzsch durch den Plohnbach
beeinflusst wird. Die spezifischen Aktivitdten liegen um einen Faktor 2 {iber
dem geogenen Niveau, und das Verhiltnis ?26Ra/??*Ra ist mit 2,6 + 0,1 er-
hoht. Die Nuklidgehalte liegen jedoch insbesondere fiir 226Ra niedriger als im
Altlastenkataster angegeben, so dass moglicherweise hoher belastetes Sediment
im Rahmen der Hochwasserereignisse abtransportiert wurde. Dies kann jedoch
anhand der vorliegenden Messungen nicht beurteilt werden.

Zusammenfassend kénnen in der VF Lengenfeld also im Vergleich zu den Unter-
suchungen des Altlastenkatasters [Dus02b| Verdnderungen in in drei Gebieten
ausgemacht werden:

Im Bereich der TAA kam es vermutlich durch Sicherungs- und Abdeckungsar-
beiten zu lokal eng begrenzten Kontaminationen im Freibach.

Im Plohnbach kam es im Bereich vor dem Lenkteich zur Freilegung und Mobi-
lisation von abgelagerten Tailingmaterialien. Im Abstrom des Lenkteiches sind
ebenfalls Hinweise auf die Verlagerung von Tailingmaterialien zu finden, wo-
bei insbesondere der Transport von Uran durch Auslaugung der abgelagerten
Tailingmaterialien zu vermuten ist.

In der Goéltzsch sind nach Zufluss des Plohnbaches niedrigere Radionuklidge-
halte als in der Literatur angegeben vorgefunden werden. Dies kann auf den
Abtransport hoher belasteten Sediments hindeuten.

Fiir den Bereich der IAA ist zu iiberpriifen, ob die erhéhten Nuklidgehalte
tatsdchlich auf die Sicherungsarbeiten zuriickzufiihren sind. Daher sollte in
Zukunft untersucht werden, ob im Sediment wieder geringere spezifischen Ak-
tivitdten vorgefunden werden. Dies wiirde dafiir sprechen.

Fiir die Einschéatzung der Flutfolgen reicht die vorhandene Datenlage nicht
aus. Dazu wére im Anstrom und im Bereich des Lenkteiches insbesondere die
Kenntnis notwendig, ob die Freilegung von Tailingmaterialien durch die Hoch-
wasserereignisse verursacht wurde. Der heutige Verlauf des Plohnbaches im
Lenkteich ldsst jedoch vermuten, dass bei Hochwasserereignissen wie im Au-
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gust 2002 bei hohem Wasserstand Tailings in partikuliirer Form und Uran
durch Auslaugung aus den Tailingmaterialien ausgetragen werden kénnen. Da
zu erwarten ist, dass dieses auch zukiinftig auftreten wird, sollten Sanierungs-
mafsnahmen durchgefiihrt werden, auch wenn es sich beim Lenkteich nicht um
ein bergbauliches Objekt im rechtlichen Sinn handelt. Denkbar ist die Abtra-
gung der Tailingmaterialien aus dem Bereich. Diese wurde bereits in Folge der
Untersuchungen zum Altlastenkataster angeregt (siche Kommentare zu den
Probenahmepunkten in der Datenbank ALASKA [Ges97]). Auch die Kana-
lisierung des Plohnbaches kénnte geeignet sein, um die Austragung von be-
lasteten Massen zu stoppen oder einzuschranken. Fiir die Entscheidung tiber
den Umfang der durchzufithrenden Sanierungsmafnahmen sind jedoch weitere
Beprobungen und radiologische Betrachtungen notwendig. Diese sind sowohl
fiir den Bereich des Lenkteiches, der frei zugénglich ist, als auch im Abstrom
durchzufiihren. In diesem Bereich werden Fléachen als private Gérten genutzt.

Auch in der Goltzsch sollte durch eine detailliertere Beprobung geklért werden,
wie die Belastungssituation aussieht, und ob sich Unterschiede zu fritheren Un-
tersuchungen ergeben. Denkbar ist auch der Einsatz von Sedimentfallen, um
die Nuklidgehalte des frischen Sediments zu ermitteln. Diese kdnnten eine Be-
urteilung der zukiinftigen Entwicklung ermdoglichen.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde die Radionuklidsituation im Bereich der Freiberger, der
Zwickauer und der Vereinigten Mulde sowie in der Verdachtsflache Lengenfeld
untersucht. Dies geschah vor dem Hintergrund moglicherweise durch das Hoch-
wasser im August 2002 verursachter Verdnderungen. Hierzu wurden wahrend
einer vom 05. Mai bis zum 04. Juni 2003 durchgefiihrten Probenahmekampagne
im Muldesystem und allen Verdachtsflichen insgesamt 220 Punkte aufgesucht,
183 Sedimentproben genommen sowie 147 Messungen der Ortsdosisleistung an
den Probenahmepunkten durchgefiihrt.

