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Kurzfassung

Eine schnelle Methode zur Erfassung der **®Sr-Aktivitit in Bodenproben wurde
entwickelt. Sie stellt eine Kombination aus Fillungsreaktionen zur Abtrennung der Matrix und
Extraktionschromatographie zur radiochemischen Reinigung dar. Mittels Fliissigszintillations-
Spektrometrie wird Strontium-90 tiber den Aufbau des Yttrium-90 im hochenergetischen Teil
des Spektrums und Strontium-89 in einem niederenergetischen Fenster bestimmt. Die
Nachweisgrenze (sinngemiB nach DIN 25 482) fiir 100 g betrigt 0,2 Bqkg'. Nach 24h
konnen bereits 4,2 Bq kg Strontium-90 und abhéngig von der *Sr-Kontamination der Probe 1
bis 10 Bq kg Strontium-89 nachgewiesen werden. Die neue Methode wurde exemplarisch zur
Untersuchung der %Sr-Immissionen durch die oberirdischen Kemwaffentests in der
Siidhemisphire und der Kontamination der Nordukraine durch den Unfall von Tschernobyl

verwendet.



1 Einflihrung

Mit einem Gewichtsanteil von 0,014 % in den oberen 16 km gehort Strontium zu den
weniger hiufigen Bestandteilen der Erdkruste. Neben dem Hauptisotop ®Sr (82,58 %)
existieren drei weitere stabile Isotope *Sr (0,56 %), *Sr (9,86 %), ¥'Sr (7,00 %). Ferner fiihrt
die spontane Spaltung des Uran-238 zur Produktion der A-Strahler Strontium-89 und
Strontium-90 mit Spaltausbeuten von 6,8 % [Ru56].
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®Sr \4190 keV '°Sr \). 2 gz d
stabil 2282 keV
lQY .
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Abb. 1 : Zerfallsschema des Strontium-89 und Strontium-90.

Wie in Abb. 1 dargestellt, zerfillt das aufgrund seiner Halbwertszeit von 50,5 Tagen
kiirzerlebige Strontium-89 mit einer Maximalenergie von 1490 keV in das stabile Yttrium-89
[Br86, Se81). Dieser Ubergang weist eine, wenn auch geringe, Wahrscheinlichkeit (0,95 %)
fir die Emission eines 7-Quants auf. Demgegeniiber erfolgen alle Zerfille der Isobaren 90 ab
dem Strontium-90 strahlungslos. Die Halbwertszeit fiir den Zerfall dieses Isotops in das
Yttrium-90 betrigt 28,5 Jahre und die Maximalenergie 546 keV. Das instabile Tochternuklid
geht mit einer Halbwertszeit von 2,67 Tagen in das stabile Zirkonium-90 wber. Mit bis zu 2,28
MeV ist die beim Zerfall abgegebene Energie deutlich héher als die der Strontiumnuklide.

Obwohl keine essentiellen biologischen Funktionen des Elements Strontium fiir den
Menschen bekannt sind, wird es vom Kérper aufgenommen. Strontium folgt dem Homologen
Calcium in den verschiedenen Stoffwechselprozessen und wird wie dieses in die Knochen
eingebaut [UN82]. Dort schidigt radioaktives Strontium durch den Zerfall das angrenzende
Gewebe, insbesondere das rote Knochenmark. Seit der Entdeckung der kiinstlichen
Kernspaltung 1939 sind groBe Mengen der beiden S-Strahler produziert worden. Bei der
thermischen Spaltung von Uran-235 entsteht Strontium-90 mit einer Isobarenausbeute von
5,84 %. Wegen der hohen Spaltausbeute und der hohen Radiotoxizitét ist anthropogenes

Strontium-90 eine gefihrliche Folge von Kernwaffenexplosionen und von nuklearen Stérfillen.



Um eine Gefihrdung der Bevolkerung frithzeitig zu erkennen und mégliche Risiken minimieren
zu konnen, ist sein radiodkologisches Verhalten deshalb seit den frithen sechziger Jahren

intensiv untersucht worden.

Die fiir die Erfassung der Radiostrontium-Aktivitit in Umweltproben verwendete
Analytik ist zeitaufwendig und erfordert die Handhabung aggressiver Chemikalien. Nach dem
Unfall von Tschernobyl wurde ein Bedarf fiir eine schnelle Analytik festgestellt, um im
Ereignisfall Entscheidungen zum Schutz der Bevolkerung frithzeitig treffen zu kénnen. Ferner
konnte als Folge des Unfalls von Tschernobyl diese groBflichige Immission weiter Teile
Europas und das kologische Verhalten des Radiostrontium nach einem kerntechnischen Unfall

studiert werden.

1.1 Exposition des Menschen

Quellen ionisierender Strahlung sind sowohl anthropogenen als auch natiirlichen
Ursprungs und in der Umwelt weit verbreitet. Um den Transfer von Radionukliden von der
Quelle zum Menschen darzustellen, werden hiufig Kompartiment- oder Boxmodelle
verwendet. Ohne den physikalischen oder chemischen Zustand einer Substanz genau zu
definieren oder die beteiligten Prozesse zu kennen, wird in diesen lediglich der Ubergang
zwischen den einzelnen Kompartimenten betrachtet. Die wichtigsten Wege, auf denen
Radionuklide zum Menschen gelangen, sind in Abb. 2 dargestellt. Uber die unterschiedlichen

Pfade fithren sie zur externen und internen Exposition des Menschen.
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Abb. 2 : Pfade, die zur internen und externen Exposition des Menschen fiihren.

Zusitzlich zur Inhalation und Ingestion radioaktiver Stoffe tragen die kosmische und
terrestrische Strahlung zur natiirlichen Exposition des Menschen bei. Dariiber hinaus wird die
jahrliche Dosis durch anthropogene Quellen wie die medizinische Diagnostik signifikant
erhoht.

Die natiirliche externe Exposition wird zum einen durch die energiereiche kosmische
Strahlung verursacht. Die Atmosphiire schirmt diese Quelle kontinuierlicher Teilchen-
Strahlung nicht vollstindig ab. An Orten, die nur durch eine geringere Luftschicht von der
kosmischen Strahlung geschiitzt werden, wie beispielsweise auf Bergen, ist ihr EinfluB am
héchsten. Zum anderen tragen die primordialen Nuklide der Pedosphire iiber die terrestrische
Strahlung zur natiirlichen externen Exposition bei. Die bei ihrem Zerfall emittierten y~Quanten
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fiihren zu einer weitgehend homogenen Ganzkérperexposition. Die mittlere jahrliche Dosis in
Deutschland betrigt etwa 0,3 mSv fiir die kosmische beziehungsweise 0,5 mSv fiir die
terrestrische externe Strahlenexposition (Tab. 1). Gelangen radioaktive Stoffe in die Atmos-
phire und werden vom Menschen eingeatmet, so konnen sie in der Lunge zerfallen. Uber die
Inhalation wird daher vor allem die Lunge exponiert. Der Zerfall des ubiquitdren Radons und
seiner Folgeprodukte in der Lunge fiihrt je nach Aufenthaltszeit in Geb&uden zu einer
jahrlichen Exposition von etwa 1,4 mSv. Von der Erdoberfliche gelangen Radionuklide mit
dem Trinkwasser und der Nahrung in den Korper. Uber diesen Ingestionspfad exponieren sie
nuklidspezifische kritische Organe. Die mittlere jahrliche Dosis durch die innere Bestrahlung
betriigt in der Bundesrepublik Deutschland etwa 0,5 mSv. Die Summe aller natiirlichen
Strahlungsquellen fiihrt hierzulande daher zu einer jahrlichen Dosis von etwa 2,4 mSv (Tab. 1).

Tab. 1 : Mittlere effektive Dosis der Bevolkerung der Bundesrepublik Deutschland im Jahre

1992 [BI92].
Expositionsquelle mittlere effektive Dosis (mSv a™')
kosmische Strahlung 0,3
terrestrische Strahlung 0,4
Inhalation von Radon 1,4
Ingestion von Radionukliden 0,3
“Summe der naturlichen Strahlenexposition 24

Nach einer Emission von radioaktiven Aerosolen erreichen gréBere Partikel durch
Sedimentation die Erdoberfliche. Kleinere werden mit der beginnenden Kondensation einer
Wolke in Wassertropfchen eingeschlossen (Rainout) oder von fallenden Tropfen adsorbiert
(Washout) und mit diesen auf der Erdoberfliche abgelagert. Aufgrund der gegeniiber
Wassertropfen gleicher Masse wesentlich hheren Oberfliche von Schneeflocken reinigen

diese die Atmosphire sehr effektiv (Snowout).

Nach einem kerntechnischen Unfall kann der Mensch durch die -Emissionen einer iiber
ihn hinwegziehenden Wolke bestrahlt werden ()-Submersion). Der gesamte Korper wird in
diesem Fall exponiert. Befindet er sich unmittelbar innerhalb einer radioaktiv kontaminierten
Wolke, so tragen auch die S-Strahler zur Exposition bei ( und S-Immersion). Aufgrund der
geringeren Reichweite der Elektronen im Gewebe werden durch die f-Zerfille vor allem die

oberen Hautschichten bestrahlt. Auf der Erdoberflache abgelagerte - und hochenergetische S-



Strahler tragen wie die Submersion und Immersion zur externen Strahlenexposition bei. Im

kerntechnischen Normalbetrieb ist der anthropogene Anteil an der externen Exposition gering.

Um die in Abb. 2 aufgefiihrten Expositionspfade quantitativ zu erfassen, wird der
Transport entlang dieser durch empirisch ermittelte Koeffizienten beschrieben. Der
Transferfaktor [Li87]

_ Konzentration im Zielkompartiment 2 _ (1
12 Konzentrationim Quellkompartiment 1

ergibt sich aus dem Verhiltnis der Aktivititskonzentration in einem Zielkompartiment zu der
Aktivitatskonzentration in einem Quellkompartiment. Im Gleichgewicht ist dieser Quotient ein
MaB fiir die Akkumulation (T > 1) oder die Riickhaltung (T <1) in dem Quellkompartiment.
Beispielsweise wird fiir den Ubergang von Strontium aus kontaminiertem Boden in die Pflanze
T,, die Konzentration des Radionuklides in der Pflanze durch diejenige im Boden dividiert. In
der 30 km-Zone um Tschernobyl wurde an drei Standorten fiir mehrere Pflanzen der

Transferfaktor Boden-Pflanze mit 0,2 bestimmt [Lu95].

1.2 Quellen in der Biosphére

Um die Strahlenexposition durch ein Radionuklid wie beispielsweise Strontium-90
abzuschitzen, ist es insbesondere notwendig die GroBe und Art der unterschiedlichen
natiirlichen und anthropogenen Quellen abzuschétzen.

1.2.1 Natiirlicher *Sr-Eintrag in die Biosphiire

Strontium-90 wird natirlich fast ausschlieBlich durch die spontane Spallation des
Uran-238 (A vas = 2,44 x 10 s") gebildet. Der Anteil des ubiquitiren Urans in der
Erdkruste betriigt etwa 3 x 10°. Ein kg Boden enthilt daher etwa 7,6 x 10'* Atome Uran-238.
Dies entspricht einer Aktivitit fiir den spontanen Zerfall von 1,9 x 10° Bq. Da Strontium-90
bei diesem Zerfall mit einer Isobarenausbeute von 6,8 + 0,6 % [Ru56] gebildet wird, ist eine
spezifische Umweltaktivitit dieses Nuklids von 1,3 x 10° Bqkg' zu erwarten. Diese
spezifische Aktivitit kann mit den iiblichen radioanalytischen Methoden nicht erfaBt werden.

Eine Erzlagerstitte, die mit 1% einen hohen Urananteil enthilt, weist nach den obigen



Uberlegungen im radiochemischen Gleichgewicht eine spezifische *Sr-Aktivitit von etwa
4,2 x 10° Bq kg auf. Selbst in diesem Ausnahmefall ist es kaum moglich, die Aktivitt des
Strontium-90 zu detektieren. Im allgemeinen gilt daher, dal keine natiirliche

Umweltradioaktivitit dieses Nuklids nachgewiesen werden kann.

1.2.2 Anthropogene *Sr-Quellen in der Biosphiire

Demgegeniiber sind seit der Entdeckung der kiinstlichen Kernspaltung im Jahre 1939
weitaus groBere Mengen des B-Strahlers in die Umwelt gelangt. Bei der Spaltung des Uran-
235 mit thermischen Neutronen wird Strontium-90 beispielsweise zu 5,84 % gebildet. Wie aus
Tab. 2 ersichtlich, variiert die Spaltausbeute jedoch zwischen etwa 2,1 und 7,7 % je nach
Spaltstoff und -bedingungen.

Tab. 2 : Spaltausbeute an Strontium-90 [UN83].

prozentuale Spaltausbeute an Strontium-90 durch

Spaltstoff thermische Spaltung schnelle Spaltung
»y 5,84 5,21
BPu 2,12 2,05
By — 3,20
2Th -— 7,66
Mittelwert 3,50

1.2.3 Eintriige durch Kernkraftwerke

Durch Unfille in kerntechnischen Anlagen, aber auch durch Emissionen im
Normalbetrieb von Kraftwerken und Wiederaufarbeitungsanlagen fiihrt die zivile Nutzung der
Kernenergie zu regional und zeitlich stark schwankenden *Sr-Quellen.

In Kernkraftwerken wird Strontium-90 durch die Spaltung des Brennstoffes produziert.
Der gebildete Anteil variiert in Abhingigkeit von der Brennstoffzusammensetzung, dem
Reaktortyp und dem erreichten Abbrand. In Tab. 2 finden sich die Ausbeuten fir die
unterschiedlichen Spaltungsprozesse. Bei dem vergleichsweise hohen Abbrand in einem

Druckwasserreaktor ist die angenommene *Sr-Produktion ein PBq (10'* Bq) pro t Brennstoff.
Dies entspricht energiebezogen 1,08 x 10’ Bq (kWh)".



Geringe Mengen des Radionuklids gelangen durch Defekte in der Brennstoffhiille in die
Kiihlflissigkeit. In der Kihlmittelreinigung oder einem folgenden Kihimittelverlust kann
Strontium-90 iiber den Kamin oder die Abwasserabgabe die Umwelt erreichen. Der Anteil des
Gesamtinventars an Strontium-90, der von Kernkraftwerken an die Umwelt abgegeben wurde,
weist je nach Bauart und Riickhaltevorrichtungen betrichtliche Unterschiede auf. Die
gasformigen *Sr-Emissionen der deutschen Kernkraftwerke betrugen im Jahre 1990 4,9 kBq.
Demgegeniiber wurden 5,6 MBq *Sr in fliissiger Form an die Umwelt abgegeben. Der
iiberwiegende Anteil des von Kernkraftwerken emittierten Strontium-90 gelangte folglich in
fliissiger Form in die Umwelt [Sc96].

1.2.4 Eintrag durch Wiederaufarbeitungsanlagen

In Wiederaufarbeitungsanlagen wird der Brennstoff aufgel6st, um nicht abgebranntes
Uran und Plutonium fiir den emeuten Einsatz zu gewinnen. Das gesamte Radiostrontium und
die anderen Spalt- und Aktivierungsprodukte gehen in die Abfallstréme iiber. Die Aktivititen
der einzelnen Nuklide in gasformigen oder fliissigen Abgaben der Wiederaufarbeitungsanlagen
sind dokumentiert [UNS82, Sc96]. Fiir drei europdische Wiederaufarbeitungsanlagen ist die
%Sr-Abgabe in Tab. 3 aufgefiihrt.

Der Anteil gasformiger Abgaben bezogen auf das Gesamtinventar an Strontium-90
belduft sich auf etwa 3 x 10*. Die Erfahrungen beim Betrieb der Wiederaufarbeitungsanlagen
Windscale und bei den Nuclear Fuel Services plant sind diesbeziiglich dhnlich. Strontium
gelangt iiberwiegend in flissiger Form in die Umwelt. Das auf diese Weise ausgetretene
Inventar betriigt etwa 0,2 % des Strontium-90 bei der britischen Anlage in Windscale. In dem
nicht mehr in Betrieb befindlichen Nuclear Fuel Services plant in den USA wurde mit 5 x 10°

ein wesentlich geringerer Anteil Strontium-90 in fliissiger Form an die Umwelt abgegeben.

Mehrere Unfille an verschiedenen kerntechnischen Anlagen haben zu Radionuklid-
freisetzungen gefiihrt, die sich hinsichtlich ihrer absolut freigesetzten Aktivitdt und der
physikalischen Form der Freisetzung stark unterscheiden.
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Tab. 3 : Jahrlich an die Umwelt abgegebene *Sr-Aktivitit wihrend der Jahre 1975 bis 1979
[UN82] und 1987 bis 1991 [Sc96].

Jahr Windscale (ehm. Sellafield), UK La Hague, FR Marcoule, FR
gasformig (GBq) fliissig (TBq) flissig (TBq) flissig (TBq)

1975 466 75 0,93

1976 --- 381 40 0,41

1977 41 427 73 0,37

1978 48 597 140 0,88

1979 9 250 - ---

TThes7 23 5 57 53

1988 0,8 10 40 49

1989 0,59 9,2 29 4.5

1990 ' 0,48 4,2 16 2,7

1991 0,37 4,1 30 1,9

1.2.5 Unfille in kerntechnischen Anlagen

So kam es in Windscale, GroBbritannien am 10. Oktober 1957 zu einer Uberhitzung
des Reaktors, in dessen Verlauf 13,5 PBq *Sr freigesetzt wurden. Der sich entwickelnde
Brand des Graphitmoderators fiihrte zu einer Emission von etwa 20 kg Aerosolen von bis zu

700 um Durchmesser [Ou93].

Der Storfall am 28. Mirz 1979 im Kernkraftwerk in Three Miles Island, USA fiihrte zu
hohen Iodemissionen. Durch die Liiftungsanlage des Reaktorhilfsgebaudes gelangten etwa
5,6 x 10" Bq gasformiges Iod-131 in die Umwelt. Eine Emission von Strontium oder anderen

refraktiren Elementen wurde nicht nachgewiesen.

Durch einen nicht planmiBig durchgefiihrten Versuch im Kemkraftwerk Tschernobyl
erfolgte am 26. April 1986 im Block 4 eine positive Leistungsexkursion [UN88]. Dies fithrte
zur Explosion des Druckgefifies und daran anschlieBend zum Brand des Graphitmoderators.
Im Verlauf der folgenden zehn Tage wurde etwa 4% des Gesamtinventars des Brennstoffs an
die Atmosphire abgegeben [Kr96]. Durch die hohe Druckwelle der Explosion wurden Teile
des Cores zerstort und bis zu dber 100 g schwere Fragmente des Uranoxidbrennstoffs
hinausgeschleudert. Diese Partikel fielen auf dem Reaktordach und in der niheren Umgebung
des Krafiwerks nieder. Die bei der Leistungsexkursion freigesetzte Energie und der sich .



daraufhin entwickelnde Graphitbrand filhrte zur Verdampfung von Radionukliden. Die
einzelnen Atome kondensierten in der Atmosphire zu Sekundirpartikeln (accumulation mode-
particle) [Gr93]. Entsprechend den Trajektorien wurden diese uber Distanzen von vielen
100 km verlagert. Die meisten der in Skandinavien, Osterreich und anderen Teilen Europas
gefundenen Partikel gehéren zu dieser Kategorie. Ferner wurden Bereiche des Reaktorcores
fragmentiert und die Zirkoniumumhiillung des Brennstoffs zerstort. Handelte es sich bei diesen
Teilchen um Fragmente des ehemaligen Brennstoffs, so bestanden sie aus einer Matrix aus
Uranoxid. Des weiteren enthielten sie die durch Neutroneneinfang gebildeten Plutonium-
Isotope und andere Actiniden, sowie Spaltprodukte wie beispielsweise Zirkonium und
Strontium. Durch den Zustand des Abbrandes wurde der Radionuklidanteil an refraktiren
Elementen weitgehend bestimmt. Aufgrund der hohen Temperaturen wihrend der
Leistungsexkursion und dem darauf folgenden Graphitbrand konnen sie jedoch an leicht
fliichtigen Spaltprodukten wie Casium und insbesondere Iod verarmt sein. Beide Teilchenarten
wurden durch den Kamineffekt in Hohen von 500 bis 1000 m transportiert [Kr96]. Wihrend
die groBeren dieser Primérpartikel schnell sedimentierten, bildeten diejenigen, die kleiner als
etwa 100 pm waren eine stabile Suspension fester Partikel in Luft, ein Aerosol. Teilchen hoher

Radioaktivitit werden unabhingig von ihrer Genese als hot particles bezeichnet.

Zu Beginn der KatastrophenschutzmaBnahmen wurden Bor, Carbonate und Blei aus
Hubschraubern iiber dem offenen Reaktorgebiude abgeworfen. Dadurch wurde die Emission
weiterer Substanzen zunichst reduziert. Durch die enorme Hitzeentwicklung infolge der
weitgehenden Versiegelung begann die Emission leicht flichtiger Nuklide jedoch wieder
anzusteigen. Durch diese Katastrophenschutzmanahmen und die sich &ndernden
meteorologischen Bedingungen variierte die Aktivitit und das Verhiltnis der Radionuklide
sowie die Freisetzungshohe und -richtung der Kontaminationswolke in den nichsten zehn
Tagen. Nach der beginnenden Kithlung des zerstérten Reaktorcores ging die Emission auf

geringe Werte zuriick.

Wie aus Tab. 4 ersichtlich betrug die im Verlauf des Unfalls freigesetzte *Sr-Aktivitét
etwa 1 x 10'® Bq. Im zweiten Quartal 1986 wurde in dem betreffenden Abschnitt von zehn
Breitengraden auf der Nordhalbkugel eine erhdhte Deposition an Radiostrontium gemessen.
Obwohl sich der Fallout iiber die ganze nérdliche Hemisphire verteilte, erfolgten dber 75 %
der Deposition des Strontium-90 im Umkreis von 30 km um das Kraftwerk. Die Ablagerung
der ibrigen Nuklide fand je nach Topographie und Wetterlage sehr unterschiedlich statt
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[Ly93]). In Tab. 4 ist der absolute und relative Anteil der vom Reaktorcore emittierten
Radionuklide dargestelit.