Bei der Messung der ODL ergaben sich an fast allen Orten Werte, die im Be-
reich der natiirlichen Schwankung des geogenen Untergrunds fiir diese Gegend
liegen. Leicht dariiber liegende Werte konnten an zwei Punkten im Bereich der
TAA Schneckenstein gemessen werden. Deutlich erhohte Werte wurden in der
Verdachtsfliche Lengenfeld im Bereich des Lenkteiches und der IAA Lengen-
feld vorgefunden. Fiir diese Bereiche sollte gepriift, ob der Richtwert fiir die
zusitzlich zur natiirlichen Strahlenexposition erhaltene Dosis von 1 mSv a™!
iiberschritten werden konnte, gegebenenfalls sind Mafnahmen einzuleiten.

Die gammaspektrometrische Untersuchung der Sedimentproben zeigte, dass die
Radionuklidbelastungen im Muldesystem im Vergleich mit den Untersuchun-
gen zum Muldeprojekt in den neunziger Jahren teilweise sehr deutlich zurtick-
gegangen sind. Dies ist insbesondere fiir die Zwickauer Mulde der Fall, wo der
Betrieb von Wasseraufbereitungsanlagen und Sanierungs- und Sicherungsmafi-
nahmen an uranbergbaulichen Objekten zu einem Riickgang der Belastungen
gefiihrt haben. Selbst am Unterlauf der Vereinigten Mulde sind verringerte Nu-
klidgehalte festzustellen. Hier liegen die spezifischen Aktivitdten im Sediment
nur noch geringfiigig {iber dem fiir die Freiberger Mulde ermittelten geogenen
Niveau. Ein Einfluss der Hochwasserereignisse im August 2002 kann jedoch
nicht beurteilt werden, da die Situation unmittelbar davor nicht bekannt ist.
Die Ergebnisse des Muldeprojektes wegen des in der Zwischenzeit deutlich ver-

90



KAPITEL 6. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK 91

anderten Umfeldes nicht mehr geeignet, um eine Einschétzung der Wirkung
des Hochwassers zu erlauben.

In der Verdachtsfliche Lengenfeld kam es vermutlich durch Sicherungsarbeiten
an der IAA zu einer lokal begrenzten Kontamination im Freibach. Im Bereich
des Lenkteiches liegen Tailingmaterialien mit sehr hohen Nuklidgehalten frei.
Die spezifische Aktivitit betrigt bei 22U bis zu 18 kBq kg~! und bei 2?°Ra bis
zu 40 kBq kg~'. Diese Materialien kénnen durch Hochwasserereignisse verla-
gert werden. Im Abstrom des Lenkteiches wurden Hinweise auf die Auslaugung
von Uran aus diesen Tailingmaterialien gefunden. In der Géltzsch wurden im
Sediment niedrigere Radionuklidgehalte als in fritheren Untersuchungen vorge-
funden. Dies kann auf den Abtransport héher belasteten Sediments hindeuten.
Wie auch im Bereich der Mulde ist die Situation unmittelbar vor der Flut nicht
bekannt, so dass eine gesicherte Beurteilung der Flutfolgen nicht mdoglich ist.

Fiir den Bereich des Lenkteiches, der vollstandig 6ffentlich zugénglich ist, soll-
te durch weitere Untersuchungen und radiologische Betrachtungen der Umfang
nétiger Sanierungsmafknahmen festgestellt werden. Dies sollte auch im Abstrom
des Lenkteiches durchgefiithrt werden, da sich hier ebenfalls Hinweise auf Ver-
lagerungen ergeben haben. Hierzu wéiren der Austrag aus dem Lenkteich und
die Belastungssituation in der Go6ltzsch genauer zu untersuchen.

Im Bereich der Mulde konnte ein Vergleich mit Daten aus Schwermetallunter-
suchungen der TU Freiberg, die regelméfig durchgefiihrt werden, eine bessere
Einschétzung der Flutfolgen ermoglichen. Im Bereich der Zwickauer Mulde
sollte der Erfolg der Sanierungsmafnahmen und die Belastungssituation auch
in Zukunft untersucht werden. Hierzu sollten auch in Zukunft Untersuchungen
der Radionuklidgehalte im Sediment durchgefiihrt werden. Die Analyse von
Sedimentbohrkernen kénnte Riickschliisse auf den Einfluss der Flut zulassen.
Aufberdem wire so die Entwicklung der Belastung mit Radionukliden nachzu-
vollziehen und eine Einschéitzung der Situation vor Beginn des Uranbergbaus
moglich.



Anhang A

Karten

Die Ubersichtskarte A.1 stammt aus [Beu99).

Die Karten A.2 und A.3 im Mafsstab 1:1000000 sowie die Karte A.6 im Maf-
stab 1:50000 sind [Lan01b] entnommen, (C)Landesvermessungsamt Sachsen,
Bundesamt fiir Kartographie und Geodésie 2001

Die Karte A.4 im Mafstab 1:1000000 und die Karte A.5 im Mafstab 1:200000
sind [Lan0la] entnommen, (C)Landesamt fiir Landesvermessung und Datenver-
arbeitung Sachsen-Anhalt, Bundesamt fiir Kartographie und Geodésie 2001
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Abbildung A.1: Probenahmepunkte im Muldesystem
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Anhang C

Tabellen

Tabelle C.1: Nuklide und verwendete Gammalinien mit Emissionswahrschein-
lichkeiten des Multinuklidstandards QCY48

Nuklid Energie in keV  Halbwertszeit Emissionswahrscheinlichkeit

I Am 59,5 4322 a 0,3600
1090 88,0 462,6 d 0,0360
5Co 122,1 271,8 d 0,8560
57Co 136,5 271,8 d 0,1068
139Ce 165,9 137,6 d 0,7987
203Hg 279,2 46,59 d 0,8148
13gp 391,7 1151 d 0,6489
85Qr 514,0 64,85 d 0,9840
187Cs 661,7 30,17 a 0,8510
88y 898,0 106,6 d 0,9400
59Co 1173,2 5,272 a 0,9986
59Co 1332,5 5,272 a 0,9998
88y 1836,1 106,6 d 0,9933
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Tabelle C.2: Verwendete Multinuklidstandards mit ihren Aktivitaten zum Ka-
librierzeitpunkt 01.09.2003, alle Aktivitaten in Bq

Amberlite Salzsdure Sediment Quarzsand
Dichte 0,698 g cm > 1,058 g cm 2 1,226 g cm > 1,409 g cm 3
Geometrie Marinelli Marinelli Marinelli Marinelli
A +AA A +AA A +AA A +AA
Am-241 510,6 13,3 679,7 17,7 644,2 16,7 650,4 16,9
Cd-109 28775 178,4 3830,3 237,5 3630,2 225,1 3665,3 227,2
Ce-139 140,8 2,0 187,4 2,6 177,6 2,5 179,3 2,5
Co-57 112,1 1,7 149,3 2,2 141,5 2,1 1428 2,1
Co-60 550,7 8,3 733,1 11,0 694,8 10,4 701,5 10,5
Cs-137 463,2 8,8 616,6 11,7 584,4 11,1 590 11,2
Hg-203 382,8 5,4 509,5 7,1 4829 6,8 487,6 6,8
Sn-113 523,6 16,8 697,0 22,3 660,6 21,1 666,9 21,3
Sr-85 658,1 16,5 876,0 21,9 830,3 20,8 838,3 21,0
Y-88 1085,7 14,1 14452 18,8 1369,7 17,8  1382,9 18,0
Sediment Amberlite Gelatine Sediment
Dichte 1,493 g cm ™ ® 0,623 g cm > 0,996 g cm ™ 1,184 g cm ™3
Geometrie Marinelli Petri Petri Petri
A +AA A +AA A  +AA A +AA
Am-241 623,6 16,2 110,3 2,9 268,4 7 386,9 10,1
Cd-109 3514,1 2179 621,9 38,6 15124 93,8 2180,5 135,2
Ce-139 171,9 2,4 30,4 0,4 74 1 106,7 1,5
Co-57 137 2 24,2 0,4 58,8 0,9 84,8 1,3
Co-60 672,6 10,1 119 1,8 289,5 4,3 4173 6,3
Cs-137 565,7 10,7 100,1 1,9 243.,5 4,6 351 6,7
Hg-203 467,5 6,5 82,7 1,2 201,2 2,8 290,1 4,1
Sn-113 639,4 20,5 113,2 3,6 275,2 8,8 396,8 12,7
Sr-85 803,7 20,1 1422 3,6 3459 8,6 498,7 12,5
Y-88 1325,9 17,2 234,6 3,1 570,6 7,4 822,7 10,7
Sediment Quarzsand Sediment
Dichte 1,326 g cm > 1,528 g cm ™ ° 1,540 g cm >
Geometrie Petri Petri Petri
A +AA A +AA A +AA
Am-241 439,5 11,4 321,4 8,4 278,7 7,2
Cd-109 2476,9 153,6 1811,3 112,3 1570,6 97,4
Ce-139 121,2 1,7 88,6 1,2 76,8 1,1
Co-57 96,4 1,4 70,5 1,1 61,1 0,9
Co-60 474 7,1 346,7 5,2 300,7 4,5
Cs-137 398,7 7,6 291,6 5,5 252,8 4.8
Hg-203 329,5 4,6 240,9 3,4 208,9 2,9
Sn-113 450,7 14,4 329,6 10,5 285,8 9,1
Sr-85 566,5 14,2 414,3 10,4 359,2 9,0
Y-88 934,5 12,1 683,4 8,9 592,4 9,5
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Tabelle C.3: Parameter der Efficiencyfunktion A; bis Ag fiir die Petrischalen-
Geometrie-Multinuklidstandards, interpoliert fiir die Dichten von
0,7 g cm ™3 bis 1,6 g cm ™3, Detektoren Benno und Josef