Tab. 4 : Quellterm des Tschernobyl-Unfalls [Kr96].

Isotop Halbwertszeit emittierter emit. Aktivitat Sdp.

Core-Anteil (%) (P Bq) (Y]
133Xe 53d 100 6500 -107
| 8 d 50 1760 185
1¥7Cs 30,0a 33 85 705
Sr 285a 4 10 1385
Sr 50,5d 4 80 1385
“Ba 12,7d 5,5 160 1696
29py 24000 a 3,5 0,03 3200
#Py 13,22 3,5 6 3200

In der Plutoniumfabrik Mayak im siidlichen Ural kam es zu drei groBen Emissionen von
Radionukliden. In der Zeit von 1950 bis 1951 wurde der hochaktive Abfall des
Industrickomplexes in den Techa-FluB geleitet. Die landwirtschaftliche Nutzung dieses Flusses
und der Umgebung wurde daraufhin eingestelit und die Bevolkerung mehrerer Dorfer
evakuiert. Die Gesamtemission betrug etwa 100 PBq (10" Bq). Davon entfielen etwa 10 PBq
auf das Strontium-90 [Tr93]. Seit September 1951 erfolgte die Ableitung des fliissigen hoch-
und mittelaktiven Abfalls in stehende Gewisser. Auf diese Weise wurde eine weitere Emission
in den Techa-FluB vermieden. Als im Sommer 1967 ein solcher See austrocknete, wurden
Radionuklide mit einer Gesamtaktivitit von etwa 4,4 x 10'®* Bq Strontium-90 [Ku93] durch
einen Sturm aufgewirbelt und in der Umgebung deponiert. Der exakte Anteil und das
radiodkologische Verhalten der einzelnen Nuklide ist noch nicht bekannt. Zu einer dritten
Emission kam es 1957 nach der Explosion eines Lagerbehilters, der hochaktiven Abfall
enthielt. Die gesamte freigesetzte Aktivitit belief sich auf etwa 740 PBq (20 Millionen Ci). Der
Anteil des Strontium-90 betrug etwa 0,8 PBq [Ku93].

1.2.6 *Sr-Eintrag in die Atmosphiire durch Kernwaffenexplosionen

Eine andere Form der Freisetzung in die Biosphire stellen die oberirdischen
Kernwaffentests dar. Die ersten Bomben wurden bodennah geziindet, doch bald erfolgten die
Versuche in der Stratosphire. Wihrend der Detonation befand sich der gréBte Teil des
Spaltstoffs der Bombe im Plasmazustand. Ein wesentlich hoherer Anteil des Urans und
Plutoniums wurde durch schnelle Neutronen gespalten als fiir den kontinuierlichen Betrieb

eines moderierten Kernreaktors iblich ist. Ferner bestand das Spaltmaterial aus einer
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eines moderierten Kernreaktors iiblich ist. Ferner bestand das Spaltmaterial aus einer
metallischen Matrix hoch angereicherten starken Brennstoffs und nicht, wie fir die am
hiufigsten verwendeten Leistungsreaktoren typisch, aus keramischen Oxid, das von Kiihl- und

Moderatorelementen unterteilt ist.

Die erste von britischen und amerikanischen Wissenschaftlern entwickelte Atombombe
wurde am 16. Juli 1945 erfolgreich im Alamogordo, New Mexico getestet. Nach den
Abwiirfen iiber Hiroshima und Nagasaki im selben Jahr begannen die Sowjetunion,
GroBbritannien, Frankreich und China mit der Konstruktion und Erprobung von
Nuklearwaffen. Wiederum ergeben sich bauartbedingt erhebliche Unterschiede in der
Spaltausbeute an Radiostrontium. Dies hingt vor allem damit zusammen, ob Uran-235 oder

Plutonium-239 als Spaltstoff eingesetzt wurde (Tab. 2).

Schitzungen der Sprengkraft der in oberirdischen Tests erprobten Atomwaffen wurden
ebenfalls veroffentlicht [Ca77]. Der Gesamtwert der Sprengkraft belduft sich bis zum
Inkrafitreten des Nuclear Test Ban Treaties 1962 auf 194 Mt [UN82]. Dies entspricht einer
Produktion von etwa 7,4 x 10" Bq Strontium-90. Zusitzliche 0,9 x 107 Bq entstammen
atmosphirischen Tests bis zum Ende 1984. Das Gesamtinventar von 8,3 x 10" Bq wurde nicht
gleichmiBig iiber die ganze Erdoberfliche verteilt. Ein geringer Anteil wurde in der Nihe von
Testgelinden als lokaler Fallout abgelagert. Die weitaus grofiten Sprengungen fanden jedoch in
der Stratosphire statt. Beriicksichtigt man den radioaktiven Zerfall, so betrigt das durch
Kernwaffentests erzeugte kumulative Inventar an Strontium-90 im Jahre 1995 noch 3,6 x 10"
Bgq. Die beim Unfall von Tschernobyl freigesetzte Aktivitat von etwa 8 x 10" Bq (26. April
1986) entspricht naherungsweise der Emission nach der Zindung einer 2 kt-Bombe. Das
entspricht einer Atomwaffe mit 15 bis 20 % der Sprengkraft der Hiroshimabombe. Im
Unfalljahr 1986 wurde das Gesamtinventar des Strontium-90 dadurch um etwa 1% erhoht.

Dennoch nimmt seit 1970 das biosphirische Inventar an Strontium-90 kontinuierlich ab.

Zur Berechnung der durch Nuklearwaffen freigesetzten *Sr-Aktivitit sollen die
Spaltungen pro kt Sprengkraft und die dadurch erzeugte Produktion an *Sr-Kernen
abgeschitzt werden. Unter der Annahme, daB eine kt Sprengkraft 1,45 x 102 Spaltungen

entspricht, werden bei einer mittleren Spaltausbeute von 3,5% etwa 5,1 x 10 *Sr-Atome
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gebildet. Mit der Zerfallskonstante von 7,7 x 10" s* (Tiz = 28,5 a) ergibt sich eine Aktivitit
von 3,9 x 10'? Bq pro kt Sprengkraft.

1.3 Deposition auf der Erdoberflache

Global stellen die atmosphirischen Kernwaffenexplosionen, wie oben beschrieben, die
Hauptquelle fiir Strontium-90 in der Biosphire dar. Insgesamt belduft sich ihre Zahl bis 1986
auf 423 mit einer Gesamtsprengkraft von 217 Mt [UN82]. Lediglich 10% der dabei anfallenden
Produktion von Radionukliden fand nach Inkrafitreten des Nuclear Test Ban Treaties 1963,
nur 1% zwischen 1976 und 1980 statt. Nicht beriicksichtigt sind unterirdische Versuche, bei
denen normalerweise keine Radionuklide an die Biosphire abgeben werden. In Abb. 3 ist das
durch atmospharische Nuklearwaffentests deponierte Inventar an Strontium-90 dargestellt. Die
meisten Tests wurden kurz vor Inkrafttreten des Nuclear Test Ban Treaties in den Jahren 1958
und 1962 durchgefithrt. Danach nimmt die Deposition des nuklearen Fallouts auf der
Erdoberfliche stark ab.

400 —r—

-

] v ] v | 3 i ] ! 1 v ] v L

350 -

-------- Nordhemisphére
—— Stdhemisphére

300 |-

250 |
200 |
150 |-

100 |-

kumulative Deposition (PBq)

50 |-

Ttenea.,,
T i U g

[l 4 4 | - l 'l l L l A I 1] ' il L

0 1
1855 1960 1865 1970 1 97?] h1 980 1985 1990 1895 2000
anr

Abb. 3 : Zerfallskorrigiertes Inventar an durch atmosphirische Kernwaffentests deponiertem
Strontium-90 in der Nord- und Siidhalbkugel [M096, Mo91].
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In der nordlichen Hemisphire fanden die Ziindungen vor allem in der polaren
Stratosphire statt. Demgegeniiber erfolgten die Atombombenversuche auf der Stidhalbkugel in
der dquatorialen Troposphare. GrofBbritannien fiihrte beispielsweise oberirdische Tests in der
australischen Wiiste, Frankreich auf dem Mururoa-Atoll und die USA auf dem Bikini-Atoll
durch [Ca77]). Wihrend der Explosion einer nuklearen Waffe befinden sich die Spaltprodukte
zunichst im Plasmazustand. Nach der Abkiihlung kondensieren sie entweder zu Aerosolen
oder werden nach einiger Zeit an der Oberfliche bestehender Teilchen adsorbiert. Durch die
Gravitation sinken sie in die obere Troposphire ab. Die Aufenthaltsdauer in diesem Bereich der
Atmosphiire betrigt einige Monate bis zu zwei Jahren, abhingig von der Jahreszeit und der
Entfernung zum Agquator beziehungsweise zu den Polkappen. Von dort gelangen sie durch
Eddy-Diffusion in die obere Strato- und untere Troposphare. Bis dorthin hat eine gleichméBige
Durchmischung entlang der Breitengrade stattgefunden, so dal die Deposition in den einzelnen
iquatorparallelen Giirteln weitgehend homogen erfolgt ist. In Abb. 4 ist die absolute sowie die

flachenbezogene Deposition an Strontium-90 entlang der geographischen Breite aufgetragen.
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Abb. 4 : Absolute und flichenbezogene zerfallskorrigierte Deposition von Strontium-90
(26. April 1986) in Abhingigkeit von der geographischen Breite.

Die hochste Kontamination erfolgte in den nérdlichen gemaBigten Breiten. Sie nimmt
zum Aquator hin ab und erreicht in den siidlichen geméBigten Breiten ein weiteres Maximum.

Zu beiden Polkappen hin erfolgt nur noch eine geringere Deposition. Wihrend etwa 90 % des
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Radiostrontiums in der Nordhemisphire produziert wurde, erfolgte dort nur etwa 76 % der
Deposition. Folglich hat ein erheblicher Anteil der Aktivitit die Innertropische
Konvergenzzone iberschritten, die fiir den Austausch von Luftschichten eine Barriere darstellt
[Gr93]. Wihrend des Transports durch die Atmosphire zeigen die meisten Radionuklide noch
kein unterschiedliches Verhalten. So betrug das Verhiltnis von Césium-137 zu Strontium-90

im nuklearen Fallout weltweit iiber einen Beobachtungszeitraum von mehreren Jahrzehnten

etwa 1,6 [UN82].

Erreichen die Aerosole die untere Troposphire, haben lokale meteorologische
Gegebenheiten erheblichen Einflu auf physikochemische Form und Quantitét der Deposition.
So konnte die Flichenkontamination unterschiedlicher Gebiete der Nordhalbkugel mit der
geographischen Héhe und dem Niederschlag korreliert werden [Ba95].

Noch extremeren EinfluB hat die Meteorologie auf die Deposition bei lokalen
Freisetzungen wie bodennahen Atomwaffenexplosionen oder nuklearen Unfillen. Die exakte
Hohe der Freisetzung, die zu diesem Zeitpunkt vorherrschenden Trajektorien und die

Niederschlagsverhiltnisse bestimmen Art, Menge und Entfernung der Deposition.

1.4 Migration im Boden

Die vertikale Migration der Radionuklide im Boden ist fiir mehrere 6kologische
Fragestellungen von Bedeutung [Ba82, Ou92]. So erhoht eine lange Verweilzeit in den
obersten Schichten des Bodens die Wahrscheinlichkeit der Resuspension und der Winderosion.
Leichte Teilchen und fliichtige Molekiile wie tritiumhaltiges Wasser (HTO) konnen nach der
Deposition auf diese Weise wieder in die Atmosphére gelangen. Starke Winde fiihren vor allem
zu einer Erosion der Schlufffraktion des Feinbodens. Ferner werden frisch sedimentierte
Aerosolteilchen resuspendiert. Somit konnen durch sekundire Deposition zunichst nicht

betroffene Gebiete kontaminiert werden.

Ferner ermoglicht die Kenntnis der Verweilzeit der Radionuklide in der Wurzelzone
Aussagen iber die Bioverfigbarkeit fiir die Pflanzen. Nach der ersten Emtephase nach
erfolgter Deposition ist die Aufnahme Giber die Wurzel die wichtigste Kontaminationsquelle fiir
Pflanzen. Haben die Radionuklide die Wurzelzone verlassen, so erreichen sie durch weitere

Migration das Grundwasser. Mittel- und langlebige Radionuklide kénnen auf diese Weise in
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die Biosphire zuriickgelangen. Dort erreichen sie direkt tiber den Trinkwasser- oder iiber den

Wurzelpfad den Menschen.

Fiir die Mobilitit der Radionuklide ist die physikochemische Form der Deposition
entscheidend. Der Fallout des Tschernobyl-Unfalls bestand aus zwei Hauptkomponenten.
Hierbei handelt es sich um das Kondensat der bei Temperaturen von bis zu tiber 1000 °C
fliichtigen Elemente und die fragmentierten Brennstoffteilchen. Kruglov und Mitarbeiter
[Kr95] zeigten an Bodenproben, die 1986 nach dem Tschernobyl-Unfall entnommen wurden,
das unterschiedliche chemische Verhalten. In Gebieten auBerhalb der 30 km-Zone um den
Reaktor fand hauptsichlich eine Deposition von Kondensaten statt. Innerhalb dieses Gebiets
erfolgte der iiberwiegende Teil der Deposition in Fragmenten des Brennstoffs. Es ist zu
vermuten, daB in einer Uranoxidmatrix fixierte Nuklide nicht direkt verstoffwechselt werden.

Thre Aufnahme iiber die Wurzel erfolgt erst nach der chemischen Zersetzung.

Wie bei der Verlagerung von Tonpartikeln im Boden beobachtet, konnen kleine
Teilchen in Spalten fallen und auf diese Weise in tiefere Zonen des Bodens gelangen.
Besonders an tonreichen wechselfeuchten Standorten bilden sich Schrumpfrisse, in die
Feinboden eingeweht werden kann. Weiterhin ist es moglich, daB hot particles, sowie andere
Bodenbestandteile durch mechanische Durchmischung des Bodens, Turbationsprozesse, in
tiefere Horizonte transportiert werden. In mitteleuropdischen Boden tragen Regenwiirmer und
wiihlende Kleintiere erheblich zur Durchmischung der oberen Horizonte bei (Bioturbation). In
vielen landwirtschaftlich genutzten Gebieten wird der Fallout unabhingig von seiner

physikochemischen Form zunichst bis zur Pflugschartiefe durchmischt.

Nach der Verwitterung von Kondensaten und Uranoxiden liegt Strontium zunéchst als
bioverfiigbares Sr**-Kation vor. In dieser Form kann es von den Pflanzen und Tieren
aufgenommen werden und am Stoffwechsel teilnehmen. Die Migration nicht flichtiger
Substanzen erfolgt in natiirlichen Okosystemen abgesehen von der Turbation vor allem durch
den Transport mit dem Grundwasser. In einem humiden Klima ist iber das Jahr betrachtet eine
nach unten gerichtete Wasserbewegung zu beobachten. Durch hohe Niederschlige und
Bewisserung wird die Geschwindigkeit des vertikalen Transportes in dem Bodenwasser
erhoht. Sorptionsprozesse an Tonmineralen, Sesquioxiden und Huminséuren, sowie chemische
Reaktionen verlangsamen die Migration [Ba95]. Wihrend Alkali- und Erdalkaliionen in der

Regel relativ leicht austauschbar sind, werden die Kationen der Ubergangsmetalle und des
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Aluminiums hiufig als Hydroxid und Silicat irreversibel an die Bodenmatrix gebunden [Zi90].

So kann beispielsweise durch die Ausfillung des Strontiums in alkalischen Boden als Carbonat

dieses Nuklid praktisch irreversibel fixiert werden.

Die Sorption von Kationen an Bodenmineralen findet zum einen auf der dufleren
Oberfliche statt. Zum anderen verfiigen einige Tonminerale iber die Moglichkeit des
isomorphen Ersatzes von Kationen des Kristallsystems. Diese Austauschplitze werden als
innere Oberfliche bezeichnet. Die Summe der potentiell zur Verfigung stehenden
Austauschplitze eines Bodens wird als Kationenaustauschkapazitat (KAK) bezeichnet. Die
Sorption an diesen Platzen ist meist reversibel. Daher lassen sich die Vorginge durch das
Massenwirkungsgesetz beschreiben. Durch den UberschuB eines inaktiven isotopen Tragers
oder chemisch dhnlicher Elemente kann ein Radionuklid somit von der Oberfliche verdringt
werden. Folglich besteht die Moglichkeit, durch Diingung die Migration und den Transfer zur
Pflanze zu éndern [Li87].

Es handelt sich bei dem Kationenaustausch um eine schnelle Reaktion, die vor allem
durch die Diffusion zur Kristalloberfliche begrenzt wird. Bei der Sorption von Ionen wird stets
eine entsprechende Menge von Gegenionen ausgetauscht. Die unterschiedliche Affinitat, die
fiir die verschiedenen Kationen erheblich sein kann, wird durch den Gapon-Koeffizienten
beschrieben [Sc92]. In Gl (2) ist der mathematische Zusammenhang beispielhaft fir die

Konkurrenz eines ein- mit einem zweiwertigen Kation aufgefiihrt:

a+ c+
att =kg w/cT
ke: Gapon-Koeffizient
a:  sorbierte Menge des ein- bzw. zweiwertigen Kations
c:  geloste Menge des ein- bzw. zweiwertigen Kations

2

Der Gapon-Koeffizient stellt eine empirische Beziehung zwischen der Konzentration
zweier Ionen in der Bodenlosung und dem sorbierten Anteil dar. Je stiarker der Koeffizient von
eins abweicht, desto groBer sind die Unterschiede in der Selektivitat. In dem in Gl. (2) aufge-
filhrten Ansatz wiirden beispielsweise hohe Werte eine stirkere Bindung des einwertigen als

des zweiwertigen Kations an die Mineraloberfliche bedeuten.
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Die spezifische duBere Oberflache ist abhangig von der Korngrofe und betrégt fur die
Feinbodenfraktionen Sand, Schluff und Ton etwa 0,1; 0,1 bis 1 und S bis 500 m* g" [Sc92].
Bei den Austauschplitzen der Kristalloberfliche handelt es sich um schwache Séuren, wie Si-
OH oder Al-OH, die Protonen gegen #quivalente Mengen Kationen austauschen. Der pH-Wert
natiirlicher Boden reicht vom sauren, beispielsweise in Moorbéden mit pH-Werten von etwa 3,
bis zu carbonathaltigen Standorten von pH = 7 bis 7,5. Im letzten Fall ist die maximale Menge
an Austauschgruppen, die hochste Kationenaustauschkapazitit, verfugbar. Sie wird als
potentielle Ladung bezeichnet. Bei zunehmender Protonenkonzentration in der Losung wird
die Konkurrenzreaktion der Sorption eines Protons anstatt eines Radionuklid-Kations immer
bedeutender. In zunehmend saurem Milieu nimmt daher auch die Kationenaustauschkapazitit
ab. Diese ist also pH-abhingig und wird als effektive Ladung bezeichnet. Die Sorption an
groBen Komemn im sauren Boden ist daher vergleichsweise gering. Daher ergibt sich Gber die
Verdringung mit isotopen Kationen hinaus durch die Anderung des pH-Werts eine weitere

Moglichkeit, durch die Diingung EinfluB auf die Migration von Radionukliden zu nehmen.

Der Kationenaustausch der inneren Oberfliche beruht auf einem isomorphen Ersatz von
Kristallionen. Diese Kationenaustauschkapazitit ist permanent und pH-unabhéngig. Sie beruht
auf einer speziellen Eigenschaft aufweitbarer Tonminerale wie der Smectite und Vermiculite. In

- diesen - Alumosilicaten wechseln Ebenen tetraedrischer SiO,- und oktaedrischer AlOs-
Baueinheiten einander ab. Die Sauerstoffatome oder Hydroxidgruppen an den Ecken eines
- Polyeders bilden gleichzeitig die Basis des Polyeders der nichsten Schicht und verbinden somit
die iibereinanderliegenden Ebenen. In Dreischichtsilicaten folgt auf eine Tetraeder- eine
Oktaeder- und wiederum eine Tetraederschicht. Daher bilden diese Minerale meist
blattchenformige Kristalle von unter 2 pm Durchmesser und 2 bis 50 nm Dicke [Sc92]. Dieser
Aufbau setzt sich im idealen Kristall immer weiter fort. Je nach Mineral konnen
Zentralkationen der Polyeder durch gleichgroBe, unterschiedlich geladene Ionen isomorph
ersetzt sein. Wird ein Siliciumkation beispielsweise durch ein Aluminiumatom ersetzt, so
verbleibt eine negative UberschuBladung im Kristall. Die Nettoladung der Silicatschicht richtet
sich nach Art und AusmaB des jeweiligen isomorphen Ersatzes. Diese wird durch Kationen, die
sich zwischen den Sauerstoffatomen der beiden iibereinanderliegenden Tetraederschichten
befinden, kompensiert. Solche ein- oder zweiwertigen Zwischenschichtkationen sind
austauschbar und bilden die innere Oberfliche eines Kiristalls. Diese ist allerdings nicht fur alle
Tonen gleich gut erreichbar. So wurde beispielsweise fiir Bentonite, Vermiculite, Illite und

Kaolinite eine bis zu 5 % hohere Austauschkapazitit fiir Strontium als fiir Calcium bestimmt.
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Die absolute Menge austauschbarer Kationen nahm fiir diese Minerale von etwa 1,3 auf 0,05
meq g ab [He60]. Des weiteren ist die Bindungsenergie der Austauschplitze fur verschiedene
Ionen unterschiedlich. So wird fiir Césium an Montmorillonit und Kaolinit eine hohere Affinitit
beobachtet als fiir Strontium [Er88]. Die im Boden vorliegenden Tonminerale sind meist klein
und verfiigen iiber eine hohe Anzahl Fehlstellen, wodurch die Kationenaustauschkapazitat

zusitzlich erhoht wird.