Detektor ping cm—° A1 A2 A3 A A5 A6

Benno 0,7 3,14E+01 -1,99E+00 7,65E-02 -3,87E+00 1,70E400 -1,14E-02
Benno 0,8 3,16E+01 -2,07TE+00 8,39E-02 -4,04E+00 1,75E+00 -1,24E-02
Benno 0,9 3,17TE4+01 -2,12E+00 9,01E-02 -4,24E+00 1,82E+00 -1,32E-02
Benno 1,0 3,18E+01 -2,17TE+00 9,55E-02 -4,42E+00 1,87TE+00 -1,39E-02
Benno 1,1 3,18E+01 -2,22E+00 1,01E-01 -4,64E+00 1,93E+00 -1,47E-02
Benno 1,2 3,19E4+01 -2,25E+00 1,05E-01 -4,86E+00 1,99E+00 -1,54E-02
Benno 1,3 3,18E+01 -2,28E+00 1,09E-01 -5,16E+00 2,09E+00 -1,64E-02
Benno 1,4 3,18E+01 -2,29E+00 1,12E-01 -5,57E+00 2,21E+00 -1,76E-02
Benno 1,5 3,16E+01 -2,27E+00 1,13E-01 -6,05E+00 2,35E+00 -1,91E-02
Benno 1,6 3,14E+01 -2,23E+00 1,11E-01 -6,54E+00 2,50E+00 -2,05E-02
Josef 0,7 3,15 E+01 -2,11E+00 9,47E-02 -4,16E4+00 1,80E+00 -1,33E-02
Josef 0,8 3,15 E+01 -2,15E+00 9,85E-02 -4,29E+00 1,83E+00 -1,37E-02
Josef 0,9 3,16E+01 -2,19E+00 1,02E-01 -4,43E+00 1,87TE+00 -1,42E-02
Josef 1,0 3,18E+01 -2,25E+00 1,08E-01 -4,53E+00 1,90E+00 -1,46E-02
Josef 1,1 3,18E+01 -2,28E-+00 1,11E-01 -4,68E+00 1,94E+00 -1,51E-02
Josef 1,2 3,20E+01 -2,33E+00 1,16E-01 -4,81E+00 1,98E+00 -1,55E-02
Josef 1,3 320E101 -2,36E100 1,18E-01 -4,98E+00 2,02E400 -1,61E-02
Josef 1,4 3,20E+01 -2,38E+00 1,21E-01 -5,18E+00 2,08E+00 -1,66E-02
Josef 1,5 3,20E+01 -2,40E+00 1,24E-01 -5,35E+00 2,13E+00 -1,72E-02
Josef 1,6 321E101 -242E100 1,26E-01 -554E+00 2,18E400 -1,77E-02
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Tabelle C.4: Parameter der Efficiencyfunktion Ay bis Ag fiir die Marinelli-
Geometrie-Multinuklidstandards, interpoliert fiir die Dichten von

0,7 g cm™3 bis 1,6 g cm ™3, Detektoren Benno und Josef

Detektor o in g cm™ A1 A2 A3 A4 As A6

Benno 0,7 2,77TE+01 -1,20E+00 2,40E-02 7,86E+00 -2,52E+00 7,49E-02
Benno 0,8 2,78E+01 -1,22E400 2,56E-02 6,69E+00 -2,12E-+00 6,80E-02
Benno 0,9 2,78E+01 -1,24E+00 2,70E-02 5,34E+00 -1,67E-+-00 5,99E-02
Benno 1,0 92, 79E+01 -1,26E+00 2,86E-02 4,21E4+00 -1,29E+00 5,31E-02
Benno 11 92,79E+01 -1,28E400 3,00E-02 3,09E400 -9,10E-01  4,65E-02
Benno 1,2 2,80E+01 -1,30E+00 3,16E-02 2,06E+00 -5,62E-01  4,02E-02
Benno 1,3 92,82E+01 -1,34E+00 3,44E-02 1,17TE4+00 -2,62E-01  3,47E-02
Benno 14 2,83E+01 -1,38E400 3,70E-02  4,32E-01  -143E-02  3,00E-02
Benno 15 2,84E+01 -1,42E400 4,00E-02 -1,92E-01  1,95E-01  2,60E-02
Benno 1,6 2,86E+01 -147TE+00 4,32E-02 -8,60E-01  4,21E-01  2,16E-02
Josef 0,7 2,78E+01 -1,27E+00 3,59E-02 3,87E+00 -1,31E-+00 5,40E-02
Josef 0,8 2,72E+01 -1,10E4+00 2,34E-02 5,62E+00 -1,94E+00 6,63E-02
Josef 0,9 2,69E+01 -1,03E+00 1,78E-02 6,50E+00 -2,26E4+00 7,28E-02
Josef 1,0 2,66E+01 -9,20E-01  1,07E-02 7,79E+00 -2,72E-+00 8,19E-02
Josef 1,1 2,64E+01  -8,95E-01 8,28E-03  8,22E+00 -2,89E+00 8,54E-02
Josef 1,2 2,63E4+01  -8,61E-01 579E-03 842E+00 -2,98E+00 8,74E-02
Josef 1,3 2,62E+01 -838E-01  4,17E-03 8,63E100 -3,06E100 894E-02
Josef 1,4 2,61E+01 -8,17E-01 2,75E-03  §,72E+00 -3,11E+00 9,08E-02
Josef 1,5 2,60E4+01  -7,82E-01 2,40E-04 8,96E+00 -3,22E+4+00 9,33E-02
Josef 1,6 2,59E+01  -756E-01 -1,66E-03 9,10E100 -3,28E100 9,50E-02
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Tabelle C.5: Parameter der Efficiencyfunktion Ay bis Mg fiir die Marinelli-
Geometrie-Multinuklidstandards, interpoliert fiir die Dichten von