Die GroBe der i#uBeren und inneren Oberfliche bestimmt die spezifische
Kationenaustauschkapazitit eines Minerals. Sie weist mit Werten zwischen 0,09 und
1,8 meq g* fiir Kaolinite bzw. Vermiculite erhebliche Unterschiede zwischen den einzelnen
Bodenbestandteilen auf. Der Anteil der inneren an der Gesamtoberfliche von

Dreischichtsilicaten betréigt bis zu 80 bis 90 % [Sc92].

Organische Substanzen, wie Humin- und Fulvosiuren, verfligen iiber eine groie Anzahl
funktioneller Gruppen. Von den deprotonierbaren Gruppen sind insbesondere die
Carboxylfunktion und in geringerem MaBe die phenolischen Gruppen fir den Ionenaustausch
von Bedeutung. Die Fihigkeit, Kationen aus der Losung an der organischen Substanz
anzureichern, ist daher vom pH-Wert abhingig. Die spezifische Oberfliche des Humus
iibersteigt diejenige der Tonfraktion um das fiinf- bis zehnfache [Li87]. In den oberen
Schichten, die iber einen hohen Anteil organischer Masse verfiigen, liegt die
Kationenaustauschkapazitit des gesamten Bodens hiufig bei 1,8 bis 3 meq g’ [Sc92]. Es
finden viele Sorptionsprozesse an der Oberfliche der Humin- und Fulvoséuren statt, und die
Verweilzeit von Kationen in diesen Horizonten ist meist wesentlich héher als in den unteren
Schichten. Der pflanzenverfligbare Anteil des Strontiums in humosen Horizonten iibersteigt
selten 10 % [Li87].

Da die Vielzahl der die Sorption bestimmenden Parameter haufig schwer zu erfassen
ist, sind mehrere Experimente entwickelt worden, um die Migration im Boden quantitativ zu
bestimmen. FaBft man den Boden als chromatographische Saule auf, so wird die
Migrationsgeschwindigkeit eines Nuklids vy durch Sorptionsprozesse gegeniiber der

Porenwassergeschwindigkeit vy verringert. Der Retardationskoeffizient Ry, mit

Ri= vy /Vy (3)
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ist ein quantitatives MaB fur die Sorption. Je groBer der R,-Wert, desto starker werden die
Nuklide zuriickgehalten. Tritt keine Sorption auf, so nihert sich der Koeffizient dem Wert eins.

Der Retardationskoeffizient wird in unten diskutierten Modellen zur Berechnung der

Migrationsgeschwindigkeit benotigt.

Fine haufig verwendete Methode, um mit relativ geringem experimentellem Aufwand
den Retardationskoeffizienten zu bestimmen, sind die Batchversuche. Eine Probe des
betrachteten Bodens oder Minerals wird in einer synthetischen Bodenlosung geschittelt, die
mit dem zu untersuchendem Radionuklid angereichert wurde. Nachdem sich das Gleichgewicht
zwischen der Konzentration des an den Boden sorbierten [Nuklid]uwie« und dem in der

Flisssigkeit gelosten [Nuklid],. eingestellt hat, wird der Verteilungskoeffizient K, bestimmt:
Ko (om' g') = [Nuklid]gorpiert/[INukdid]gerost @
Bei idealem chromatographischem Verhalten ergibt sich der Retardationskoeffizient zu:
Ri= 1+ pK,/@ (5)

p ist die Lagerungsdichte des trockenen Bodens, ® der volumetrische Wassergehalt
des nassen Bodens. Aus dem K-Wert kann also unter idealen Voraussetzungen auf den
Retardationskoeffizienten geschlossen werden. Hohe Verteilungkoeffizienten zeigen eine hohe
Sorption an und fihren zu hoher Retardation. Vorteilhaft an diesem Verfahren zur
Bestimmung des R,-Wertes ist die relativ leichte experimentelle Durchfihrbarkeit. Viele
Eigenschaften der Sorption und des natiirlich gewachsenen Bodens werden allerdings nur

unzureichend oder gar nicht erfalt.

So ist aus Batchversuchen hiufig nicht erkennbar, ob die Radionuklide reversibel
sorbiert wurden oder eine irreversible Fixierung stattgefunden hat. Durch das stindige
Schiitteln werden alle Aggregate aufgeldst und es stehen auch solche Plitze zur Verfiigung, die
im gewachsenen Boden nicht erreichbar sind. Die Reibung der Korner untereinander fiihrt
dariiber hinaus zu Mahleffekten und damit zu einer VergroBerung der Oberfliche.

Huminsauren konnen aufgrund des hohen Wasseranteils gelost vorliegen.

Gewachsener Boden verfiigt hiufig Giber eine Vielzahl vertikaler Bypésse, in denen

Wasser schnell in tiefere Schichten transportiert wird. Risse, sowie Ginge von withlenden
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Bodentieren, Insekten und Regenwiirmern oder Spalten teilweise zersetzter Wurzeln
abgestorbener Pflanzen reichen bis zu tber einem Meter Tiefe hinab. Lauft kontaminiertes
Wasser nach starken Niederschligen durch solche Bypisse schnell ab, so steht nur ein geringer
Prozentsatz der vorhandenen Sorptionsplitze tatsichlich zur Verfugung. Je nach
FlieBgeschwindigkeit konnen diese durch Diffusion zur Aggregatoberfliche nicht erreicht
werden und ein thermodynamisches Gleichgewicht stellt sich nicht ein. Batchversuche
ermoglichen somit die maximal zur Verfigung stehende Kationenaustauschkapazitat
abzuschitzen. Ferner erméglichen sie, gezielt die Reaktion auf ausgewihlte Parameter zu

studieren und die Storung durch unerwiinschte Einflisse zu begrenzen.

Mit einem hoheren experimentellen Aufwand sind Versuche an Bodensdulen
verbunden, in denen der Transport von Radionukliden mit dem Wasser untersucht wird. Als
Fiillmaterial fiir die Sidule kann natiirlicher Boden enthommen, behandelt, und geschichtet
werden. Auf diese Weise ist es moglich, Parameter einzugrenzen, indem beispielweise

sterilisierter Boden oder nur ausgewihlte Fraktionen verwendet werden.

Fir Lysimeterversuche findet die Entnahme eines naturlich gewachsenen Bodens statt.
Dies erméglicht es, ein Okosystem sehr naturnah zu simulieren. Um Randeffekte zu minimieren
wird dazu eine moglichst breite Rohre in den Boden gepreft und als ganze entnommen. Die
hydrodynamischen Eigenschaften eines solchen Monolithen werden den natirlichen angepafit,
indem die Bodenfliche mit einem Saugdruck versehen wird. Durch die thermische Isolation der
Seitenwinde wird der direkte EinfluB der Klimaschwankungen auf die tiefen Zonen des
Bodens weitgehend unterbunden. Grund hierfiir ist, daB die Temperaturanderungen der tiefen
Schichten im natiirlichen deen trage sind, da der Wirmeaustausch hauptsichlich Gber die
Oberfliche erfolgt. Darauthin findet die Beaufschlagung mit den zu untersuchenden
Radionukliden statt. Die Versuchsdurchfilhrung im Freien ermoglicht es, den Boden dem
natiirlichen Klima und Niederschlag auszusetzen. Durch die Beregnung der Oberfliche kann
demgegeniiber in Klimakammern der Wasserhaushalt simuliert oder erhdht werden. Haufig
wird HTO als Tracer eingesetzt, um die FlieBgeschwindigkeit zu bestimmen. Wird stdrker
beregnet als es dem Standortniederschlag entspricht, so muB damit gerechnet werden, dal zu
schnelle Migrationsraten bestimmt werden, da nicht immer gentigend Zeit zur Diffusion zur
Verfiigung steht und die konvektive Transportkomponente Gberwiegt. Auf diese Weise sollen
mehrere Jahre auf einen geringeren Zeitraum komprimiert werden, um schneller eine

langfristige Aussagen zu erméglichen. Durch kontinuierliches Scannen des Monolithen mit
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einem y-Detektor kann die Migration der Nuklide online beobachtet werden. Die a- und -

Strahler, insbesondere das Tritium, werden in den ausflieBenden Fraktionen bestimmt.

Uber Batch- und Siulen- bzw. Monolithversuche hinaus kann die Retardation von
Radionukliden durch das Verhalten des nuklearen Fallouts untersucht werden. Die
oberirdischen Kernwaffentests begannen in der zweiten Hilfte der Vierziger Jahre und wurden
1962 weitgehend eingestellt. Ort und Zeitpunkt der einzelnen Tests sowie die vermutete
Radionuklidproduktion sind dokumentiert [Ca77]. Da die Deposition iber mehr als zwei
Jahrzehnte erfolgte, spiegelt die heute experimentell bestimmte Verteilung der Radionuklide im
Boden eine Uberlagerung des Migrationsverhaltens und der zeitlichen Abfolge der Immission

wieder.

Ist der Retardationsfaktor mit einer der oben erlduterten Methoden bestimmt worden,

gibt es mehrere Ansitze, um die Migrationsrate des betreffenden Radionuklids zu berechnen.

Wie in Abschnitt 1.3 beschrieben, liegen die deponierten Radionuklide nicht immer in
physikochemisch homogener Form vor. So bestanden die im Verlauf des Unfalls von
Tschernobyl emittierten hot particles aus Kondensaten und Fragmenten des Brennstoffs. Um
die unterschiedlichen Migrationseigenschaften zu beschreiben, wurden drei Jahre nach dem
Unfall Bodenproben entnommen und das radiodkologische Verhalten, insbesondere der Abbau
der hot particles mit dem in Abb. 5 dargestellten Kompartimentmodell modelliert [Ko91].

kas
Kaq
4
deponiertes Kation —K,;—» lonenaus- l8slicher ireversible
Teilchen |-k, ¥ tauscher Komplex Sorption
(1) @ |[k,— O @ )
Transport durch Sorption | Transport schneller Transport
im Partikel verlangsamter | mit dem Transport mit | mit dem
Transport mit Teilchen dem Wasser | Teilchen
dem Wasser
A 4 y % v
Abb.5 : Modell zur Beschreibung des Migrationsverhaltens. Die verschiedenen

Kompartimente stellen die untersghiedlichen physikochemischen Formen innerhalb
einer Zone des Bodens dar. Der Ubergang zwischen dem Kompartiment i zu j wird
durch die Proportionalititskonstante k; (a™) im Geschwindigkeitsgesetz quantitativ

beschrieben.
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Die Radionuklide liegen zunichst in einer Matrix, unabhéngig ob als Kondensat oder in
einer Uranoxid-Matrix, fixiert vor (1). Durch den Abbau werden sie zunichst als Kation

freigesetzt. Dieser Ubergang wird durch ein Geschwindigkeitsgesetz erster Ordnung

dargestellt:
de,/dt=-k;;-c, (6)

Die Anderung der Konzentration ¢; im Kompartiment i wird durch die
Proportionalititskonstante k; , die den Ubergang von j nach i darstellt, quantitativ beschrieben.
Fiir langlebige Radionuklide kann der Zerfall innerhalb eines Jahres vernachlissigt werden. Das
nun bioverfiigbare stoffwechselaktive Kation stellt ein Gleichgewicht zwischen der
Konzentration in der Lésung (2) und den Kationenaustauscherplitzen (3) ein. Des weiteren
erfolgt die Finlagerung in 16sliche Komplexe wie Fulvosduren (4). Das Nuklid ist in diesem
Zustand immer noch in der wiBrigen Phase gelost, liegt aber als geladener oder ungeladener
Komplex vor. Die irreversible Sorption an Bodenbestandteile fiihrt zu einer langfristigen
Fixierung (5). In diesem Zustand ist das Radionuklid nicht mehr fur den Stoffwechsel
verfugbar. Wihrend das Nuklid als Kation und als 16slicher Komplex mit dem Wasser in tiefere
Bodenschichten transportiert wird, erfolgt die Verlagerung in den anderen physikochemischen

Formen als Teilchen, beispielsweise durch Turbation.

An Boden aus der 30 km-Zone um Tschernobyl zeigte sich, daB fiir Strontium-90 in
den ersten beiden Jahren nach dem Unfall die Migration der nicht metabolischen Form
dominiert [Ko91). Seit 1988 iiberwiegt aufgrund des zunehmenden Abbaus der Partikel jedoch
die bioverfiigbare Form der Migration. Die charakteristische Zeit fur die Verwitterung der
Partikel im Boden betrigt je nach Bodentyp ein Jahr bis mehrere Jahre. Die irreversible
Anlagerung des Strontiums an die Bodenmatrix ist von geringerer Bedeutung. Im Gegensatz
dazu wird das frei werdende Casium-137 schnell wieder im Boden fixiert. An anderen
Nadelwaldstandorten wurde beobachtet, daB die Sorption des Cisiums innerhalb weniger
Minuten erfolgt und nicht reversibel ist [Bu91]. Die fiir den Stoffwechsel verfiigbare Cisium-
Konzentration bleibt daher gering und annihernd konstant [Ko91, Sa94].

Da Fragmente des Kernbrennstoffs nur in wenigen Regionen der Erde einen erheblichen
Anteil der gesamten anthropogenen Deposition an Radionukliden ausmachen, wird haufig eine

homogene physikochemische Form des Fallouts zugrundegelegt. Um ein gesamtes Profil zu
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beschreiben, unterteilen viele Modelle den Boden in Schichten, die hidufig die Bodenhorizonte
darstellen, und unterscheiden nicht zwischen unterschiedlichen physikochemischen Formen
(Abb. 6).

1. Schicht
bspw. A, -Horizont
M

!
Ki2
v
2. Schicht
bspw. B,-Horizont
@

|
Ky
v
3. Schicht
bspw. BC-Horizont
@

Abb. 6 : Vertikales Migrationsverhalten in unterschiedlichen Tiefenzonen des Bodens oder
Horizonten. Die Transferkonstante k; (2') beschreibt den Ubergang zwischen dem
Kompartiment i zu j.

Die zeitliche Anderung der Aktivititskonzentration des obersten Horizonts ergibt sich
nach einmalig erfolgter Deposition somit aus dem radioaktivem Zerfall und der Verlagerung in
das tiefere Kompartiment [KI192]:

dc kyy-In2 7
1 2 __1_2____,(:1 ™

=—A-C
t 1 Axl

Darin ist A die radioaktive Zerfallskonstante, c; die Radionuklidkonzentration und A x;
die Schichtdicke des Kompartiments. Die Transferrate k; (cm a™) von Kompartiment i nach j
ist linear und zeitunabhingig. Fir das tiefer liegende Kompartiment i muB8 Gl. (7) um den von

oben zugefiihrten Eintrag ergdnzt werden.

g
dt

ki,(i+l) -In2 ' k(i—l), -In2 (8)

c Ci_f,1=2,...
Ax; ! Axiy 1

=—A-ci~

Die zunichst fiir alle Uberginge gleich angesetzte Migrationsrate wird in iterierenden

. Schritten an die observierten Befunde angepaBit. Voraussetzung sind sofortige homogene
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Durchmischung und gleiche Migrationsgeschwindigkeit des Radionuklids in einem
Kompartiment. Eine Wiederaufnahme durch die Wurzel und ein erneuter Transport nach oben
ist in diesem Modell nicht erfaBt. Auch ein lateraler AbfluB, wie er beispielweise in Gleyen
(durch die Wasserbewegung charakterisierten Bodentypen) und bei Staunisse aufireten kann,
wird in diesem Modell nicht beriicksichtigt. Weiterfiihrende Modelle sind flir den
atmosphirischen und aquatischen [Bu96, Zh92, Ho81] Transport beschrieben worden [Co88].

Die eindimensionale lineare Transportgleichung stellt eine weitere Methode die
Migrationsgeschwindigkeit zu berechnen. Sie ergibt sich fiir konstante Feuchtigkeit aus der
Diffusion, Konvektion, Sorption und dem radioaktiven Zerfall.

dc, D &%, v, ©Je, ©)

In den ersten Term, der die Dispersion beschreibt, geht das Verhiltnis des
Dispersionskoeffizienten D bezogen auf den Retardationkoeffizienten R, ein. Die zweite
Ableitung der Konzentration nach der Strecke 1iBt sich aus dem 2. Fickschen Gesetz ableiten.
Das Konvektionsverhalten ergibt sich aus dem Verhiltnis der Porenwassergeschwindigkeit v,,
zur Sorption R, und dem Konzentrationsgefille. Der letzte Term beriicksichtigt den
radioaktiven Zerfall des Nuklids.

Als Quellterm fir die Deposition auf der obersten Schicht wird eine jahrliche Folge von
Pulseingaben verwendet.

n 10
= .Zl c; 6(t-15) 0
J:

Die Aktivititskonzentration ¢, im Kompartiment eins ergibt sich aus der Summe der
einzelnen Depositionen ¢, ; bis zum Jahr n. Bei infinitem FluB und linearer Sorptionsisotherme

ergibt sich fiir die Zeit t groBer t, die Losung [Kr78]:

4D’ At

| (x-ua) | (1)
c(x,t) = zj:&.m CXP[ AAtJ.J
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Darin ist € die Porositit, der reduzierte Diffusionskoeffizient D° = D /R, das
Verhiltnis vom Diffusions- zum Retardationskoeffizient, der Quotient U = v, /R, das
Verhiltnis der Geschwindigkeit des Porenwassers zum Retardationkoeffizient und co; die

Aktivititsdeposition zur Zeit t;.

Die Migrationsgeschwindigkeit des Strontiums und anderer Radionuklide ist in vielen
Kulturbden untersucht worden [Li87, Le93]. In einigen norddeutschen Bodentypen, die auch
fiir Teile der 30 km-Zone um Tschernobyl typisch sind, ergaben sich die in Tab. 5 dargestellten
Werte.

Tab. 5 Migrationsgeschwindigkeiten k der Nuklide Strontium-90 und Césium-137
fiir verschiedene Bodentypen und Horizonte (nach deutscher und Food and
Agricultural Organisation-Nomenklatur).

Bodentyp FAO Horizont k(cma') k(cma') Quelle
Nomenklatur *Sr ¥Cs
- Eutric Cambisol A, 0,83 0,47 [Ki92]
B., Cuxy 0,83 0,95
- Ortic Podsol An 0,97 0,4 [Ki92]
A, A, By, Bw) 0,46 0,69
_— Eutric Histosol A,,, H,, O 1,36 0,3 [Ki92]
Ranker Cambisol 0 1,0 0,11 [Ba82]
(E) A, 4,5 1,9
®B)C 24 —
Podsol Cambisol 0 0,6 0,7 [Ba82]
As 2,4 2,0
E 10 9.6
Bus 34
B:. 13 -
BC 34 -
Braunerde Cambisol A, 1,7 1,0 [Ba82]
B, 6,9 53
BC 30 -

In allen oben aufgefithrten Boden wandert Strontium schneller als Casium. Die jahrliche
Migrationsrate betragt in den an organischem Material reichen Schichten nur einige Millimeter
bis wenige Zentimeter pro Jahr (Tab. 5). Dem gegeniiber erreicht sie in den C-Horizonten

Geschwindigkeiten von bis zu Giber 20 Zentimeter pro Jahr. Dies gilt jedoch nicht fiir alle
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Bodentypen, denn beispielsweise in basischen Horizonten wird das Erdalkalielement stirker

sorbiert [Ba78].

Fir die drei in Tab. 5 zuoberst aufgefiihrten Boden wurde das Verhalten des nukiearen
und des Tschernobyl-Fallouts verglichen. Es ergaben sich jedoch keine signifikanten
Unterschiede in dem Migrationsverhalten. Aufgrund der weiten Entfernung vom
Produktionsort sind in Norddeutschland durch die reaktornahe Sedimentation der schwereren
Teilchen verglichen mit der Ukraine kleinere Partikel (accumulation mode particle, [Gr93])
deponiert worden. Diese konnen wegen des groBeren Verhaltnises von Oberfliche zu Volumen
und der physikochemischen Form schneller abgebaut werden. Demgegeniiber wurde in der
Schweiz ein unterschiedliches okologisches Verhalten der beiden **Sr-Fraktionen beobachtet.
Das als Folge des Unfalls von Tschernobyl deponierte Radiostrontium verlieB die oberen

Bodenschichten schneller als das durch die Kernwaffenversuche deponierte [Fr91].

1.5 Strahienexposition durch Strontium-80 in der Nahrung

Das 6kologische Verhalten des Strontiums wird also von einer Vielzahl von Parametern
beeinfluBt. Um den Schutz des Menschen zu gewihrleisten, ist letztlich die absolute Exposition
entscheidend. Zur Betrachtung groBer Populationen hat es sich als ausreichend erwiesen,
mittlere Lebens- und Verzehrsgewohnheiten zur Berechnung zugrundezulegen. Davon
ausgehend wurden vereinfachende Modelle entwickelt, die eine konservative Abschitzung der
Strahlenexposition der Bevolkerung ermoglichen. Diese dienen als Grundlage fur die

Bewertung der durch ionisierende Strahlung hervorgerufenen Risiken.