0,7 g cm™3 bis 1,6 g cm™3, Detektoren K1, K2 und K3

3

Detektor g in gcm™ A1 A3 A4 As A6

K1 0,7 2,64E4+01 -8,67E-01  8,60E-03 1,83E+00 -1,04E+00 5,88E-02
K1 0,8 2,66E+01 -8,79E-01 9,47E-03 1,23E4+00 -834E-01 5,52E-02
K1 0,9 2,60E+01  -8,90E-01 1,03E-02 6,44E-01 -6,32E-01  5,15E-02
K1 1,0 2,66E+01 -9,13E-01 1,20E-02 -4,65E-02  -3,94E-01  4,72E-02
K1 1,1 2,66E+01 -9,36E-01 1,37E-02 -7,14E-01  -1,63E-01  4,30E-02
K1 1,2 2,67TE+01  -9,72E-01 1,63E-02 -145E+00 9,39E-02  3,83E-02
K1 1,3 2,69E+01 -1,02E4+00 2,01E-02 -2,17E4+00 3,46E-01  3,36E-02
K1 1,4 2,71E+01 -1,07E+00 2,36E-02 -2,94E+00 6,12E-01  2,86E-02
K1 1,5 2,73E4+01 -1,14E4+00 2,85E-02 -3,75E4+00  8,96E-01  2,31E-02
K1 1,6 2,76E+01 -1,23E4+00 3,51E-02 -4,60E+00 1,20E+00 1,72E-02
K2 0,7 2,84E+01 -1,51E4+00 4,37E-02 1,27E+01 -4,25E+00 1,07E-01
K2 0,8 2,83E+01 -1,49E+00 4,21E-02 127E+01 -4,29E+00 1,09E-01
K2 0,9 2,82E+01 -1,46E4+00 4,00E-02 1,29E4+01 -4,36E4+00 1,11E-01
K2 1,0 2,80E+01 -1,43E+00 3,75E-02 1,31E+01 -4,46E+00 1,13E-01
K2 1,1 2,79E+01 -1,40E+00 3,54E-02 1,33E+01 -4,55E+00 1,16E-01
K2 1,2 2,78E+01 -1,37E+00 3,36E-02 1,34E+01 -4,63E+00 1,18E-01
K2 1,3 2,77TE4+01 -1,34E4+00 3,21E-02 1,36E+01 -4,70E+00 1,20E-01
K2 1,4 2,76E+01 -1,32E+00 3,01E-02 1,38E+01 -4,81E+00 1,23E-01
K2 1,5 2,75E+01 -1,29E400 2,85E-02 1,39E4+01 -4,88E+00 1,26E-01
K2 1,6 2,74E+01 -1,26E+00 2,65E-02 141E+01 -4,97E+00 1,28E-01
K3 0,7 2,80E+01 -1,33E4+00 3,53E-02 6,44E+00 -2,01E4+00 6,46E-02
K3 0,8 2,79E+01 -1,28E4+00 3,21E-02 6,90E+00 -2,19E+00 6,84E-02
K3 0,9 2,76E+01 -1,23E+00 2,81E-02 749E+00 -2,41E+00 7,32E-02
K3 1,0 2,75E+01 -1,18E4+00 2,47E-02 8,04E+00 -2,62E+00 7,76E-02
K3 1,1 2,73E4+01 -1,13E4+00 2,15E-02 8,65E+00 -2,85E+00 8,25E-02
K3 1,2 2,71E+01  -1,09E+00 1,82E-02 9,32E+00 -3,10E+00 8,78E-02
K3 1,3 2,70E+01 -1,06E400 1,59E-02 9,99E+400 -3,36E+00 9,31E-02
K3 1,4 2,69E+01 -1,02E4+00 1,39E-02 1,06E+01 -3,60E+00 9,83E-02
K3 1,5 2,67E+01  -9,83E-01 1,13E-02 1,14E+01 -3,88E+00 1,04E-01
K3 1,6 2,66E+01 -9,56E-01 9,60E-03 1,20E4+01 -4,11E400 1,09E-01

Tabelle C.6: Parameter pq und po der Efficiencyfunktion fiir 2'1°Pb

Detektor Geometrie

1 H2

Benno
Josef
Jeno
K2
K3
Benno
Josef

Marinelli
Marinelli
Marinelli
Marinelli
Marinelli
Petri
Petri

0,06425 -0,01744
0,02834  -0,00905
0,0366  -0,01519
0,04728  -0,01351
0,05533  -0,01473
0,15054 -0,04103
0,13253 -0,03715
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Tabelle C.7: Faktoren zur Summationskorrektion fiir die im Multielementstan-

dard QCY48 verwendeten Nuklide. Die Faktoren wurden [Deb90]

entnommen.

Detektor Geometrie 9Co 59Co 8y Y
1173,2 keV  1332,5 keV  898,0 keV  1836,1 keV

c=30% 500 ml-Marinelli 1,08 1,08 1,07 1,08

£=30% 10 cm-Petri, Fiillhshe 10 mm 1,14 1,13 1,12 1,14
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Tabelle C.9: Ausgewertete Nuklide der Probenspektren mit Energien E, und
Emissionswahrscheinlichkeiten P,

Nuklid E, in keV P,

234Th 63,3 0,041
234mpy 1001,0  0,00839
226Ra, 186,1 0,0351
2l4pp 295.2 0,1815
214py, 351,9 0,3510
214Bj 609,3 0,4460
214Bj 1120,3 0,1470
210pp 46,5 0,0424
2357 143,8  0,1096
2357t 163,4  0,0508
257 185,7  0,5720
23577t 205,3  0,0501
228 A 911,2 0,2660
28 Ac 968,9 0,1620
22\ 338,3 0,1125
212py, 238,6 0,4350
212ppy* 300,1 10,0325
2087] 583,2  0,3060
137Cg 661,7 0,8510
40K 1460,8 0,1067

Die mit * gekennzeichneten Linien werden nicht zur Aktivitdtsberechnung ver-
wendet, da sie von Linien anderer Nuklide gestort sind. Die mit ¥ markierten
Linien werden nicht benutzt, da sie im Spektrum meist sehr schwach sind.
Diese Linien sind nur zum Vergleich ausgewertet.
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Tabelle C.10: Faktoren zur Summationskorrektion der in den Probenspektren
ausgewerteten Gammalinien flir Marinelli- und Petrischalen-
Geometrie. Die Faktoren wurden [Deb90| entnommen.