Um die Exposition kieiner Populationen insbesondere in speziellen Okosystemen zu
beschreiben sind die gemittelten Werte nur eingeschrinkt verwendbar. Grund dafiir ist, daB bei
denselben Ubergingen im Kompartimentmodell fiir die Expositionspfade beispielsweise fur
Cisium-137 und Strontium-90 Unterschiede von bis zu iiber drei Gréenordnungen beobachtet
wurden [Ko86). Da die Verstoffwechselung dieser beiden Radionuklide stark mit der ihrer
beiden chemischen Analogen Kalium und Calcium korreliert ist, hat es sich als giinstig
erwiesen, die Transferfaktoren als Verhiltnis zu diesen Antagonisten auszudriicken (observed
ratio). Untersuchungen dieser Beziehung zeigen, daB die auf diese Weise berechneten

Koeffizienten nur noch weniger als eine GroBenordnung schwanken.
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Um letztlich von einem gegebenen Eintrag, beispielsweise in Form eines
Nuklearwaffentests, auf die Dosis zu schlieBen, werden unterschiedliche Pfade beriicksichtigt.
Die Exposition durch Strontium-90 wird vor allem durch die verschiedenen, in Abb. 7

dargestellten, Ingestions-Pfade verursacht.

Pflanzen-

| oberflache » Blattgemise

Obst, Gemilse,

- Wurzeln "| Getreide, ..
Deposition
—¥ . Milch- und
| Boden _.Futtermxttel "| Fleischprodukte

Wasser

»  Trinkwasser

Abb. 7 : Expositionspfade durch die Ingestion von Strontium-90.

Je nach physikochemischer Beschaffenheit des Niederschlags und Zeitpunkt wihrend
der Vegetationsperiode variiert das okologische Verhalten. Die Aufnahme durch die Pflanzen
wurde sowohl global [UN82], als auch speziell in den hochkontaminierten Gebieten um
Tschernobyl beschrieben [Lu95]. In Abb. 7 sind die wichtigen Pfade aufgefiihrt, die zu einer
Anreicherung des Strontiums in der Nahrung fiihren.

Unmittelbar nach einer Deposition weisen Nahrungsmittel mit groBer spezifischer
Oberfliche, wie beispielsweise Blattgemiise, eine hohe Kontamination auf. Diese miissen,
insbesondere nach einem kerntechnischen Unfall, iiberwacht werden. Nach der ersten Ernte ist
die Exposition auf diesem Pfad gering. Erreicht Strontium den Boden, so kann es auf zwei
Wegen in die Nahrungskette gelangen. Eine Aufnahme durch die Wurzeln fuhrt zur
Kontamination von Pflanzen. Dienen diese der Produktion von Nahrungsmitteln, so erfolgt
eine direkte Exposition durch ihren Verzehr. Die Kontamination von Futtermitteln verursacht
eine Anreicherung im Fleisch und insbesondere in der Milch. Wihrend sich gezeigt hat, dafl die
Deposition von Milch und Getreide schnell nach der ersten Depositionsperiode abnimmt,
erfolgt die Verringerung der Kontamination von Obst und Gemiise langsamer. Daher wird
erwartet, daB eine langfristige Anderung der Aufnahme von Strontium-90 durch eine Anderung
der Verzehrsgewohnheiten erreicht werden kann [UN82]. Durch die geringere Mobilitdt und
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Pflanzenverfligbarkeit erfolgt ein schnellerer Riickgang der Kontamination von Lebensmitteln

mit Casium-137 [Si96].

Nach dem Unfall von Tschernobyl wurden die Bewohner der hochkontaminierten
Gebiete umgesiedelt und die landwirtschaftliche Produktion eingestellt. Durch den Transport
mit dem Grundwasser und dem FluB Dnjeper gelangen aber weiterhin Radionuklide aus dieser
Zone in die Nahrungskette der ukrainischen Bevolkerung. Aufgrund der geringeren Mobilitét
des Cisium-137 trigt dieses nur im oberen Lauf des Flusses zur Exposition durch Wasser bei,
obwohl in Folge des Unfalls eine héhere Aktivitit emittiert wurde (Tab. 4, S. 10). Sadlich des
Raums Kiew ist Strontium-90 von groBerer Bedeutung, wenn auch die Gesamtexposition

durch diese beiden Radionuklide verglichen mit der natiirlichen gering ist [Vo96].

Ende der siebziger Jahre betrug die mittlere *’Sr-Aktivitit in den Knochen Erwachsener
in der Bundesrepublik Deutschland 45 mBq g' Ca [De72]. Typische Werte fir die
Bevolkerung der gemiBigten Breiten der Nordhalbkugel liegen im Bereich von 40 mBq g’ Ca.
Dies entspricht einer durchschnittlichen Gesamtaktivitit des Skeletts von 40 Bq. Seit dem
Beginn der siebziger Jahre nimmt die *Sr-Konzentration im menschlichen Skelett mit einer

effektiven Halbwertszeit von 14 Jahren ab [V685].

Die hohe Radiotoxizitit des Strontium-90 und des Tochternuklids Yttrium-90 wird
durch den Einbau in das Skelett und die darauf folgende Einwirkung der emittierten
B-Teilchen auf das blutbildende Knochenmark und das an die Knochen grenzende Gewebe
verursacht. Wiahrend der Teilung sind die Zellen besonders anfillig fiir Strahlenschaden.
Somatische Friihschiden kénnen ab einer Dosis von 0,2 bis 1 Sievert zu einer Verinderung des
Blutbildes fiihren. Das blutbildende Knochenmark und die an die Knochen angrenzenden Zellen
stellen die kritischen Organe nach einer *Sr-Inkorporation dar. Unter der Voraussetzung
gewohnlicher Lebens- und Verzehrsgewohnheiten kann die Organdosis eines Menschen
abgeschitzt werden, der sich von den landwirtschaftlichen Produkten eines kontaminierten
Agrarlandes erndhrt. Diese betragt 0,3 uGy/(Bq m?) fiir das rote Knochenmark bzw.
0,4 nGy/(Bqm?® fur die angrenzenden Zellen [UN83]. Legt man die
Organwichtungsfaktoren der ICRP 1990 von 12% bzw. 1% zugrunde, so betrigt die
Personendosis Hegr 50 40 pGy / (Bq m?). Dieser Wert kann jedoch abhingig vom Alter,

Geschlecht, Verzehrs- und Lebensgewohnheiten des Menschen schwanken. So 143t sich die

durch einen atmosphérischen Kernwaffentest verursachte Dosis auf dem Expositionspfad
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Atmosphire-Erdoberfliche-Nahrung-Gewebe abschitzen. Belduft sich die Gesamtproduktion,
wie oben abgeschitzt (Abschnitt 1.2.6, S. 10), auf 8,3 x 10" Bq, so wurde einem erwachsenen
Menschen in den gemiBigten Breiten der noérdlichen Hemisphire durch Strontium-90 eine
Dosis (Hegr 50) von etwa 170 pGy zugefithrt [UN82]. Aufgrund von Messungen der *Sr-
Konzentration des menschlichen Skeletts wurde die durch Kernwaffen akkumulierte effektive

*Sr-Folgedosis (Hegr 50) in der Schweiz auf 130 pGy abgeschitzt [V685].
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2 Bisherige Methoden zur Erfassung der **°Sr-Aktivitéat

Grundlage jeder Aussage iiber das &kologische Verhalten eines Radionuklids ist die
sichere Erfassung der Aktivitit in Umweltpoben. Da es sich sowohl beim Strontium-89 als
auch bei Strontium-90 um SB-Strahler handelt, ist eine zerstorungsfreie Analyse wie bei den
#-Strahlern nicht méglich. Die einzige Ausnahme ist durch die Detektion der beim Durchgang
der Elektronen durch die Materie emittierten Bremsstrahlung gegeben [Bu94]. Fur die
Bestimmung der *Sr-Aktivitdt von Umweltproben ist diese Methode jedoch zu unspezifisch
und daher nicht geeignet. Aufgrund der groBen Wechselwirkung der Elektronen mit der
Materie ist eine Matrixtrennung immer erforderlich. Da es sich bei den S-Emissionen um
Elektronen einer Energie von 0 MeV bis zu der fir das betreffende Nuklid spezifischen

Maximalenergie handelt, ist es notwendig, fiir eine sich anschlieBende radiometrische

Detektion alle f-Strahler abzutrennen.

Nach der Probenahme 1iBt sich der gesamte analytische Arbeitsgang von der
Einlieferung der Probe bis zur Berechnung der Aktivitit in drei Hauptschritte unterteilen
(Abb. 8): Probevorbereitung, radiochemische Trennung und Detektion. Sind diese Kompo-
nenten in den bestehenden Verfahren auch sorgfiltig aufeinander abgestimmt, so lassen sich die

einzelnen Arbeitsginge doch hiufig untereinander kombinieren.

Probenahme
r y
Probevor- Veraschung und Veraschung und Kationenanreich
bereitung: basischer Aufschiuft saurer Aufschiu aton ening
y
r r
Trennung Fallungs- Flassig/Flissig Saulen- Extraktions-
durch: reaktionen Extraktionen chromatographie chromatographie
v v ¥
Detektion . ) . Laser-Resonanz-
iiber: Radiometrie Massenspektrometrie Massen-Spekirometrie

Abb. 8 : Die drei Hauptschritte der *Sr-Analyse und ihre Kombinationsméglichkeiten.
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2.1 Probeaufbereitung und Aufschiuf®

Da organische Bestandteile vieler Umweltproben, wie Humin- und Fulvosiuren,
Kationen komplexieren, miissen sie vor Beginn der Trennung entfernt werden. Dies erfolgt bei
der Analyse fester Proben meist durch eine trockene Veraschung indem mehrere Stunden auf
400 bis 600 °C erhitzt wird. Da Strontium auch bei hoheren Temperaturen nicht fliichtig wird
und zum Teil bei 600 °C keine vollstindige Veraschung erreicht werden kann, besteht
grundsitzlich die Méglichkeit, noch hohere Temperaturen anzuwenden. Es hat sich jedoch
gezeigt, daB die beginnende Sinterung zu Analyteinschlissen fihren kann, die eine
darauffolgende Extraktion erschwert. Eine vollstindige Veraschung bei den oben genannten
Temperaturen wird jedoch erreicht, wenn dem vorveraschten Boden vor einer erneuten
Erhitzung Salpetersiure zugegeben wird [Pi95]. Die sich bildenden nitrosen Gase stellen ein

aggressives Oxidationsmittel dar.

Weist die Matrix einen hohen Sulfatanteil auf, so muBl das Strontium durch einen
alkalischen AufschluB zunichst in das Carbonat tiberfiihrt werden. In den meisten Fillen ist
dies jedoch nicht notwendig, so daB eine saure Extraktion an die Veraschung angeschlossen
wird. Dies erfolgt beispielsweise durch mehrmalige Extraktion mit heifler Salzsiure [Bi92]
oder mehrstiindiges Kochen am Riickflu [Ho69]. Nach nuklearen Unfillen ist zu erwarten,
daB ein Anteil der Emission in Form der keramischen Brennstoffmatrix erfolgt. Diese wird
durch Salzsiure nicht oder nur unvollstindig aufgeschlossen, so daB in diesem Fall
Salpetersaure zur Extraktion des Strontiums verwendet werden muf} [Kr94, Ou93]. Dies hat
des weiteren den Vorteil, daB Spuren der organischen Bestandteile der Probe, die die trockene
Veraschung nicht zerstorte, vollstindig oxidiert werden. Ist eine Entfernung der Silikate
erforderlich, so erfolgt das Abrauchen in einer Losung aus Wasserstoffperoxid, Salpeter-,

Perchlor- und FluBséure [Bo82].

Fiir fliissige Proben wie Milch und Urin hat sich vor allem die nasse Veraschung als
Probenvorbereitung bewihrt. Bei einem hohen Anteil an organischen Bestandteilen wird die
Probe beispielsweise in konzentrierter Schwefelsiure unter Zugabe eines Oxidationsmittels wie
Wasserstoffperoxid erhitzt [Me92]. Ist sichergestelt, daB organische Bestandteile nicht storen,
kann Strontium auch direkt auf einem Kationenaustauscher angereichert werden. Eine

Veraschung ist in diesem Fall nicht notwendig [Ov88].
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Eine sehr schnelle Moglichkeit, organische Proben zu veraschen stellt die Entwicklung
eines auf bis zu 800 °C aufheizbaren Wirbelschichtreaktors dar. Fliissige und nach
Modifikation des Gerites bzw. Zerkleinerung des Gewebes auch feste organische Proben
konnen innerhalb weniger Stunden in einem reduzierenden oder oxidierenden Gasstrom
verascht werden [Ab97]. Die Methode stellt durch die geringe benétigte Arbeitszeit und die
breite Anwendung auf eine Vielzahl von Matrizes eine wichtige Weiterentwicklung in der *Sr-

und Umweltanalytik dar.

2.2 Radiochemische Trennung

Durch die neutroneninduzierte Spaltung des Urans und des Plutoniums werden vor
allem Nuklide nahe den Massenzahlen 100 und 138 gebildet. Bei der Strontium-Analytik stellt
die Abtrennung der tbrigen Erdalkalimetalle einen zentralen Schritt dar, da das chemische
Verhalten dieser Elemente dem Analyt sehr dhnlich ist.

In den Schichten von Bodenproben einer Tiefe von 0 bis 20 cm sind Strontiumgehalte
von 240 ppm typisch [Li87]. Es wurden allerdings auch Konzentrationen von 60 bis 400 ppm
bestimmt. Dieses Strontium liegt zum Teil in mineralischen Verbindungen vor und wird nicht
durch jeden AufschluB vollstindig gelost. Unter der Annahme, daf3 die gesamte Fraktion bei
der Extraktion erfaBt wird, kann die in der Probe maximal natiirlich vorhandene Tragermenge
abgeschitzt werden. In einer Probe von 100 g Boden ist daher im Mittel mit 24 mg Strontium

zu rechnen. Die zu erwartende Schwankungsbreite betragt etwa 6 bis 40 mg.

Radioisotope des Calciums werden bei der thermischen Spaltung des Urans nicht
gebildet. Die Abtrennung dieses Elements ist daher zur vollsténdigen Reinigung des Strontiums
von anderen Radionukliden nicht notwendig. In Proben, die natiirlichen Okosystemen
entnommen wurden, ist aber zum Teil mit erheblichen inaktiven Anteilen dieses Elements zu
rechnen. So enthalten Boden gewohnlich 0,1 bis 1,2 % Calcium. Handelt es sich bei der Matrix
um Gips- oder carbonathaltiges Gestein (Dolomite), so liegt der Anteil oft betrachtlich héher
[Sc92]. Desweiteren weist Milch und die daraus hergestellten Nahrungsmittel einen hohen
Anteil dieses Elements auf. Das mineralische Skelett des Menschen besteht aus Apatit und
daher zu etwa 20 % aus Calcium. Eine Abtrennung der Calcium-Matrix kann flir die sich

anschlieBende Messung der Aktivitit des Radiostrontiums erforderlich sein. Dies ist
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beispielsweise der Fall, wenn eine spitere Detektion des Radiostrontiums aus einem
Niederschlag, etwa in einem Proportionalzihler, erfolgen soll. Bei Verwendung einer solchen
MeBeinrichtung muB sichergestellt sein, daB durch Selbstabsorptionseffekte schwankender

Mengen mitgefillten Calciums die Zihlausbeute nicht verandert wird.

Beim Barium, dem schwereren Homologen des Strontiums, liegt der umgekehrte Fall
wie beim Calcium vor. Der Anteil an der Erdkruste ist mit 2,6 x 10* (260 ppm) [Ho85] als
gering anzusehen, und in Umweltproben sind daher keine storenden Matrixeffekte zu erwarten.
Allerdings wird Barium-140 mit einer Isobarenausbeute von 6,2 % bei der thermischen
Spaltung von Uran-235 in vergleichbaren Mengen wie Strontium gebildet (5,84 %, Tab. 2).
Die f-Emission dieses Nuklids (Eg . = 1020 KeV) flihrt nach seiner unvolstindigen Trennung

zur Erh6hung des Untergrundsignals und damit zu einer Fehlbestimmung der Aktivitat.

Radium wird wie Calcium bei der thermischen Spaltung des Urans und Plutoniums
nicht gebildet. Es handelt sich bei diesen Nukliden jedoch um Folgeprodukte des ubiquitdren
Uran-238 (**Ra) und Uran-235 (**Ra), sowie des Thoriums (**Ra und ‘Ra). Daher solite bei

der Analyse jeder Umweltprobe eine Abtrennung dieses Elements erfolgen.

Von der Vielzahl der anderen Radioisotope verhilt sich insbesondere das Blei-210 in
vielen Trennungsschritten #hnlich wie das Strontium. Das zweiwertige Pb*-Kation bildet
beispielsweise schwer losliche Sulfate und mit dem 18-Krone-6-Ether stabile Komplexe, die als
Nitrate vorliegen. Da es sich um ein Folgeprodukt des Uran-238 handelt, ist in allen
Bodenproben mit diesem Nuklid zu rechnen. Durch den Aufbau des Tochternuklids Bismut-
210 mit einer Halbwertszeit von 5,01 d kann es die Kinetik des Yttrium-90 (T, = 2,67 d)

vortiuschen.

Um eine ausreichende Isolation des Strontiums zu gewihrleisten, wurde eine Vielzahl
von Trennungsgéngen beschrieben [Wa92, Bi92, C195). Wihrend frither vorwiegend Fillungs-
reaktionen genutzt wurden, gewinnen flissig/fliissig-Extraktionen, chromatographische

Methoden, sowie die Massenspektrometrie zunchmend an Bedeutung.

Auf O. Hahn und F. StraBmann geht die Entwicklung der Nitrat-Methode zurick
[Wa92]. In diesem komplexen Trennungsgang, in dem Strontium durch eine Vielzahl von

Fillungsreaktionen gereinigt wird, findet die Abreicherung der Calcium-Matrix unter
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Ausnutzung der unterschiedlichen Loslichkeit der Nitrate statt. Nach der Abtrennung der
Erdalkalielemente als Sulfate schlieBen sich mehrere Reinigungsschritte an. Unter anderem
findet die Ausfillung des Strontiumnitrats in rauchender Salpetersaure statt, wihrend das
Loslichkeitsprodukt des Calciums unter diesen Bedingungen nicht tberschritten wird. Der
Niederschlag wird nach dem Absaugen mit einer Waschlésung aus Ethanol und Diethylether
gereinigt. Bei der Durchfihrung dieser Nitrat-Fillung ist ein Kontakt von konzentrierter
Salpetersiure und organischem Losungsmittel unbedingt zu vermeiden, da er zur Bildung von
explosiven Gemischen fithren kann. Die Abtrennung des Bariums und Bleis erfolgt in diesem

Trennungsgang durch eine Chromat-Fallung [Bi92, Wi91].

Um die oben beschriebene Handhabung rauchender Salpetersiure insbesondere bei
groBen Salzfrachten zu vermeiden, sind viele Variationen vorgeschlagen worden. So
ermoglicht es die Ausfillung der Erdalkalielemente als Oxalat, Calcium abzutrennen ohne
rauchende Salpetersiure zu verwenden [Bu91]. Im weiteren Verlauf des Trennungsganges
wird die unterschiedliche Loslichkeit der Oxalate in Abhingigkeit vom pH-Wert genutzt.
Ferner bieten chromatographische und Extraktionsmethoden eine Moglichkeit, diesen Schritt
zu ersetzen. So gelingt es durch die Extraktion des Strontiums aus der salzsauren
AufschluBlésung mit in Chloroform gelosten Dicyclohexano-18-Krone-6-Ether Calcium und
die meisten anderen Radionuklide abzutrennen [Pi95]. Fur die Reinigung von den
verbleibenden Nukliden konnen weitgehend die gleichen Fillungsreaktionen benutzt werden

wie in der Nitrat-Methode.

Strontium liegt nach der Probenvorbereitung meist in einer wébBrigen sauren Losung
vor. Eine weitere Alternative die aufwendige Reinigung des Strontiums zu vermeiden stellt die
Isolation des Tochternuklids dar. Denn grundsitzlich ist es moglich, das Strontium-90 oder das
Yttrium-90 fiir die Bestimmung der Aktivitit zu nutzen. Als Extraktionsmittel sind hiufig in
der Wiederaufarbeitung verwendete organische Losungsmittel eingesetzt worden. Da diese
meist Strontium nur unzureichend komplexieren, wird eine zweistufige Extraktion des Yttrium
durchgefiihrt. Die organische Phase entfernt in der ersten Reinigung zunachst die dreiwertigen
Tonen quantitativ aus der Probelosung, das zweiwertige Strontium verbleibt hingegen in der
wiBrigen Phase. Da die Trennung jedoch nicht spezifisch erfolgt, enthilt das Extraktionsmittel
viele hoherwertige Kationen, darunter auch S-Strahler. Daher wird die erste Losung verworfen
und nach erfolgter Gleichgewichtseinstellung die zweite Extraktion durchgefithrt. Das neu

aufgebaute Yttrium-90 [aBt sich nun als einziges Kation extrahieren, da alle storenden Nuklide
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bereits bei der ersten Trennung entfernt wurden. Steht geniigend Zeit zur Verfligung um den
Aufbau des Tochternuklids abzuwarten, so erméglicht es diese Analytik die aufwendige
Reinigung des Strontiums zu vermeiden. Allerdings muB sichergestellt sein, dafB die iibrigen in
der Losung verbleibenden Radionuklide keine Tochternuklide aufbauen, die die Detektion des
Yttrium-90 beeinflussen. Als Extraktionsmittel fanden unter anderem Bis-(2-ethylhexyl)-ortho-
phosphorsiure (HDEHP) [Fo69, Al70, Bo82, Bo86] und Tributylphosphoxid (TBPO) [Ba69,
Me92] Verwendung.

Eine Strontiumisolierung kann durch die Extraktion mit Kobalt-dicarbolid {[=-/3/-1,2-
B,C,H,,].Co}" [Ma85] in Nitrobenzol durchgefiihrt werden [Wa92]. Die Léslichkeit des
zweiwertigen Kations in organischen Flissigkeiten ist so gering, daB dafiir ein Komplexbildner
notwendig ist. Die Extraktion des Strontiums in die organische Phase gewinnt seit der
genaueren Charakterisierung der unten beschricbenen Kronenether [Ge81] zunehmend an

Bedeutung.

Kationenaustauscher wurden nicht nur zur Voranreicherung des Strontiums, sondern
auch zur Trennung insbesondere vom Calcium und Barium eingesetzt [Or88, Ta97]. Nach
einer Separation der Erdalkalielemente von der Matrix konnen diese auf einer Kationenséule
getrennt werden [St88, De88]. Der Einsatz von Komplexbildnern wie Lactat, o-
Hydroxybuttersaure und Ethylendiamintetraacetat (EDTA) fuhrt zu einer weiteren
Verbesserung der Methode [Se70].

Die Anreicherung und Trennung ist durch eine Zweisdulentechnik automatisiert
worden. Kationen in einem Probevolumen von bis zu 500 ml werden auf einer Vorsiule
aufkonzentriert [La89] bzw. verascht und eingeengt [Di97] und danach auf einem zweiten

Austauscherharz getrennt.

Eine Zwischenstellung zwischen den Extraktionsmethoden und der Saulenchromato-
graphie nehmen die Kronenether ein. Schon 1967 wies Pedersen auf die besonderen Vorteile
dieser Substanzen zur Trennung von Kationen hin [Pe67]. Im Verlauf der achziger Jahre
wurden eine Vielzahl neuer Kronenether dargestellt und auf ihre Kationenselektivitit getestet.
Dabei stellte sich der 18-Krone-6-Ether fiir Sr**-Kationen als sehr selektiv heraus. Durch
Variation der Reste am Ring gelang es die Loslichkeit in der organischen Phase und damit die

Einsatzmoglichkeiten zur fliissig/flussig-Trennung erheblich zu erweitern {Ge81, Ta93).
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Zunichst wurden die Kronenether vor allem zur Trennung von Kationen zwischen organischer
und wiBriger Phase verwendet. Erste auf Harzen verankerte Kronenether waren fir die
Chromatographie in stark saurem Milieu noch nicht geeignet. Horwitz und Dietz 16sten den
4,4°(5")-Bis-(tert-butylcyclohexano)-18-Krone-6-Ether in Oktanol und iiberzogen mit dieser
Losung ein pordses organisches Tragermaterial [Ho91]. Derart fixiert bildet der Kronenether
mit dem Strontium stabile Nitrat-Komplexe, die eine weitgehend selektive Anreicherung und
Reinigung erméglichen. Nach dem Wechsel der Spiillosung 148t sich das Strontium quantitativ
eluieren. Dieses Austauscherharz zeigt eine hohe Selektivitit fiir Strontium und vertragt stark

saure Losungen. Ferner ist es moglich groBe Volumina und hohe Salzfrachten zu trennen.

2.3 Radio- und massenspektrometrische Detektionsmaéglichkeiten

Fiir die Detektion des Radiostrontiums stehen mit Fliissigszintillations-Zahlemn,

Proportional- und CerenkovmeBgeriten mehrere radiochemische Detektoren zur Verfigung.

Cerenkov-Strahlung tritt immer dann auf, wenn geladene Teilchen (Elektronen) ein
transparentes Medium mit einer Geschwindigkeit durchdringen, die groBer als die
Phasengeschwindigkeit des Lichts in dem Medium ist. Charakteristisch ist ferner, daB3 die
Abstrahlung bei konstanter Teilchengeschwindigkeit unter einem bestimmten Winkel 8 zur
Bahn des Elektrons erfolgt. Durch die Bestimmung dieses Winkels im Cerenkov-Zahler kann
auf die Geschwindigkeit und Energie des Teilchens zuriickgeschlossen werden [Sc88]. Liegt
der Analyt beispielsweise in einer waBrigen Losung vor, so kann mit Flissigszintillations-

Zihlern (Liquid Scintillation Countern, LSC) ein Cerenkov-Spektrum gemessen werden.

Gewohnlich werden diese Gerite jedoch lediglich zur Detektion der Szintillationen
verwendet. Um die kinetische Energie des Elektrons in Lichtblitze umzuwandeln, erfogt die
Zugabe eines organischen Leuchtstoffs, des Szintillators. Uber eine Kaskade von Molekiilen
wird die Energie von den Elektronen oder Heliumkernen des radioaktiven Zerfalls zunichst auf
die Losungsmittelmolkiile, dann auf primdre und schlieBlich auf sekundire Szintillatoren
iibertragen. Diese emittieren die Anregungsenergie als Fluoreszenzen. Die Anzahl der
erzeugten Lichblitze ist der Energie des emittierten Teilchens proportional. Ein
Sekundirionenvervielfacher zeichnet Impulse proportional zur Energie des einfallenden
Teilchens auf. Je nach Aufbau des Gerits ermoglicht ein Vielkanalanalysator iiber die Analyse

des Spektrums die Reinheit der Trennung zu kontrollieren. Des weiteren kann der Aufbau von
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Tochternukliden =zeitlich verfolgt und - von S-Strahlung diskriminiert werden. Der
Fliissigszintillations-Zahler bietet durch die 4mn-Geometrie den Vorteil einer hohen

Zihlausbeute von nahezu zu 100% fiir hochenergetische §-Strahler.

Als weiteres radioanalytisches MeBgerit steht der Proportionalzahler zur Verfligung. In
einer Zihlkammer erzeugen emittierte Elektronen eine ihrer Energie proportionale

Spannungsinderung, die elektronisch verstarkt wird.

Ohne Verwendung eines Spektrometers ist es nur moglich die Anzahl der Zerfille, nicht
aber ihre FEnergie zu messen. Ferner konnen Verunreinigungen aufgrund der
uncharakteristischen Strahlung nur durch die Aktivitatsianderung erkannt werden. Daher erfolgt
der Nachweis des Strontium-90 hiufig iiber die Kinetik des Tochternuklids Yttrium-90. Bei
MeBzeiten im Bereich der Halbwertszeit von 2,67 Tagen kann durch die Aufnahme der
Zerfallskurve die Reinheit der Trennung tiberpriift werden.

Anstelle der Elektronen kann zur Detektion auch die Bremsstrahlung, die Elektronen
erzeugen, genutzt werden. So beschreibt Burkhart die in-vivo-Messung an Menschen zur
Abschitzung der Strahlenexposition der Bevélkerung in der Region des Siidurals, die durch
den Betrieb der Plutoniumfabrik Mayak Radiostrontium inkorporiert haben [Bu94].

Das Nachweisvermogen der einzelnen Gerite ist stark von der Abschirmung und der
Matrix der Probe abhingig. In der Regel konnen Aktivititen von 20 bis 500 mBq

nachgewiesen werden [Bi92].

Massenspektrometrische Verfahren ermoglichen nicht nur die Bestimmung des
Strontium-90 sondern die simultane Erfassung des Isotopenverhiltnisses *°Sr/®Sr bzw.
28r/Sr. Es ist notwendig, das einzige stabile Isobare Zirkonium-90 in der Analyse quantitativ
abzutrennen und bei der Detektion Interferenzen durch Molekiilionen zu vermeiden [Ba93].
Bei der Wahl einer massenspektrometrischen Detektion ist die Effizienz der isobaren Reinigung
zentral fiir die Leistungsfihigkeit der Detektion und der gesamten Methode. Wird 1 mg
Strontium-Triger eingesetzt, so ergibt sich das Verhiltnis der Massen 90/88 bei einer *Sr-
Aktivitat von 1 Bq zu 3,1 x 10", Es ist daher giinstig, die Trennung mit méglichst geringem
Zusatz von stabilem Strontium bzw. trigerfrei [Wa92] durchzufihren.
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Durch die Laser-Resonanz-Massen-Spektrometrie (LRMS) gelingt es, die
Radiostrontiumisotope sicher von stabilem isobaren Trigeranteil abzutrennen. Ahnlich der
Beschleunigermassenspektroskopie wird der Analyt zunéchst ionisiert, durch ein Potential von
35 bis 60 keV beschleunigt und mit Hilfe eines Magneten von dem Hauptanteil an stabilem
Strontium getrennt. Durch die Uberlagerung dieses monoenergetischen schnellen Atomstrahls
mit einem Laser spalten die Energieniveaus fiir die Resonanzbedingungen der unterschiedlichen
Isotope auf. Nach der Anregung der Atome in Rydbergzustinde werden sie durch ein
elektrisches Feld selektiv ionisiert, erneut abgelenkt und detektiert. 5 x 10° Atome
Strontium-90 konnten mit diesem Verfahren in Anwesenheit von 10" stabilen Atomen
Strontium-88 innerhalb von einer Stunde Mefzeit nachgewiesen werden [Wa92, Mo93,

We97].
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3 Aufgabenstellung

Bisher wurde fiir die Abtrennung des Strontium-90 aus Bodenproben ein
Trennungsgang verwendet, der eine Vielzahl von Fallungsreaktionen und die Handhabung
aggressiver Chemikalien, wie der Nitrat-Fallung in rauchender Salpetersaure, erfordert. Ferner
war es notwendig, die Einstellung des radiochemischen Gleichgewichtes zwischen Strontium-
90 und dem Tochternuklid Yttrium-90 vor Beginn der Aktivititsmessung abzuwarten, so daf3
von dem Einliefern der Probe bis zur Ermittlung der Aktivitit zwei bis drei Wochen vergingen.

Die Erfassung einer eventuell vorliegenden **Sr-Kontamination war nicht vorgesehen.

Daher sollte in dieser Arbeit eine Methode entwickelt werden, die den naflchemischen
Aufwand der Routineanalytik zur Bestimmung von Strontium-90 in Bodenproben verringert.
Um nach einem kerntechnischen Unfall eine schnelle Aussage iiber die Kontamination von
Umweltproben zu ermoglichen, soll die Erfassung der Radiostrontiumaktivitat in wenigen
Tagen erfolgen. Da in frischem Fallout ebenfalls mit einer **Sr-Kontamination zu rechnen ist,
soll die gleichzeitige Bestimmung des Strontium-90 und Strontium-89 moglich sein. Dariiber

hinaus soll das Verfahren auch fiir routinemaBiges Umweltmonitoring anwendbar sein.

Die Einsatzfahigkeit dieser Analytik soll beispielhaft mit Referenzmaterialien und ¥Sr-

kontaminierten Proben dokumentiert werden.

Der globale Fallout der sechziger Jahre und die lokale Kontamination durch den Unfall
von Tschernobyl stellen die wichtigsten Quellen der *Sr-Kontamination von Umweltproben
dar. An ausgewihlten chilenischen, antarktischen und ukrainischen Proben soll die Immission

mit der zu entwickelnden Methode beispielhaft gemessen und mit bestehenden Daten

verglichen werden.
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4 Experimentelles

Nach der trockenen Veraschung der Boden im Muffelofen erfolgt der Aufschluf in
Salz- oder Salpetersiure. Darauthin werden die Erdalkalielemente als Sulfate von der Matrix
getrennt. Um eine ausreichende Abreicherung des Bariums zu erlangen, folgt eine Chromat-
Fillung. Strontium wird daraufhin auf einem Austauscherharz angereichert und extraktions-
chromatographisch von den iibrigen Ionen getrennt. Die Detektion des Anstiegs der Aktivitat

des Tochternuklids Yttrium-90 erfolgt mit einem Fliissigszintillations-Spektrometer.

4.1 Entnahme und Vorbereitung der Proben

Die Probenahmen fanden auf freien, durch landwirtschaftliche Maschinen (Pfliigen) und
Vieh (Viehtritt) so weit moglich unbeeintrichtigten Flichen statt. Wie in Abb. 9 dargestellt,
wurde der Boden etwa 50 cm tief ausgehoben, so daB eine Siule von einer Grundfliche von
20 cm mal 20 cm zu zwei Seiten freigelegt war. Daraufhin erfolgte die Markierung der in der
Skala angegebenen Tiefen. Die auf diese Weise gekennzeichneten Horizonte wurden
schichtweise abgetragen. Befand sich an dem Standort eine Vegetationsdecke, so fand die

Entnahme einer Bewuchsprobe statt.

Abb. 9 - Zur Probenahme wurde eine Vertiefung ausgehoben und eine 20 cm X 20 cm grof3e
Bodensiule stehen gelassen. Die dargestellten Markierungen erméglichen das
schichtenweise Abtragen des Profils.
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Die Proben wurden zunichst an der Luft getrocknet (14 Tage), gemahlen und gesiebt
(2mm Maschenweite). Daraufhin erfolgte die zweite Trocknung bei 105 °C (48 Stunden). Die
Proben wurden luftdicht verpackt, verschickt und gelagert. Durch die Trennung in héher
kontaminierte Profile aus dem Bereich um Korosten und durch den Unfall von Tschernobyl
geringer beeintrichtigte aus dem Gebiet um Zitomir sowie der Sidhalbkugel sollten
Kontaminationen im Labor vermieden werden. Abhingig vom Kontaminationsgrad erfolgt die

Handhabung der Proben mit unterschiedlichen Geriten in verschiedenen Rdumen.

4.2 Radiochemische Abtrennung und Reinigung des Strontiums

Alle auBer den gekennzeichneten Reagenzien sind vom Reinheitsgrad p. a. und wurden
von der Fa. Merck (Darmstadt) bezogen. Der Boden wird zundchst durch mindestens
sechsstiindiges Erhitzen auf 550 °C verascht und in einen Kolben gefiillt. Der sich

anschlieBende Trennungsgang ist in Abb. 10 schematisch dargestellt.

Nach der Veraschung erfolgt die Zugabe einer Tragerlésung von 30 mg Strontium- und
50 mg Calciumnitrat, sowie 30 Bq **Sr-Tracer (Amersham-Buchler, Braunschweig). Fir den
AufschluB der ukrainischen Proben wird Salpetersiure (8 mol I'), fir die chilenischen
Salzsiure verwendet. Das Volumenverhiltnis Fliissigkeit zu Asche betrug 2 : 1. Die Extraktion

des Strontiums gelingt durch zweistiindiges Kochen am RiickfluB.

In tonreichen Proben findet eine Abtrennung des Feinbodens durch eine Zentrifugation
statt (10 Min, 19 370 g). Die auf 60 °C abgekiihlte AufschluB-Losung wird gefiltert und die
Bodenmatrix verworfen. Zu der sauren AufschluBlésung wird zuniachst im Eisbad 15 ml
konzentrierte Schwefelsidure zugegeben und der pH-Wert durch langsames Zutropfen von
Natronlauge (30 %) auf 1,8 eingestellt. Nach kurzem Aufkochen fallen die Erdalkalielemente

wihrend des einstiindigen Rithrens im Eisbad als Suifate aus.

Diese werden durch eine Zentrifugation abgetrennt und mit gesittigter Carbonat-
Losung sowie 10 g Natriumcarbonat versetzt. Durch zweistiindiges Kochen am RickfluB
gelingt die Uberfiihrung der schwer l6slichen Sulfate in die Carbonate. Der Niederschlag wird

abfiltriert, gewaschen und dann mit einigen Tropfen Salzsdure aufgenommen.
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bis zu 100 g Asche

Zugabe von Sr?* - (30 mg) und Ca?* Trager (50 mg), Sr2* Tracer (30 Bq)
AufschluB mit 100 ml HNO, (8 mol 1) oder 100 ml HCI (18%)

, Strontium-Aufschiu® |———— Losung verwerfen

15 mi H,S0, (97 %), Einstellen von pH = 1,8 mit NaOH (30 %)
Aufkochen und 1 h riihren im Eisbad

| Sulfat-Féllung ]———» zentrifugieren, Uberstand verwerfen

Niederschlag aufnehmen
15 g Na,CO, und 100 ml! geséttigte Na,CO,-Lésung
2 h Kochen am Riickflu®

( Carbonat-Fallung 1————» Losung verwerfen

Ba-140 vorhanden
Chromat-Fillung notwendig

Barium-

Fallung 15 ml H,0, Aufnehmen in 6M HCI

CH,CO,Na (20 mg) und Einstellen von pH 3,5 mit NaOH
Ba?* (10 mg) und 4 ml Na,CrO, (1,6 g i)

Aufkochen, 2 Min im Eisbad riihren

vom Niederschiag absaugen

kein Ba- i
e|1n40 a Chromat-Fillung l » Niederschlag verwerfen

1 ml HCI und H,0, (30%) bis die Losung zwei Min. blau-griin bleibt,
Verkochen des unverbrauchten H,0, und Zutrdufeln von gesattigter
Na,CO,- Losung bis pH>9

vom Niederschlag abfiltrieren

Niederschlag in 8 mi HNO, (8 mol I') aufnehmen

[ Extraktionschromatographie 1

Einstellen der FlieBgeschwindigkeit auf 0,8 ml Min™' und Aufgeben der Sr-L6sung
waschen mit 40 ml HNO, (3 mol )
Elution des Sr mit H,O (Zeitpunkt der *Y-Trennung)

r Strontium-Elution |

Auffangen des Strontium in 1,5 ml Fraktionen

»Scan der Fraktionen (1 - 2 Min pro Fraktion)

Vereinigen des Sr in einer Fraktion und Mischen mit Szintillator
Beginn der f-Messung innerhalb 2 h

f und »Messung

Abb. 10 : Schema der Abtrennung des Strontium-90 aus der Bodenmatrix. In Proben, die
kein Barium-140 enthalten, ist die Chromat-Fallung nicht erforderlich.
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Fiir die sich anschlieBende Chromat-Fillung ist es notwendig, den pH-Wert durch die
Zugabe von 20 mg Natriumacetat und Natronlauge auf pH=3,5 einzustellen. Um eine
moglichst vollstindige Abtrennung des Bariums zu erreichen, erfolgt die Zugabe von 10 mg
inaktivem Triger. Auch beim Ausfillen des Bariums und Bleis mit 4 ml Natriumchromatlosung
(16 g I") sinkt die Saurekonzentration nicht unter pH=3,8 ab. Nach kurzem Aufkochen
(1 Min) wird 5 Minuten unter Eiskiihlung geriihrt, die Losung gefiltert und der Niederschlag

verworfen.

Um iiberschiissiges Chromat zu reduzieren, erfolgt die Zugabe von Wasserstoffperoxid
(30 %) und einigen Millilitern Salzsiure bis die Losung mindestens zwei Minuten eine griin-
blaue Farbung annimmt. Daraufhin schlieBt sich die Carbonat-Fallung des von Barium und Blei
gereinigten Calciums und Strontiums an. Durch das Zutraufeln von gesattigter Carbonatlosung
werden die beiden Erdalkalimetalle ausgefillt, auf einem Filter gesammelt und mit einigen
Millilitern Salpersaure (8 mol I'') aufgenommen. Enthilt die Probe kein Barium-140 mehr, wie
in den Proben, die durch den Kernwaffenfallout der sechziger Jahre kontaminiert wurden, so

kann auf die Chromat-Fillung verzichtet werden.

Die Siule fiir die chromatographische Trennung (Durchmesser 1 cm) enthilt 3 g
Austauscherharz (SrSpec, 150 um; Fa. IEChrom, Darien, Illinois), das mit einer Losung aus
dem Kronenether 4,4’(5°)-Bis-(tert-butylcyclohexano)-18-Krone-6 in 1-Octanol iiberzogen ist.
Ein freies Siulenvolumen entspricht etwa 6,5 cm’, 65 % des Bettvolumens [Di91]. Das 11 cm
hohe Bett wird zunichst mit 10 ml Wasser gespiilt und daraufhin mit 30 ml Salpetersdure
(3 mol 1) konditioniert. Nachdem die FlieBgeschwindigkeit auf etwa 0,8 ml pro Minute
eingestellt ist, wird zunichst die salpetersaure Losung des Strontiums aufgegeben und
darauthin mit 40 ml Salpetersiure gespiilt. Da bei diesem Arbeitsschritt auch die Abtrennung
von Yitrium-90 erfolgt, entspricht der Endpunkt der Reinigung mit der Salpetersdure dem
Beginn des *Y-Aufbaus. Es schlieft sich die Elution des Strontiums mit Wasser an. Barium
wird nach dem Wechsel der Spiillosung von Salpetersiure auf Wasser etwa ein halbes freies
Siulenvoulmen (4 cm®) vor Strontium eluiert. Bei einer zu hohen Elutionsgeschwindigkeit
(> 1,5 ml Min") ist die chromatographische Trennleistung der Saule nicht mehr ausreichend,
und der Beginn des Strontium-Peaks ist durch Barium kontaminiert. Das Eluat wird in
Fraktionen von 1,5 ml aufgefangen und kurz (1 bis 2 Min) auf die y~Aktivitat untersucht, um
die Radiostrontium-Fraktionen zu identifizieren. Diese werden in einem LSC-vial vereinigt, mit

Szintillator versetzt (Ultima Gold, Fa. Packard) und die y- und S-Aktivitit gemessen.
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4.3 Aktivitdtsmessung und -berechnung

Fiir die Bestimmung der y-Aktivitit wird ein Germanium-Detektor (GMX-30200-P, Fa.
EG&G Ortec) eingesetzt. Die Flisssigszintillationszihlung (Liquid Scintillation Counting, LSC)
findet an einem 1220 Quantulus (Fa. Wallac) mit geringem Untergrund und Pulshohen-
spektrometrie statt. Um Lumineszenzen abklingen zu lassen und eine Stabilisierung des
Cocktails zu gewihrleisten, beginnt die S-Zzhlung erst eine Stunde nach dem Durchmischen
der wiBrigen Phase mit dem Szintillator. In dieser Zeit findet die Bestimmung der chemischen
Ausbeute an Strontium im LSC-vial (514 KeV-Linie des Strontium-85) am GMX statt. Ist eine
schnelle Ermittlung der Aktivitit der Probe nicht notwendig, so wird die y-Messung spater mit
einer lingeren MeBzeit durchgefiihrt. Aufgrund der groBeren absoluten Impulszahl kann die
Aktivitit in diesem Fall mit hoherer Prizision gemessen werden. Die Bestimmung der
chemischen Ausbeute ermoglicht es gleichzeitig, die vollstandige Abtrennung der y-Strahler

(beispielsweise '*’Ba bzw. '*’Ba) zu kontrollieren.