Nuklid E, Kumarineni  Kpetri
ZHpb 295,2 1,01 1,01
214p;g 609,3 1,08 1,14
214Bj 1120,3 1,09 1,16
25y 163,3 1,01 1,03
25y 205,3 0,99 0,99
228 Ac 911,2 1,02 1,03
2BAc 968,9 1,02 1,03
2BAC 338,3 1,01 1,02
2081 583,2 1,10 1,18

Tabelle C.11: Ubersicht iiber die verwendeten ODL-Messgerite

Nr. Hersteller Typ Seriennummer
1 ESM FH 40 G-L 11829
2 ESM FH 40 G-L 12692
3 ESM FH 40 G-L 12967
4 FAG FH 40 F2 1141
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Tabelle C.12: ODL-Messwerte,  alle
Werte sind nicht um die

kosmische

Strahlungs-

komponente korrigiert

Tabelle C.13: ODL-Messwerte,

110

alle

Werte sind nicht um die

kosmische

Strahlungs-

komponente korrigiert

Punkt Nr. VF ODL in nSv h™ ! Punkt Nr. VF ODL in nSv h !
7.112.001 9 246 9.003.205 15 157
7.112.002 9 570 9.003.207 15 230
7.112.004 9 193 71.512.403 15 232
9.004.098 9 220 71.512.405 15 252
9.004.103 9 233 71.512.407 15 243
403.628.027 9 195 9.003.012 17 196
403.628.028 9 269 9.003.013 17 161
403.628.030 9 243 9.003.041 17 196
403.628.031 9 291 9.003.045 17 149
403.628.032 9 182 9.003.046 17 169
403.628.034 9 190 9.003.063 17 212
403.628.035 9 441 9.003.064 17 244
403.628.036 9 511 9.003.065 17 184
403.628.037 9 216 9.002.028 18 191
403.628.038 9 176 50.001.001 18 172
403.628.040 9 241 50.001.008 18 205
403.628.041 9 266 50.001.012 18 180
403.628.042 9 448 50.001.016 18 218
403.628.042 9 242 50.001.019 18 286
403.628.043 9 238 9.002.135 19 146
403.628.044 9 320 28.008.408 19 204
403.628.045 9 1350 28.008.409 19 221
403.628.046 9 271 9.002.046 20 173
403.628.053 9 226 28.008.419 20 151
403.628.062 9 485 28.008.420 20 229
403.629.637 9 166 9.001.047 21 178
403.629.638 9 214 9.001.048 21 246
403.629.641 9 216 9.001.052 21 216
9.003.022 13 158 40.500.001 21 189
9.003.023 13 232 40.500.002 21 173
9.003.026 13 297 40.500.009 21 246
9.003.029 13 227 40.500.011 21 217
9.003.030 13 214 40.500.014 21 165
9.004.091 13 185 72.114.039 21 220
71.319.101 13 207 72.114.042 21 288
71.319.102 13 202 121.000.020 21 192
71.319.104 13 301 121.000.023 21 176
191.400.004 13 243 121.000.026 21 190
191.400.005 13 274 121.000.029 21 196
191.400.008 13 334 9.003.213 11+12 247
191.400.016 13 228 9.003.215 11+12 207
194.400.027 13 212 12.490.003A  11+12 225
194.400.030 13 278 12.490.003B 11+12 225
7.162.006 14 239 11.342.001 18a 158
7.162.007 14 200 11.342.003 18a 249
7.162.008 14 170 11.342.007 18a 201
9.003.055 15 215 11.342.022 18a 169
9.003.057 15 194 11.342.024 18a 172
9.003.084 15 287 11.342.025 18a 173
9.003.157 15 215 FMO3WK FM 150
9.003.202 15 211 FMO5TE FM 126
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Tabelle C.14:

TABELLEN

ODL-Messwerte, alle
Werte sind nicht um die
kosmische Strahlungs-
komponente korrigiert