Die S-Messung beginnt spitestens zwei Stunden nach der Abtrennung des Yttrium-90
auf der Extraktionssiule, so daB sich hochstens 3 % des Tochternuklids aufgebaut hat. Zur
Uberpriifung der Reinheit der Trennung sowie einer Korrektur des Untergrundes, werden vier
bis sechs S-Messungen von drei bis sechs Stunden durchgefiihrt. Die Kinetik des Anstieges der
Yttrium-Aktivitit ermoglicht die Identifikation des Yttrium-90 und die Uberpriifung der
Reinheit der Trennung. Vor jeder Szintillationsmessung erfolgt eine unabhingige Bestimmung
des Loscheffekts (Quench-Wertes) der Probe. Diese quasi kontinuierliche Erfassung des
Zustands des Szintillators ist notwendig, um eine Verinderung des Cocktails durch einen zu
hohen Salpetersiureanteil zu erkennen. Andert sich der Quench-Effekt der Probe systematisch
zu kleineren Werten, so wird das Fenster von Messung zu Messung verschoben. Um das
komplexe zeitabhangige Spektrum von Strontium-90, Yttrium-90, Strontium-89 und

Strontium-85 zu entfalten, werden zwei Fenster gesetzt (Abb. 11).



45

T T T i v
Fenster 1: Kanal 397 - 81 Fenster 2:

L Kanal
Strontium-89 818 -r;aooo

4 ) -

-

5 ol (! - ”‘il

& 3 i i -

pud ' m | Yttrium-90

L

g 1

N m

2 \

et

)

o©

[

2
X Stronww

i

0 200 400 600 800
Kanalnummer

Abb. 11 : Geglittete Fliissigszintillations-Spektren des Strontium-90 (Egme. = 546 keV),
Strontium-89 (Egnw = 1463 keV) und Yttrium-90 (Epme = 2280 keV). Zur
Bestimmung der Aktivitit der einzelnen Nuklide wird das Spektrum in zwei Fenster
geteilt (Standard Quench Parameter 820).

Fenster 2 beinhaltet den hochenergetischen Teil des Spektrums von etwa 1450 bis 2300
keV. In diesem Abschnitt des Spektrums findet die Detektion des Anstiegs der Aktivitdt des
Yttrium-90 statt. Aus Abb. 11 ist ersichtlich, daB in dem hochenergetischen Fenster nur
geringe Interferenzen mit anderen Nukliden zu erwarten sind. Wahrend Strontium-90 und
Strontium-85 vollstindig ausgeblendet sind, wird lediglich 1% der ®Sr-Emissionen erfafit.
Falls die Proben kein Strontium-89 enthalten, wird die niederenergetische Seite des Fensters
bis zu 530 keV geoffnet, um eine hohere Zihlausbeute zu erreichen. Fenster 1 dient zur
Detektion des Strontium-89 und liegt zwischen etwa 30 und 1500 keV. Daher enthilt es nicht
den Rontgen-Peak des Strontium-85. Der Untergrund wird allerdings durch den Photo- und
Comptoneffekt der -Quanten des Tracers erhoht. Eine Ausbeutebestimmung fir Yttrium ist

nicht notwendig, da die Aktivitit im Gleichgewicht der des Strontium-90 entspricht.

4.3.1 Berechnung der *Sr-Aktivitit

Fiir die Bestimmung der *Y-Aktivitit werden abhingig vom Quench-Effekt und dem
Vorhandensein von Strontium-89 in einem zweiten Fenster die registrierten Impulse oberhalb
der Kanalnummemn 700 bis 800 bis iiber das Ende des Spekirums hinaus zu Kanal 1000

integriert. Trigt man die Spektren derselben Probe zu unterschiedlichen Mefzeiten nach der
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Abtrennung des Yttrium-90 auf, so ergibt sich der in Abb. 4 dargestellte Anstieg der Zihlrate.
Wihrend die Zunahme der *Y-Aktivitit in den ersten Stunden etwa 1 % der

Equilibriumsaktivitat betrégt, kann nach 150 bis 200 Stunden kein Anstieg innerhalb der
statistischen Schwankungen mehr beobachtet werden.

AR

\‘ \\\\\‘ \\.,\ \\

% 200 :‘ E: \\\\\\\\\\\\ “:\ \\\\\ -

:»,»;.x ‘:\ i \\\\3.. 9‘\&&\\\ \\\\\§
\ \\\\\\\\\‘\‘\;\\‘ “\\\ o

\a o
\\\\\“ H
‘1‘\\‘\\\\\ \{;\\\{‘ \\‘Vi'h

{\' \

o \\\‘\\ R “\\\\ \ .

’ ‘ \‘ \\‘ \’f\“ \ \\}\ “ \\‘X}\\“\“

s \\\\ \) \
\\\\\\\\\\\\

400

impulse

300 -

\\ \ \\\\

) \“ \ \\\\\\\\\\\\\Q\\\\\\\\
""",,':."5,5:3’,';?,':.'5 4 §\ o \\3\\ S \\\ \\\ \\\\\\\\\‘\ ,\\s\\\\\\\\\\wt \\\\\\ )
; N \\‘\\‘\\\\\" % S “\ \\\\\\\\“\‘\

TR
RS

xR
)
DR

\\\\ N \\3\-\\\\
“i\\\\\ ‘\1\

Mer 1000 O

Abb. 12 : Aktivititsanstieg im hochenergetischen Bereich des Spektrums durch den Aufbau

der Yttrium-90 (T,;® = 64,1 Stunden). Dargestellt sind die ersten 200 Stunden
nach der Abtrennung des Strontiums von der Matrix.

Falls eine schnelle Bestimmung der Aktivitit nicht notig ist, erfolgt die Messung des
Anstiegs der Zzhlrate mehrmals in einem Zeitraum von zwei Wochen. Danach ist der Aufoau
des Tochternuklids durch das Strontium-90 fast abgeschlossen. Yttrium-90 hat 98% der
Gleichgewichtsaktivitat erreicht und es erfolgt nahezu kein weiterer Anstieg.

Die zeitabhingige Zihlrate der Probe Ry (t) im hochenergetischen Teil des Spektrums
wird durch zwei Komponenten bedingt. Zum einen liegt ein Untergrundbeitrag vor, der
lediglich statistisch schwankt, zum anderen nimmt der relative Aufbau des Tochternuklids mit

der Zeit zu. Nach zwei bis drei Wochen hat er innerhalb der statistischen Schwankung die
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Gleichgewichtszihlrate R,., erreicht. Daher wird die *Sr-Aktivitit durch einen Fit der
ansteigenden Zahlrate der Probe R.,(t) im hochenergetischen Fenster 2 bestimmt.

—Avon-t
R2s(t)=Rz0+Rpeq1- A0 )] (12)

Der zweite Faktor des zweiten Summanden berechnet den Aufbau der kurzlebigen
Tochter Yttrium-90 (T, = 64,1 h) durch das Mutternuklid Strontium-90 (T = 28,6 a). Dieser
ist abhangig von der Zeit, die seit der Abtrennung des Yittrium-90 vergangen ist. Ro,, ist die
Zihlrate, die sich aufgebaut hat, wenn sich das radioaktive Gleichgewicht von Yttrium-90 mit
Strontium-90 eingestellt hat. Fir den Fit des Untergrundsignals und der
Gleichgewichtsaktivitit wird das Programm Origen (Fa. Microcal Software) verwendet. In
Abb. 13 ist der Anstieg der Zihlrate im hochenergetischen Fenster der Probe Kupetsch
Tschernjanka 2 (Ukraine, 20 bis 25 cm Tiefe) dargestellt.
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Abb. 13 : Zunahme der Zzhlraten (Quadrate) der Probe Kupetsch Tschernjanka 2 (Ukraine,
20 bis 25 cm Tiefe). Die gefittete Untergrund- (kurz gestrichelt) und Equilibriums-
zihlrate (gepunktet) sind mit Fehlern eingezeichnet. Ferner ist die gefittete
ansteigende Zihlrate (durchgezogen) gegeben.
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In den ersten Stunden nach der Trennung verlduft die Zunahme der Aktivitit des
Tochternuklids fast linear und die *Y-Aktivitat erhht sich um etwa ein Prozent pro Stunde.
Eine Halbwertszeit (64,1 h) nach der radiochemischen Trennung ist bereits die halbe
Equilibriumsaktivitit aufgebaut und der Anstieg verlangsamt sich kontiunuierlich. Die
Tochteraktivitat nihert sich asymptotisch dem radioaktiven Gleichgewicht und nach spitestens
zwei Wochen kann innerhalb der statistischen Schwankungen keine Anderung mehr beobachtet

werden.

Mit der chemischen Ausbeute an Strontium 755 und der Zahlausbeute fir Yttium-90
7h.ys kann die Equilibriumsaktivitit der Probe berechnet werden.
Rz,cq (13)

Ago=—""""—
Nsr *172,Y90

Uber den Anstieg des Tochternuklids Yttrium-90 im hochenergetischen Teil des S
Spektrums wird also die *Sr-Zhlrate gefittet. Die y-spektrometrische Bestimmung der
chemischen Ausbeute jedes vials sowie die Beriicksichtigung der *°Y-Zahlausbeute im Fenster
ermdglichen die Berechnung der absoluten ®Sr-Aktivitét der Probe. »

4.3.2 Berechnung der ¥Sr-Aktivitit

Die Zihlrate des Strontium-89 ergibt sich entsprechend Gl. (14) aus der zeit-
abhéngigen Zthirate der Probe in Fenster 1 Ry ¢ (t). Auch in diesem Fall ist es erforderlich,

den Beitrag R p(t) zu korregieren, der nicht vom Anafyten sondern von dem Tracer, dem

Strontium-90 und dem Untergrund verursacht wird.
Risso®) =R, O-Rin® (14)

Das Untergrundsignal ergibt sich entsprechend Gl. (15) aus mehreren teilweise
zeitabhingigen Komponenten. Unter anderem filhren £ und y-Zerfille im Glas-vial und im
Cocktail, sowie nicht abgeschirmte »-Quanten zu einem Rauschen des Zihlflischchens. Die
mittlere Nullrate des vials selbst R, ist durch eine Reihe von Leermessungen an Blank-Proben
bestimmt worden. Durch Photo- und Compton-Effekte trigt auch der “Sr-Tracer zu einem
Ansteigen des Signals im Fenster 1 bei (Rl,SrSS)- Nach der y-spektrometrischen Bestimmung
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der Ausbeute kann dieser Anteil durch Messungen von Standard-Proben berechnet werden.
Ferner erfaBt der Energiebereich dieses Fensters einen Anteil (76 %) der *Sr- und der sich
aufbauenden *®Y-Emissionen (76 %). Ist die Bestimmung der Equilibriumszéhlrate durch den
Fit im hochenergetischen Fenster erfolgt, so kann dieser Beitrag zur Erhéhung des

Untergrundsignals (R} §:90 bzw. R y90) ebenfalls ermittelt werden.

Ry n(t) =Ry +Rygms(t) + Rysoo +Ryyoo(t) (15)

Mittels der nuklidspezifischen Zzhlausbeuten 7w in Fenster 1 und der chemischen
Ausbeute an Strontium 7 konnen die Zahlraten mittels der Aktivititen der Nuklide berechnet
werden. Die Summe dieser Effekte ergibt entsprechend Gl. (16) den zu korregierenden

Gesamtuntergrund.

Ryn®)=Ryo+Agms® 71,585 7se + Asoo- 71,500 s +Ayoo ©-M,yo0 -sr  (16)

Die chemische Ausbeute an Strontium 75 und die Z&hlausbeute des Strontium-89 im
niederenergetischen Fenster 7, ses ermdglichen es daraufhin die ®Sr-Aktivitét im LSC-vial zu

berechnen.

Ry smo(t) 17)

Asro® =
Sr89() Nsr * 171,589

Wird die Aktivitit der Probe iber mehrere Tage gemessen, so ist der Zerfall des
Strontium-89 zu bericksichtigen (T\, = 50,5 d). Erfolgt die Bestimmung der Aktivitdt schon
nach vier Messungen von je 360 Minuten, so kann die ®Sr-Zihlrate als zeitunabhéngig

angesehen werden.

4.4 Bestimmung der statistischen Kennwerte des Verfahrens

Eine detaillierte Vorschrift zur Berechnung der statistischen Kennwerte fur
kontinuierliche B-Spektren, die eine zeitliche Anderung aufweisen, liegt noch nicht vor. Um in
der Kernstrahlungs-MeBtechnik den zufilligen Charakter des radioaktiven Zerfalls und der
Impulszihlung zu beriicksichtigen, ist die DIN 25 482 sinngemil anzuwenden [Mi97). Diese
beschreibt die‘Bestimmung der statistischen KenngroBen, wie der Erkennungsgrenze, der



50

Nachweisgrenze und des Vertrauensintervalls. Zur Begriffsklarung sei angemerkt, daB die in
der DIN 25 482 durch den Fehler 1. Art festgelegte MeBgroBe als Erkennungsgrenze definiert
ist. Die hiufig zur Beschreibung normalverteilter Werte angewandte DIN 32 645 bezeichnet
die durch den Fehler 1. Art bestimmte GehaltsgroBe als Nachweisgrenze und den durch den
Fehler 2. Art charakterisierten Gehaltswert als Erfassungsgrenze. Die Nachweisgrenze
entsprechend der Nomenklatur der DIN 25 482 legt hingegen die durch den Fehler 2. Art
bestimmte MeBgroBe fest. Uber die statistische Streuung der Impulszihlung hinaus ist fiir die
Berechnung der ®®Sr-Aktivititen der EinfluB der Probebehandlung zu beachten.

4.4.1 Berechnungsgrundlage fiir das hochenergetische Fenster

Die ®Sr-Aktivitit wird aus der Analyse der Zihlrate der Probe R.s(t) im
hochenergetischen Teil des Spektrums (Fenster 2, Abb. 11) berechnet. Prinzipiell konnte die
mittlere Untergrundziihlrate in diesem Fenster durch eine Serie von Blank-Proben ermittelt
werden. Da sich aber die chemische Zusammensetzung der LSC-vials (“K-Gehalt)
unterscheidet, variiert auch der Nulleffekt der vials untereinander. Aus diesem Grund ergibt
sich aus einer solchen Bestimmung eine hohere empirische Varianz fiir die Zghlrate Rop als
durch die Wiederholung der Messung desselben Flaschchens bestimmt wird. Die Varianz, die
sich aus der Wiederholung der Messung der Aktivitit eines einzigen vials berechnen [46t,
entspricht hingegen der aus der Poisson-Statistik erwarteten. Daher wird die
Untergrundzihlrate R,, in dem Fenster 2 fiir jede Probe emneut bestimmt.

Der Entscheidung, wann sich ein Signal von der statistischen Schwankung der
Untergrundzihlrate abhebt, liegt die Anwendung der Poisson-Statistik zugrunde. Andere
Unsicherheiten des Verfahrens beeinflussen diese Aussage nicht und gehen daher in die
Berechnung der auf die Zihlrate bezogenen Nachweisgrenze nicht ein. Erst wenn die
Nachweisgrenze als spezifische Aktivitit der Probe ausgedriickt wird, sind die dbrigen
Fehlerquellen zu beriicksichtigen. Die GroBe der Variationskoeffizienten (relativen Fehler) fur
die Probebehandlung fg, die Fenstersetzung fg und die Ausbeutebestimmung f,, ist von der

%0Sr-Aktivitit abhingig und wird in Kapitel 4.6, S. 66 diskutiert.

Zur Beschreibung des zeitabhingigen Anstiegs der Zihlrate aufeinander folgender
Messungen einer einzigen Probe wird ein statistisches Modell sinngemif DIN 25 482
verwendet. Da die Untergrundzihlrate und die Fehler fiir unterschiedliche Proben variieren,
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unterscheidet sich die Nachweisgrenze von Probe zu Probe. So wird in vials, die eine hohe
Untergundzihlrate (> 720 Impulse in 360 Minuten) aufweisen, absolut auch eine hohe
Schwankung der Untergrundzihlrate beobachtet. Dieser Effekt wirkt sich auf die
Entscheidung, ob es sich bei einer Z#hlrate um ein hohes Untergrund- oder ein Analytsignal
handelt und daher auf die Festlegung der Erkennungs- und Nachweisgrenze aus.

Liegt kein Strontium-90 in der Probe vor, so ist die zeitliche Anderung der Zzhlrate
ausschlieBlich auf die statistische Schwankung der Untergrundzihirate zuriickzufiihren. GemaB
der Poisson-Statistik kann die Standardabweichung o, ¢ aus der Quadratwurzel der absoluten

Impulszahl wihrend der MeBzeit t., berechnet werden. Nach den ersten beiden Messungen ist
es noch nicht moglich, ein aus dem Fit berechnetes Vertrauensintervall fiir die
Untergrundzihlrate anzugeben. Denn die zwei Unbekannten Ry o und Ry eq der Gl (12),
S.47 werden zu diesem Zeitpunkt durch nur zwei MeBwerte bestimmt, und die gefittete
Gerade verlduft daher immer ohne Abweichung genau durch diese beiden Punkte hindurch.
Aus diesem Grund wird zunichst der Poisson-Fehler der Zihlrate der ersten Messung als
Schitzwert fitr die Standardabweichung o3 ¢ der Untergrundzihlrate R; ¢ angesetzt.

."tm Rz,o (18)

020= tm

Diese Annahme ist konservativ, da in der ersten 360 Minuten-Messung schon etwa 3 %
der Equilibrium-Zzhlrate des Strontium-90 den Untergrund erhdhen. Der relative Fehler der
Bestimmung der Untergrundzihlrate betrfigt nach zehn Messungen einer Probe mittlerer
Aktivitit (etwa 0,5 Bq) etwa 2 bis 10 %. Zur Berechnung der Erkennungsgrenze (Bq) ist es
unerheblich, ob die Fenstersetzung fehlerbehaftet ist. Die Untergrundzihlrate wird innerhalb
der Poisson-Unsicherheit in dem ausgewdahlten Abschnitt des Spektrums unabhingig davon
bestimmt, ob dieses Fenster beispielsweise zu groB gewahlt ist oder nicht.

Die Erkennungsgrenze stellt die Zahlrate dar, an der eine hohe positive Schwankung
des Untergrundsignals nur noch mit der Wahrscheinlichkeit o félschlich als Analytsignal
identifiziert wird. Das Quantil der GauB-Verteilung ki ergibt sich aus dieser Wahr-
scheinlichkeit fiir den Fehler 1. Art.
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R;,n(s.l) =k q 020 (19)
R;’n (s'l) - Erkennungsgrenze der Netto-Zahlrate des Strontium-90

kij-a : Quantil der GauB3-Verteilung
00 : Standardabweichung der Untergrundzihlrate

Das um die chemische Ausbeute und die Zihlausbeute korrigierte Produkt des Quantils
der GauB-Verteilung mit der Standardabweichung entspricht unter Vemnachlissigung der
Unsicherheiten von 7, und 75,y der Erkennungsgrenze der *Sr-Aktivitét.

20
R (Bq) __Ré’P__ @
2,510 7sr?12,Y90

R;,% (Bq)  Brutto-Aktivitit des Strontium-90 an der Erkennungsgrenze
e : chemische Ausbeute

.50 : Zghlausbeute im Hochenergiefenster

Um die *Sr-Nachweisgrenze p;,n sinngemiB nach DIN 25 482 zu definieren, ist es

notwendig den Fehler 2. Art (B) festzulegen. Entsprechend Gl. (21) stellt die Nachweisgrenze
den kleinsten Erwartungswert der Nettozihlrate dar, ab welcher ein Analytsignal, trozt einer

negativen statistischen Schwankung, mit der Sicherheit 1-B nachgewiesen werden kann.
Pra(S ) =Ron+kig (psn) @n

Die Standardabweichung der Netto-Zahlrate an der Nachweisgrenze a( p;,n) ergibt
sich aus den Beitrigen der einzelnen Fehler gemi8 Gl. (22):

o (P;,n) = pan ‘\[flg'it +1} +17 +/3 (22)

Nach radiochemischer Gleichgewichtseinstellung entspricht die Nettozihlrate der
Equilibriumszzhlrate. Somit ergibt sich die Aktivitit an Strontium-90, die mit einer gegebenen
Fehlerwahrscheinlichkeit o bzw. B fiir den Fehler 1. bzw. 2. Art nachgewiesen werden kann:
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020 k1o (23)

1
71sr "772,Y90 E-kl_p . J?ﬁz‘:t +f§ +f72 +f5%J

P2 BD=

Findet die Berechnung der Aktivitit vor Einstellung des radiometrischen Gleichge-
wichts zwischen Yttrium-90 und Strontium-90 statt, so ist der unvolistindige Aufbau des
Tochternuklids gem#B Gl. (24) zu bericksichtigen. Die Nachweisgrenze steigt somit
umgekehrt porportional zum bereits vorhandenen Anteil an Yttrium-90.

; 249

Das Vertrauensintervall wird durch den Vertrauensgrad 1-y bzw. dem aus der GauB-
Verteilung abgeleiteten Quantil k;., und dem Fehler des Verfahrens f bestimmt. Dieser ergibt

sich durch die Fehlerfortpflanzung aus dem Fehler des Fits f;;, der y-Spektroskopie f,, der
Fenstersetzung fg und der Probebehandlung fg .

AAygo =AY9o(lik1-y/z 'merz +f+fgt+ /s 2) 25)

4.4.2 Berechnungsgrundlage fiir das niederenergetische Fenster

In diesem Fenster werden Messungen an Standards verwendet, um die Beitrige der
unterschiedlichen Effekte zu bestimmen. Daher geht der Fehler der Probebehandlung fg,

sowie der 5~ und y-Spektrometrie (fg bzw. fy), in die Berechnung der Untergrund- und

Analytzihlrate in Fenster 1 ein. So wird beispielsweise die Aktivitit des *Sr-Standards »-
spektrometrisch bestimmt und daraufhin die Erhohung der Untergrundzzhlrate im S-Spektrum
berechnet. Aufgrund der poisson-statistischen Schwankung der Zshlrate, der geometrischen
Positionierung des vials auf dem Germanium-Kristall und der Bestimmung des Quench-Effekts
sind diese GroBen fehlerbehaftet. Wird nun die y-Aktivitat einer Probe gemessen, so gelten fiir
diese die gleichen Unsicherheiten. Somit ist in Fenster 1 fir die Bestimmung der Brutto-
Erkennungsgrenze an Strontium-89 nicht nur zu beriicksichtigen, in welchem MaBe die
Untergrundzahlrate statistisch schwankt, sondern auch mit welcher Genauigkeit dieser Beitrag
festgelegt werden kann.
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Die Standardabweichungen der Aktivitat des Untergrundsignals (Tab. 6, S. 57) und des
%Sr-Tracers (Tab. 7, S. 59) werden durch Messungen an Standards ermittelt. Da sie nicht tiber
die MeB- sondern tiber die GehaltsgroBen berechnet werden, sind bei dieser Bestimmung alle
Fehlerquellen enthalten. Die mittlere Untergrundzihlrate betragt demnach 0,10 s bei einer
relativen Standardabweichung von 4,7 %. Der Beitrag des Tracers ist abhingig von der
absoluten *Sr-Aktivitit im LSC-vial. Betrigt die chemische Ausbeute 50% (15Bq
Strontium-85), so ergibt sich eine mittlere Zzhlrate von 0,90s’, die eine empirische

Standardabweichung von 1,5 % aufweist.

Der Fehler des Beitrags des Yttrium-90 und Strontium-90 im Fenster 1 ergibt sich
durch den Fit der Equilibriumszihlrate in Fenster 2. Fur die Erkennung einer signifikanten
Anderung der Zihlrate im Fenster 1 ist es nicht notwendig, den Einflu der Fehler der y-
Spektrometrie und der Probebehandlung zu berlicksichtigen. Um die Erkennungsgrenze
letztlich als Aktivitat anzugeben, miissen diese Unsicherheiten jedoch gemaB Gl. (27) wieder

beriicksichtigt werden.

@7

R
%(t)',nze:o Jfa 75241, 2+15%  [m 00+ yool 110

Die Brutto-Nachweisgrenze an Strontium-89 wird durch diejenige Zihlrate ,qtsrgg

bestimmt, an der das Strontium-89 trotz einer statistisch negativen Abweichung des
Analytsignals wiber positiv streuendem Untergrund noch nachgewiesen werden kann.

Pise =Riga +kip - o Pis) (28)

Die Standardabweichung der ™Sr-Zihlrate ergibt sich aus dem Fehler der -
Spektroskopie f,, der Fenstersetzung fg und der Probebehandlung fg sowie der poisson-

statistischen Schwankung.
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Somit kann die Brutto-Nachweisgrenze des Strontium-89 in Fenster 1 entsprechend
Gl. (30) berechnet werden.

R} 59 (30)

1-k) g J(f}%t +f§ +f72 +f.g)

Piscso =

Das Vertrauensintervall ergibt sich aus dem Quantil der GauB-Verteilung fir die
Wabhrscheinlichkeit ¥ und dem EinfluB der Fehler zu:

AAgmy =Ass9 '(likx—y/z '\[fntz +f,2+fp2+fs 2) | GD

4.5 Qualitatssicherung

Um die Priizision und Genauigkeit des Verfahrens zu kontrollieren, erfolgte etwa alle
drei Monate die erneute Kalibration der MeBgerite. Ferner wurden Leerproben-, Standard-

und Wiederholmessungen durchgefiihrt.

4.5.1 Kalibration der MeBgeriite

Die Bestimmung der Energie-Kalibration und der energieabhiéngigen Zahlausbeute des
y-Spektrometers wurde mit Prifstrahlern und Standardlosungen der Physikalisch Technische
Bundesanstalt, Braunschweig (PTB) durchgefiihrt.

Da sich alle ®Sr-Standards (PTB) im radiochemischen Gleichgewicht mit Yttrium-90
befanden, war eine radiochemische Trennung notwendig, um reine Losungen dieser Isotope zu
erhalten. Zur Korrektur der Untergrundzihirate wurde der *Y-Standard ein erstes Mal
gemessen und daraufhin der Zerfall dieses Nuklides abgewartet. Durch die erneute Detektion
der Aktivitit etwa zehn Tage spiter wurde der Untergrund genau dieses vials erfalt. Aus der
Differenz dieser beiden Messungen ergibt sich das untergrundkorrigierte *Y-Spektrum
(S. 150).
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Aufgrund der lingeren Halbwertszeiten war diese Methode fiir die Erstellung der *Sr-,
#Sr- und *Sr-Spektren nicht méglich. Die Korrektur des Beitrages des Untergrunds wihrend
der Messungen dieser Nuklide wurde durchgefiihrt, indem die an Blanks bestimmte mittlere
Zihlrate subtrahiert wurde. Die Aufnahme eines reinen *Sr-Spektrums ist nicht mdglich, da
selbst bei einer sofortigen Messung nach der Abtrennung des Yttrium-90 dieses Nuklid
withrend der MeBzeit immer wieder einwichst. Da der prozentuale Aufbau des Tochternuklids,
die absolute Aktivitit und die Ziahlausbeute pro Kanal bekannt war, konnte dieser Anteil
korrigiert werden (S.150). Fur die Aufnahme der *Sr- und ®Sr-Spektren war eine
vorhergehende Reinigung der Radionuklide nicht notwendig.

Die einzelnen Schritte der Energietibertragung in der S-Spektrometrie unterliegen einer
Vielzahl von Lésch- oder Quench-Effekten. Die Energie des beim Zerfall emittierten Elektrons
wird zunichst nur teilweise auf die Losungsmittelmolekiile (chemischer Quench) und von
diesen wiederum nicht vollstindig an die Szntillatoren ibertragen (Farbquench). Zur
Erfassung dieses Loscheffekts stehen mehrere Moglichkeiten zur Verfiigung [M495]. In der
hier verwendeten Methode wird ein y-Strahler vor der eigentlichen Messung an jede Probe
herangefahren und ein Compton-Spektrum erzeugt. Vor allem in Abhéingigkeit von dem
Mischverhaltnis der wiBrigen zur organischen Losung im jeweiligen Flischchen kommt es
auch bei dieser Energietibertragung zu einer probeabhéingigen Loschung. Die hochenergetische
Kante dieses Compton-Spektrums dient als Parameter zur Erfassung dieses Effekts im vial
(Standard Quench Parameter, SQP). Dieser Wert wird zur Kontrolle des Zustands des
Szintillators fiir jede Probe vor jeder Messung erﬁeut bestimmt. Je hoher die Verluste in der
Energieiibertragung sind, um so geringer ist die absolute Zahlausbeute und um so stéirker wird
das Spektrum in den niederenergetischen Bereich gestaucht. Um in jeder Messung die gleichen
Zihlausbeuten in den Fenstern 1 und 2 zu erfassen, werden die Grenzen daher stets dem
Quench angepaBt. Die Loschung in den Standard-Proben wurde variiert, indem 1 bis 10 ml
wiBriger Radionuklid-Standard mit Cocktail (Ultima Gold AB, Fa. Packard) auf 20 ml
aufgefiillt wurde. Die Verschiebung der Lage des Fensters in Abhéngigkeit von der Loschung
ist in den Quenchkurven dargestellt (S. 148).

Die Kalibration des S-Spektrometers wurden alle drei Monate sowie nach dem
Wechseln der Analog/Digital-Wandler wiederholt.
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4.5.2 Blank-Messungen

Zunichst wurde kontrolliert, ob die Streuung der Zghlraten der durch die Poisson-
Statistik erwarteten entspricht oder ob etwa ein Drift des MeBgerites zu beobachten ist. Die zu
dieser Messung angefertigten Untergrund-Standards enthielten 4 bis 8 ml demineralisiertes
Wasser und 16 bis 12 ml Cocktail, so daB} jedes vial mit 20 ml Fliissigkeit gefiillt war. In Tab. 6
ist die Anzahl der in 360 Minuten MeBzeit registrierten Impulse in drei sich teilweise
iiberlappenden Fenstern fiir drei unterschiedliche Blanks beispielhaft aufgezeigt.

Tab. 6 : Untergrund-Impulse in drei Bereichen des Spektrums von drei Blanks aus 20
Zyklen von je 360 Minuten MeBzeit. Mittelwert, empirische und Poisson-
Standardabweichung sind fiir jede Serie angegeben.

Blank Bl 1 Blank Bl 2 Blank Bl 3

Zyklus |Ber.1 Ber.2 Ber.3 [Ber.l Ber.2 Ber.3 |Ber.1 Ber.2 Ber. 3
' 1 465 50 2083 580 70 2495 321 7 1920
2 479 65 2123 5713 72 2438 326 8 1911

3 483 67 2142 564 85 2453 329 14 1941

4 494 74 2123 589 64 2448 327 16 1979

5 507 68 2113 523 61 2392 314 7 2026

6 498 57 2082 595 73 2477 317 15 2002

7 491 61 2083 618 76 2402 337 14 2021

8 498 76 2079 601 66 2458 327 5 1945

9 491 56 2147 591 76 2458 333 6 1959
10 493 74 2147 647 63 2605 352 12 2011
11 471 64 2090 544 74 2518 340 18 2055
12 454 51 2131 536 56 2434 356 16 2007
13 488 69 2065 582 75 2497 338 9 1928
14 499 72 2156 577 62 2456 377 17 1928
15 471 56 2098 591 85 2475 396 14 2013
16 504 15 2136 600 73 2418 381 9 1995
17 470 58 2115 568 72 2470 363 9 1945
18 456 64 2071 584 79 2477 325 12 1956
19 4n 66 2061 564 82 2431 371 7 2013
20 478 - 68 2096 551 79 2389 324 11 1959
Mittelw. 483 64 2107 579 72 2460 343 11 1976

(Impulse)
Mittelw. | 2,24 0,296 9,75 2,68 0,333 11,4 1,59 0,0509 9,15
o02s)

S0,ccap. 15,6 197 30,0 28,5 815 48,6 23,6 4,06 41,6
S0, Poisson 220 8,03 45,9 24,1 8,49 49,6 18,5 3,38 44,5
22 9,54 18,3 811 26,5 17,2 18,3 31,2 27,3 16,6

Bereich 1 in Tab. 6 enspricht dem im Umweltmonitoring zur Erfassung von 50 % der
%y Emissionen verwendeten Fenster, die Bereiche 2 bzw. 3 den bei gleichzeitiger *Sr-

Detektion gesetzten Fenstern 1 bzw 2.
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Die Anzahl der registrierten Untergrundimpulse N und die Mittelwerte N—_-o aller 20
Messungen einer Serie sind in Tab. 6 gegeben. Die empirische Standardabweichung so.cmp.

ergibt sich nach Gl. (32) zu:

20 (32)
So,0mp. (Impulse) = \/ HN20-1* ;Zi(No ~Ng)?

Fir die erste MeBrethe betrigt die nach der GauB-Verteilung berechnete
Standardabweichung beispielweise 15,6 Impulse. Fiir hohe Impulszahlen nimmt die Poisson-
Verteilung die Form einer Normalverteilung an. Die mittels der Poisson-Statistik berechnete
Standardabweichung sollte dann auch derjenigen der Normalverteilung entsprechen. Daher
sollte die Quadratwurzel des Mittelwerts einer MeBserie (Tab. 6) einen &hnlichen Wert

ergeben.

So, Poisson (Impulse) _ ,/ﬁg (33)
S0, Poisson . POiSSON-Standardabweichung des Untergrund-Signals

Wie in Teb. 6 aufgefiihrt, unterscheiden sich die nach Gl. (32) und Gl. (33) ermittelten
Werte in einigen Spalten. Mit einem y>-Test [Ma76] 148t sich untersuchen, ob die n Mefiwerte

x; einer Serie mit dem arithmetischen Mittelwert x von einer Poisson-Verteilung abweichen.

2 (34)
n (x. _)_()
2'2:2 " >2.’12—a,n~l
=1 X
x - arithmetischer Mittelwert einer Serie

22 2.n-1 - Quantil der y*-Verteilung fiir n-1 Freiheitsgrade und die Wahrscheinlichkeit o fiir
einen Fehler 1. Art.

Betragt die Wahrscheinlichkeit fiir den Fehler 1. Art 2,5 %, so ergibt sich das Quantil
der - Verteilung zu 32,85 [Kr77]. Da die nach Gl. (34) berechnete Summe in keinem Fall den
Wert des %>~ Quantils iibersteigt (Tab. 6), unterscheidet sich die gemessene Verteilung nicht
signifikant von der Poisson-Verteilung. Im Folgenden wird daher als erwiesen angesehen, daB
das Rauschen des Untergrundsignals durch die Poisson-Verteilung beschrieben wird und keine
Drift des f-Spektrometers vorliegt.
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Je nach Fenstersetzung erhdht der *Sr-Tracer durch Photo- und Compton-Effekte den
Untergrund. Die Streuung der Zzhlraten radioaktiver Proben wird durch die Poisson-Statistik
beschrieben [Li91]. Wihrend im *Y-Fenster kaum ein Ansteigen der Zhirate beobachtet wird,
ist der Anstieg der Zshlrate im *Sr-Fenster deutlich. Die in Fenster 1 beobachtete Erhhung

der Untergrundzihlrate durch den #-Strahler Strontium-85 ist in Tab. 7 (Spalte 3) angegeben.

Tab. 7 : Erhdhung der Untergrund-Signale durch den Tracer.

Proben- Proben- Ros* Roz MeBzeit
Kennung art (102s%) (102 s%) (h)
Sr85-1 85Sr-Standard 5,98 5,92 12
Sr85-11 #5Sr-Standard 6,09 3,38 12
Sr85-11 $5Sr-Standard 577 6,47 12
Sr85-1IV #Sr-Standard 6,01 6,24 12
Sr85-V %Sr-Standard 6,17 3,93 12

* Erhohung der Zahlrate pro Bq Strontium-85

Um zu untersuchen, ob es wihrend der Durchfithrung des Trennungsgangs zu einer
Kontamination kommt, wurde ein Chemie-Blank erstellt (Tab. 8). Fur diesen wurde kein
Boden ansonsten aber dieselben Glasgerite und Chemikalien wie bei den anderen Proben
eingesetzt. Die Durchfilhrung aller Arbeitsschritte und die Auswertungen erfolgten in
identischer Weise. Es wurde kein Anstieg der *Y-Aktivitit beobachtet und die
Untergrundziihlraten wiesen die tblichen statistisch bedingten Schwankungen auf.

Die Handhabung realer Bodenproben ist aufwendiger als die Analyse eines Chemie-
Blanks, da voluminésere Niederschliige aufgearbeitet werden, und die Abtrennung der Boden-
Matrix erfolgt. Ferner fiihrt die Extraktion und nur teilweise Abtrennung des Calciums und
Bariums zu einer hoheren Ionenmatrix. Da solche Einflusse die Trennleistung der Kronenether-
Siule dndern kénnen, wurde untersucht, ob ein Ansteigen des Rauschens zu beobachten ist.
Als Blindproben wurden die unteren Schichten von Bodensdulen verwendet, in denen kein
Aufbau der ®Y-Aktivitit mehr erkannt wurde. Bei allem gewachsenen Boden ist eine *Sr-
Kontamination der oberen Schicht durch den nuklearen Fallout der sechziger Jahre
wahrscheinlich. Bis zu den tiefer liegenden Horizonten ist das Radiostrontium noch nicht
vorgedrungen. Diese weisen aber meist andere Parameter auf (insbesondere einen geringeren

Humusgehalt) als die in dieser Arbeit untersuchten Oberbdden.



Tab. 8 : Zihlraten von Proben, in denen kein Strontium-90 nachgewiesen wurde.
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Proben- Proben- Proben- Schichttiefe Ro2 MeBzeit
Kennung Herkunft art (cm) (10%s™) )
Bl1 - Blank - 2,24 12
Bl2 - Blank - 2,68 12
BI3 —_— Blank - 1,59 12
Bl 4 — Blank - 1,69 12
BiS -— Blank - 1,33 12
CB1 - Chemie-Blank - 2,96 18
B-AN1416 Anakena Boden 14-16 2,70 30
B-RP3035 Rio Pescado Boden 30-35 2,94 18
B-RP 3540 Rio Pescado Boden 35-40 2,37 18
B-RP 4045 Rio Pescado Boden 40 - 45 2,75 18
B-RP 4550 Rio Pescado Boden 45-50 2,76 18
B-AR3035 Arquilhue II Boden 30-35 3,00 18
B-AR3540 Arquilhue IT Boden 35-40 2,73 18
B-AR4045 Arquilhue II Boden 40 - 45 3,08 18
B-AR4550 Arquilhue II Boden 45-50 2,77 18
CD7 Valle Grey Boden 12-14 2,47 48
CDS7 Valle Grey* Boden 12- 14 2,92 48
CD8 Valle Grey Boden 14-16 2,92 48
CDS8 Valle Grey* Boden 14-16 2,44 48

* Wiederholung der Analyse nach Zugabe von 10 Bq Blei-210

Daher wurden die unteren Schichten der untersuchten Profile, in denen kein
Strontium-90 nachgewiesen wurde, als Vergleich aufgefiihrt (Tab. 8). Es ist wahrscheilich, daB
diese Proben noch ein ®Sr-Aktivitat geringer der Nachweisgrenze enthalten, da die Migration
des Radiostrontiums in den meisten Profilen nicht plotzlich von einer Schicht zur néchsten
vollstindig zum Stillstand kommt. Aus diesem Grund ist die Zzhlrate gegeniiber den Blanks
um bis zum Zweifachen erhoht. Die MeBzeit jedes einzelnen vials betrug mindestens 18
Stunden, um einen eventuellen Anstieg der *Y-Aktivitit zu erfassen. Der Vorteil dieser Proben
ist, daB sie abgesehen von kleinen Anderungen der Bodenparameter die gleiche Matrix
aufweisen, wie diejenigen Schichten, in denen tatséchlich Strontium-90 bestimmt wurde.

Die tiefsten Schichten des Profils Valle Grey wurden je zweimal untersucht. Bei der
Wiederholung der Analyse erfolgte die Zugabe von 10 Bq Blei-210, um die quantitative
Abtrennung dieses Nuklids zu @iberpriifen. Die Zhlraten dieser beiden Proben zeigen, dafl in
einem Fall das erste, im anderen das zweite Mal das hohere Untergrund-Signal gemessen
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wurde. Da bei keiner Messung ein zeitabhéingiger Aufbau der Zihlrate erfolgte, gelang die
vollstindige Abtrennung des Blei-210.

4.5.3 Messung von Standard- und Ringanalyse-Proben

Die Genauigkeit der Analyse und der Auswertmethode wurde kontiunierlich durch
Messungen von Standards dokumentiert. Die Bdden verschiedener Ringversuche (Ringversuch
Boden 95/96, BGA) und der IAEA dienten zur Kontrolle des Verfahrens. In Tab. 9 sind die

Ergebnisse typischer Proben gegeben.

Tab. 9 : Gemessene und zertifizierte (**Sr-gespikte) Radiostrontium-Aktivititen von
Standard-Proben. :
Probe Matrix  Ausb. Masse  gemessene Vertrauens- zertifizierte  Vertrauens-

%) (& Altivitit(Bg) intervall (Bq) Aktivitit (Bq) intervall (Bq)

Ri2" RBY95/9%6 74 50,0 1,84 [1,70; 1,97] 1,65 [1,39; 1,90]
Ri3 BGA 54 250 250 [229; 271] 288 [282; 293]
Ri7 BGA 60 8,80 104 [94,8; 113] 101 [99.4; 103)
Ri8 RB95/9% 46 20,0 0,688 [0,629; 0,746] 0,690 [0,798,0,581]
SD6 IAEA375 45 11,6 1,08 [1,00; 1,16] 1,09 [1,02;1,15]

* Bei der Analyse wurde keine Sulfat-Féllung durchgefiihrt.

Da Strontium-89 aufgrund der kiirzeren Halbwertszeit in den oben beschriebenen
Standardbdden nicht vorhanden war, wurde es in den in Tab. 10 aufgefiihrten Analysen des
Standards IAEA-375 zugegeben. Die gemessene und zertifizierte *°Sr- sowie die vorgegebene
G Aktivitat sind mit den Unsicherheiten aufgefiihrt. Der Anstieg des Yttrium-90 wurde nach
einem und nochmals nach mindestens vier Tagen durchgefiihrt. Aufgrund der gréBeren
statistischen Sicherheit nimmt die Genauigkeit der Aktivititsbestimmung mit der Zeit zu.
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Um die Genauigkeit und Prézision des gesamten Verfahrens fur die Analyse von Proben
mittlerer Aktivitit (etwa 0,5 bis 1 Bq) zu iiberpriifen, wurde sechsmal die spezifische Aktivitit
des IAEA-Standardbodens 375 bestimmt (Tab. 11). Die relative Abweichung des Mittelwerts
(96 Bq kg*') vom zertifizierten (98 Bq kg") betrigt 2 %, mit einer nach Gl. (32) berechneten
relativen empirischen Varianz von 5,5 % (5,3 Bq kg"'). Die Unsicherheit der Bestimmung der
Aktivitit nahm bei der Analyse des Bodens des Ringversuchs zu. Fir eine Serie von zehn
Proben mit einer Masse von je 50 g wurde eine relative empirische Standardabweichung
von 8,5 % bestimmt (Spalte 5, Tab. 10). Durch die Reduzierung der Einwaage auf 25 g des
gleichen Bodens wurde die absolute Aktivitit der Probe halbiert. In dieser Serie aus sieben
Proben wurde mit einer relativen empirischen Standardabweichung von 20,2 % die grofte
Unsicherheit der drei Serien bestimmt. Die mittlere spezifische Aktivitit, die in den drei

Gruppen bestimmt wurde, weicht um weniger als 3 % von der zertifizierten ab.