Punkt Nr. VF ODL in nSv h !
FMO6NG FM 140
FMO7TO FM 153
FMO09GL FM 217
FM10RA FM 138
FM11NO FM 120
FM120B FM 150
FMI15HA FM 171
FM16CO FM 174
FM17HI FM 161
FM18MU FM 205
FM23HO FM 192
VMO1KO VM 188
VMO2GR VM 177
VMO5HO VM 116
VMO7PO VM 170
VMO7PO 2PN VM 158
VM0SMU VM 155
VMO9RA VM 195
VMO9RA 2.PN VM 147
VM10DE VM 125
VM10DE 2.PN VM 113
VM21RE Fuhne 125
VM23FU Spittelwasser 126
VM3INW VM 154
VMA41EI VM 152
VM41EI 2PN VM 167
VMT71SP VM 180
VMS81MS VM 167
VMOI1AB VM 129
ZMO1TA ZM 216
ZMO02SH ZM 232
ZMO04WO ZM 236
ZMO5AU ZM 177
ZMOSNS ZM 211
ZM10WI 7ZM 183
ZM12ZP ZM 152
ZM140R ZM 186
ZM16GC ZM 165
ZM19KE ZM 178
ZM21AM ZM 149
ZM22GO ZM 175
ZM24WE ZM 145
ZM25LA ZM 151
ZM26SE ZM 165
ZMS81HS ZM 166

111
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Die Tabellen C.15, C.16, C.26 und C.30 zeigen jeweils die Bezeichnung und
eine Beschreibung des jeweiligen Probenahmepunktes sowie die Koordinaten
im Gaufs-Kriiger-System, Potsdam-Datum.

In den Tabellen C.17, C.18, C.27 und C.31 sind folgende Feld- bzw. Proben-

parameter zu finden:

e Genommenes Probenvolumen in 1

Wassertemperatur am Probenahmeort

pH-Wert des Wassers

Redoxpotential (Eg) in mV

Leitfihigkeit x des Wassers in puS cm™!

Ortsdosisleistung an der Probenahmestelle in nSv h™*

Masse der Probe im Marinellibecher bzw. in der Petrischale sowie die
Dichte in g cm™3

Die ermittelten spezifischen Aktivitdten der untersuchten Nuklide befinden sich
mit den zugehdrigen Unsicherheiten in den Tabellen C.19, C.20, C.28 und C.32.
Alle Angaben sind in Bq kg~ .

In den Tabellen C.23 und C.24 sind die vorhandenen Literaturwerte der spe-
zifischen Aktivitaten fiir das Muldesystem zu finden. Die Werte sind [Beu99|
entnommen. Alle Angaben sind in Bq kg~!. Die gemessenen Aktivitétsver-
hiltnisse A(238U)/A(?26Ra), A(?*¥U)/A(?3°U) und A(??5Ra)/A(***Ra) fiir das
Muldesystem zeigen die Tabellen C.21 und C.22.

In den Tabellen C.29 und C.33 sind die Literaturangaben sowie die Aktivitéts-
verhéltnisse fir der geogenen Punkte sowie fiir Lengenfeld dargestellt. Die Li-
teraturangaben entstammen [DusOle|, [Dus02b], [Wic02|, [Dus02al, [WicO1b,
[Kiim02|, [Dus0O1c|, [WicOlal, [DusOla] und [Dus03].
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Tabelle C.25: Ubersicht iiber die beprobten geogenen Punkte in den VF

Punkt Nr. Verdachtsflache

7002010 7
403629637 9
7112004 9
9004094 9
9004098 9
9004103 9
9003215 11+12
9003022 13
9003029 13
9004091 13
7162001 14
7162008 14
9003057 15
9003045 17
9003046 17
50001001 18
11342024 18a
50000360 21
9001047 21
9001048 21

9001052 21
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Anhang E

Abkiirzungsverzeichnis

BfS
FWHM
GPS
GRS
HPGe
LIUG
MCB
PTB
ODL
QCY48
SAG
SDAG
SSK
UFZ
VF
WBA
ZSR
H#NV

Bundesamt fiir Strahlenschutz, Salzgitter und Berlin

volle Halbwertbreite (full width at half maximum)

Global Positioning System, satellitengestiitztes Navigationssystem
Gesellschaft fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit
Reinstgermaniumdetektor (high purity germanium)

Landesamt fiir Umwelt und Geologie Sachsen, Dresden
Vielkanalanalysator mit Pufferspeicher

Physikalisch-Technische Bundesanstalt, Braunschweig
Photonen-Aquivalentdosisleistung (Ortsdosisleistung)
Multinuklid-Aktivitdtsnormal der Firma Amersham

Sowjetische Aktiengesellschaft der Buntmetallindustrie
Sowjetisch-Deutsche Aktiengesellschaft

Strahlenschutzkommission

Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle

Verdachtsfliche

Wasserbehandlungsanlage

Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiodkologie der Universitdt Hannover
Wert nicht bekannt
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