Ferner wurde untersucht, durch welche mathematische Methode das genauste Ergebnis
zu erzielen ist. Grundsitzlich kann aus der Differenz des ersten und des letzten MeBwertes der
Anstieg der ®Y-Aktivitit berechnet werden. In dieser Differenzbildung wird nur die
Information aus zwei Messungen verwendet. Die Serie dieser ungefitteten Daten in Spalte 4
Tab. 11 zeigt eine relative empirische Varianz von 15,3 % auf. Durch einen Fit nach Gl. (12),
in welchem das Quadrat der Abstinde zu der ermittelten Kurve minimiert wird, gehen
hingegen alle Messungen des *Y-Anstieges ein. Wird die Untergrund- und
Equilibriumszzhirate auf diese Weise ermittelt, so ergibt sich eine geringere Varianz von nur
8,5 %. Die Abweichung zum zertifizierten Wert (33,7 Bq kg*) hat allerdings durch dieses
mathematische Verfahren zugenommen. Da in Analysen weiterer Standards keine systematisch

positive Abweichung mehr beobachtet wurde, ist dieser Effekt statistischen Ursprungs.

Die Serie der zehn Messungen von 50g Boden (Tab. 11, Spalte 5) sind die Werte, die
bei der Teilnahme eines Ringversuchs [Ha96, Labor Code 27] ermittelt wurden. Die mit dieser
Methode ermittelte spezifische Aktivitit des Bodens (35,5 + 3,0 Bq kg') wich 5,3 % vom
Mittelwert der GehaltsgroBen aller akzeptierten Laboratorien (33,7 + 5,3 Bq kg*) und 6,0 %
vom Referenzwert (33,5 Bq kg™) der Leitstelle bzw. der PTB ab.
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Tab. 11 : Spezifische Aktivititen der Referenzmaterialien (IAEA Standard Boden 375 und
Ringversuch-Boden), sowie Angaben der zertifizierten (31.12.95) und aus den eigenen
Messungen bestimmten Mittelwerte und Standardabweichungen.

Kennung Bodenart a(Bqkg') a(Bqkg') a(Bqkg') a(Bqkg’)
7,5g-Ansatz  50g-Ansatz  50g-Ansatz 25g-Ansatz
ungefittet
SO TIAEA Std. 96 - - -—
SA TIAEA Std. 91 — - -—
SB TAEA Std. 101 - -— -—
SC IAEA Std. 102 - -—-- -
SD TIAEA Std. 89 - - -—-
SE TIAEA Std. 97 - — —
R3 Ringv. - 35,1 35,4 -—
R4 Ringv. - 36,7 36,1
RS Ringv. — 46,0 39,7
R6 Ringy. - 26,9 29,2 -
R7 Ringy. - 40,1 38,2 —
R8 Ringy. - 32,8 37,3 —
R9 Ringv. — 30,8 33,5
RI10 Ringy. - 31,2 33,6 -
R11 Ringv. — 35,0 36,3 -
R12 Ringv. -— 324 33,3 -
R21 Ringv. — — — 46,8
R22 Ringy. - - S— 28,3
R23 Ringv. - — - 36,4
R26 Ringv. -— - -— 39,7
R27 Ringv. - - -— 27,7
R29 Ringv. - - -— 33,0
R30 Ringv. — - -— 29,6
Mittelwert ——- 96 34,7 35,3 34,5
(Bqkg")
abs. empirische - 53 53 3,0 7,0
Standardabw. (Bq kg™)
rel. empirische -— 55 15,3 " 8,5 20,2
Standardabw. (%)
zertifizierter Mittelw. - 98 33,7 33,7 33,7
(Bqkg")
zertifizierte -— - 53 5,3 53
Standardabw. (Bq kg™)
rel. zertifizierte -— - 16 16 16

Standardabw. (%)
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4.5.4 Wiederholungen von Messungen

Um die Reproduzierbarkeit der Methode nicht nur an Standard-Bdden zu untersuchen,
wurden einige Proben erneut analysiert. In Tab. 12 sind die Ergebnisse der Wiederholungs-

messungen am Profil Valle Grey aufgefiihrt.

Tab. 12 : Spezifische Aktivitit und Unsicherheit von Wiederholungs-Messungen am
Profil Valle Grey (Westpatagonien).

Proben- Masse Proben- Schichttiefe spez. Aktivitit des Bodens

Kennung (2) art (cm) (Bqkg")
B-VG0002 50 Boden 0-2 34,8 15,0
B-VG0002 50 Boden 0-2 27,7 +2,7
B-VG0204 50 - Boden 2-4 15,2 +2,0
B-VG0204 50 Boden 2-4 13,4 +1,6
B-VG0406 50 Boden 4-6 48 10,8
B-VG0406 50 Boden 4-6 5,6 +0,7
B-VG0608 50 Boden 6-8 1,6 +0,4
B-VG0608 50 Boden 6-8 1,4 +0,3
B-VGI1214 S0 Boden 12-14 <0,4 -—
B-VGIi214* 50 Boden 12-14 <04 -—
B-VG1416 50 Boden 14-16 <04 -—-
B-VGl1416°* 50 Boden 14-16 <04 -

* Wiederholung der Analyse nach Zugabe von 10 Bq Blei-210

Die oberen Schichten mit den hochsten absoluten Aktivit4ten weisen mit etwa 25 % die
groBten relativen Unterschiede der Wiederholungsmessungen auf. Die drei tiefer liegenden
Doppelbestimmungen zeigen demgegeniiber nur noch Schwankungen von etwa 14 %. Legt
man jedoch die aufgrund der Unsicherheit maximal zu erwartende Differenz zugrunde, so
ergibt sich fiir die spezifische Aktivitit der untersten beiden Schichten beispielsweise zu
(1,6 + 0,4) Bq kg bzw. (1,4 - 0,3) Bq kg". Die relative Abweichung dieser beiden Werte von
82 % ist hoher als diejenige fiir die obersten Schichten, die nach der gleichen Berechnung 60 %
betrégt. Bei annihrnd gleicher Matrix werden Proben hoherer spezifischer Aktivitat somit
genauer erfafit.
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4.6 Diskussion

4.6.1 Optimierung der chemischen Ausbeute

Um eine moglichst genaue Bestimmung der statistisch schwankenden Zéahlrate zu
erreichen, ist es insbesondere bei Proben geringer Aktivitit notwendig, Verluste in der
chemischen Ausbeute so gering wie méglich zu halten. Ferner ist die Zihlausbeute so zu

optimieren, daB ein hoher Anteil der Analyt-Signale erfaBt und gleichzeitig das Rauschen
gering gehalten wird.

Die Verwendung groBer Mengen (3g) Austauscherharz ermoglicht es prinzipiell, hohe
chemische Ausbeuten von iiber 80 bis 90 % zu erzielen [Je94]. Fiir die chromatographische
Trennung wird wenig Triger (1 bis 20 mg Sr) verwendet, um gute Separation zu erzielen und

eine Uberschreitung der Saulenkapazitit auszuschlieBen.

Zur Beladung der Siule ist es notwendig, die Probe auf wenige Milliliter zu reduzieren,
welches durch das Einengen der sauren AufschluBlosung gelingt. Mit diesem Schritt wird
jedoch die Fracht an dreiwertigen Ionen (vor allem Aluminium und Eisen) nicht abgetrennt, so
daB der Analyt in einer relativ ionenreichen Matrix auf die Siule gegeben wird. Ferner ist die
Abtrennung des Bariums ausschlieBlich mit Hilfe der Extraktionsséule héufig unvollstindig, so
daB in frischem nuklearen Fallout ohne eine weitere Reinigung mit Interferenzen im Spektrum

zu rechnen ist.

Die Abtrennung der Matrix der meisten zwei- und dreiwertigen Ionen gelingt in der in
dieser Arbeit beschriebenen Kombinations-Methode durch mehrere Fallungsreaktionen. Die
sich anschlieBenden Barium- und Sulfat-Fillungen stellen diejenigen Arbeitsschritte in diesem
Trennungsgang dar, in denen die hochsten Verluste an Ausbeute entstehen. Zur quantitativen
Uberfiihrung des Strontiums in den Niederschlag, muB so viel Triger wie moglich zugegeben
werden, um das Loslichkeitsprodukt zu iiberschreiten. Die saure AufschluBlosung ermdglichte
die Extraktion des schwer loslichen Strontiumsulfats aus der Probenmatrix. Bei der hier
beschriebenen Kombination der Trennung durch Chromatographie und Fallungsreaktionen ist
die Masse an zugegebenen Strontium durch die Kapazitét der Extraktionssaule auf etwa 30 mg
begrenzt. Aus diesem Grund ist es nicht méglich, die Trigermenge wie in anderen reinen
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Fillungs-Methoden auf beispielsweise 200 mg [Pi95] zu erhShen. Somit wird die
Konzentration an unprotonierten Sulfationen gegentiber anderen Methoden vergroBert. Dies
wire moglich, indem mehr rauchende Schwefelsiure zu der stark sauren AufschluBldsung
zugegeben wird. Da die Sulfationen in konzentrierten Siuren aber weitgehend als
Hydrogensulfat-Ionen vorliegen, ist die Zunahme der tatsichlich vorliegenden SO2-
Konzentration gering. Durch die Absenkung des pH-Wertes mit Natronlauge in den Bereich
der Gleichgewichtskonstante der zweiten Deprotonierung der Schwefelsiure (pK., = 1,8) wird
eine effektivere Erhohung der Konzentration der nicht protonierten Sulfationen erreicht. Ferner
wird die Loslichkeit des Strontiums durch den hohen Salzgehalt nach der Neutralisation der
konzentrierten Schwefelsiure mit konzentrierter Natronlauge reduziert. Unter diesen
Bedingungen gelingt selbst bei der relativ geringen Trigerzugabe (30 mg) die Ausfillung von
75 - 85 % des Strontiums.

Der zweite Arbeitsschritt, bei dem geringe Variationen des pH-Werts einen erheblichen
EinfluB auf die chemische Ausbeute haben, ist die Chromat-Fillung. Dieser Schritt ist
notwendig, da die sich anschlieBende chromatographische Trennung nur zu einer Abreicherung
des Bariums um das Zwanzigfache fiihrt. Je nach dem Verhiltnis der Radioisotope zueinander
ist diese Trennung nicht ausreichend. Grundsitzlich ermoglicht die Chromat-Fillung aus
schwach saurer Losung (pH =4,8) die vollstindige Abtrennung des Bariums. Allerdings
erfolgt unter diesen Bedingungen (10 mg Ba®, etwa 25 mg verbliebener Sr**-Tracer) eine
erhebliche Mitfillung des Strontiums von zum Teil Gber 25%. Daher wird in der
Kombinations-Methode ein stirker saures Milieu von pH=3,5 gewihlt. Der
Abreicherungsfaktor fiirr Barjum betriigt in diesem Fall immer noch mindestens 20 und die
Ausbeuteverluste an Strontium sind mit weniger als 15 % noch akzeptabel.

Die Bestimmung der yAktivitit im vial ergab in den gespikten Standards eine
Gesamtabtrennung des Bariums um mindestens das Finfhundertfache. Aufgrund der
maximalen Emissionsenergie des Barium-140 von 1020 keV kann dieses nur eine Stérung der
Erfassung der ®Sr-Aktivitit verursachen. Als Folge des Unfalls von Tschemobyl wurde im
Vergleich zu Strontium-89 etwa die doppelte Aktivitat an Barium-140 emittiert [Kr96]. Zur

Trennung dieser Aktivitit ist die oben beschriebene Abreicherung ausreichend.

Daher ist es giinstiger fir die Chromat-Féllung ein saures Milieu von pH=3,5 zu

wihlen und letzte Reste des Bariums chromatographisch zu entfernen. Durch eine schwach
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saure Fillung (pH=4,8) wird zwar direkt eine vollstindige Trennung erzielt, aber eine
geringere chemische Ausbeute erreicht. Demgegeniber ist die durch die Kombination von
Fillungs-Reaktionen und Chromatographie erzielte Abreicherung ausreichend. Ferner fiihrt die
hohere Zahlrate bei den hier beschriebenen Bedingungen zu einer sichereren Erfassung der
$9%0Sr-Aktivitit.

Die Umwandlung in die Carbonate und die chromatographische Trennung erfolgt
annihernd quantitativ. Die chemische Ausbeute des gesamten Kombinations-Trennungsganges
betrigt gewdhnlich 45 bis 65 %. Sie liegt damit in der GroBe typischer radiochemischer
Trennungsginge [Pi95].

Uber den Verlust an chemischer Ausbeute hinaus wird durch die Festlegung der Fenster
bei der Fliissigszintillaﬁons—Messung die Zahlausbeute des Yttrium-90 weiter reduziert. Weist
das Strontium-89 den weitaus hoheren Anteil der Aktivitit der beiden zu bestimmenden
Radioisotope auf, so muB es aus dem Fenster 2 ausgeblendet werden. Denn zum einen fithrt
die Schwankung des erhohten Untergrund-Signals zu einer unsicheren Festlegung desselben.
Zum anderen macht sich bei langen Beobachtungszeiten der Zerfall des Strontium-89
bemerkbar. Da der Nulleffekt in Gl (12) als zeitunabhingig angesetzt ist, wird ein
abnehmendes Untergrund-Signal durch eine zu gering gefittete Equilibriumszzhirate
ausgeglichen. Dies hat die Bestimmung einer zu kleinen *Sr-Aktivitit der Probe zur Folge.
Enthilt der Boden Strontium-89, so wird daher statt 50 % nur ein geringerer Teil der Y-
Aktivitit in Fenster 2 erfaBt. Selbst in diesem schmalen Ausschnitt von 18,4 % Zihlausbeute
des ®Y-Spektrums kann jedoch ein Beitrag von etwa 1% des Strontium-89 nicht vollig

ausgeblendet werden.

Einige Boden weisen spezifische Matrix-Unterschiede auf, die eine Anpassung des
Trennungsgangs erfordern, um Strontium mit einer hohen chemischen Ausbeute abzutrennen.
Préiparativ lassen sich unterschiedliche Proben verschieden gut bearbeiten. Jedoch ist nicht die
absolute Masse, sondern die Beschaffenheit der Bodenmatrix entscheidend. So bedingt ein
hoher Anteil an Calcium volumindse Niederschlige und erfordert eventuell ein Nachfillung des
Strontiums durch emeute Zugabe von Schwefelsiure. Ein hoher Tongehalt des Feinbodens
muB durch sorgfiltige Zentrifugation abgetrennt werden, so dafl eine Verstopfung der Filter
vermieden wird. Weisen nach der Veraschung die tieferen Schichten des Bodens im Tiegel eine
dunklere Firbung auf als die oberen, so deutet dies auf eine unvollstindige Verbrennung der
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organischen Bestandteile hin. In diesem Fall findet die Extraktion des Strontiums prinzipiell in
Salpeter- und nicht in Salzséure statt.

In natiirlichen Bdden sind etwa 24 bis 60 mg inaktives Strontium pro 100 g in den
Mineralien zu erwarten [Li87]). Dieses wird im AufschluB nicht quantitativ erfaBt, da es
teilweise in der Kristallmatrix fixiert vorliegt. Bei einer Erh6hung der Probenmasse oder der
erstmaligen Analyse eines neuen Bodentyps ist dennoch zu beachten, ob ein Siulendurchbruch
erfolgt. In keinem der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Boden wurde dies beobachtet.
Mit Hilfe des *Sr-Tracers kann stets verfolgt werden, ob die Austauschkapazitit der S#ule

erschopft ist und eine zu frithe Elution einsetzt.

4.6.2 EinfluB der Mefibedingungen auf die **Sr-Kenngrofen

Die Erkennungsgrenze fiir Strontium-90 R§,90 ist entsprechend Gl. (20) von der

Zahlausbeute des Yttrium-90 im Hochenergiefenster 7,y abhangig:

20
R} n (20)

*
R Bq)=—""
2509084 Msr*M2,Y90
Unter der Voraussetzung, daB eine 100 g-Probe analysiert wird, und die chemische
Ausbeute 50 % betrigt, ergibt sich die Erkennungsgrenze abhiingig vom verwendeten Y-
Zzhifenster zu 0,13 bis 0,35 Bq kg™ (Tab. 13).

Tab. 13 : Spéziﬁsche Erkennungs- und Nachweisgrenze fiir das tiber die Zahlrate des Yttrium-
90 bestimmte Strontium-90 bei der Analyse einer 100 g-Bodenprobe und einer
chemischen Ausbeute von 50 %.

0Y- Erkennungs- Nachweisgrenze  Nachweisgrenze = Nachweisgrenze
Zghlausbeute grenze nach24 h nach48 h nach 200 h

(%) (Bqkg’) (Bqkeg") (Bqkg") (Bqkg")

18,4 0,35 4,2 1,22 0,46

50,0 0,13 1,6 0,45 0,17

Fir die Berechnung der Nachweisgrenze p; 190 besteht eine Abhingigkeit von der

seit der ¥®Y-Trennung vergangenen Zeit t.
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Da nach 24 h beispielsweise erst etwa 23 % der Tochteraktivitit aufgebaut sind, muB
die Probe die 4,3-fache ®Sr-Aktivitit enthalten, um zu diesem Zeitpunkt schon nachgewiesen

werden zu koénnen.

Wie fiir die Untergrundzihirate beschrieben, kann mit den ersten beiden MeBwerten
auch fiir die Analytzihlrate kein aus dem Fit berechneter Fehler gegeben werden. Wird im
Extremfall die Aktivitit der Probe schon nach zwei Messungen abgeschitzt, so verlduft die mit
zwei Unbekannten gefittete Gl (12) genau durch die zwei MeBwerte und es liegt keine
Abweichung zwischen MeBpunkten und gefitteter Gerade vor. Befindet sich der dritte
MeBwert zufillig in der Nihe dieser Kurve, so ergibt sich trotz geringer statistischer Sicherheit
ein kleiner Fehler des Fits. Es hat sich daher als glinstig erwiesen, in den ersten 24 h den Fit-
Fehler durch die Beobachtung von Messungen an Standards (Tab. 11, S. 64) abzuschitzen.
Aufgrund von dieser wurde die zeitabhingige Abnahme des relativen Fitfehlers der gesamten

Methode nach der radiochemischen Trennung t durch die empirische Funktion beschrieben.
£() = 0,085 +¢+/™ (36)

Durch die zunechmende Anzahl von MeBpunkten steigt die Genauigkeit des Fits mit der
Zeit immer weiter an. Dieser EinfluB geht durch den zweiten Summanden in die Berechnung
des Fehlers ein. Der zeitabhingige Term beschreibt die zunehmende Sicherheit der
Bestimmung der Equilibriumszihlrate von anfinglich tiber 50 % nach erneuten Messungen auf
etwa 8,5%. Messungen an Standards (Tab. 11, S.64) ergaben diese verbleibende
Unsicherheit, obwoh! die Equilibriumszshirate durch lange MeBzeiten auf etwa 2 bis 5%
genau gefittet werden kann. Da die Festlegung dieser zeitabhangigen Exponentialfunktion
durch die Streuung der Endergebnisse der Analyse (GehaltsgroBen) erfolgte, sind die dbrigen
Fehlerquellen beriicksichtigt. Diese Annahme ist konservativ, da fur hohe Aktivititen der
Anstieg der Tochter-Zshlrate schneller und mit hoherer Genauigkeit gefittet werden kann als
fiir *Sr-Aktivititen von etwa 1Bq. Soll die Nachweisgrenze nach wenigen Messungen
berechnet werden, so erfolgt die Abschitzung der statistischen Unsicherheit durch die in
Gl. (36) beschriebene Exponentialfunktion.



71

. 1 . 020 ki-a @7
mse Moo (1-e 0N 1 iy o \Jooss+e V20 |

P3 5190 BD=

Betrigt die chemische Ausbeute der Analyse 50 % und die Zéhlausbeute im Fenster 2
ebenfalls 50 %, so ergibt sich die spezifische Nachweisgrenze (100 g Boden) zu 0,17 Bq kg!
Strontium-90. Bei der Bestimmung der *Y-Zihlrate mit dem schmalen Fenster zur
gleichzeitigen **Sr-Messung ergibt sich eine Nachweisgrenze von 0,42 Bq kg? Strontium-90.
Aufgrund der geringeren Zahlausbeute bei gleichzeitiger *Sr-Erfassung muB in diesem Fall
also 2,7-fache Aktivitit Strontium-90 vorliegen, um noch nachgewiesen werden zu kénnen

Nach einem kerntechnischen Unfall ist eine schnelle Erfassung der radioaktiven
Kontamination notwendig. Abhingig von der seit der *¥Y-Abtrennung vergangenen Zeit hat
dies eine Anderung des Nachweisvermdgens zur Folge. Da die S-Zshlung spétestens zwei
Stunden nach der Trennung beginnt und nach beispielsweise vier Messungen von je
360 Minuten bereits eine Einschitzung der Aktivitit erfolgen soll, werden nur 22 % des
gesamten Aufbaus des Tochternuklids beobachtet. Aufgrund der Verringerung des
detektierbaren Aktivititsanstieges wihrend der kirzeren Beobachtungszeit steigt die
spezifische Nachweisgrenze (50 % chemische Ausbeute, 100 g Probe) bei Verwendung des
schmalen hochenergetischen Fensters von 0,46 auf 4,2 Bq kg an. Ist kein Strontium-89 in der
Probe zu erwarten, so werden 50 % der ®Y-Emissionen erfaBt. Die Nachweisgrenze nimmt
von 0,17 Bq kg durch die kurze MeBzeit von 24 h auf 1,6 Bq kg zu.

Die Unsicherheit der Bestimmung der *Sr-Aktivitét ist abhéingig von dem Einflul der
Fehlerquellen fiir unterschiedliche Proben verschieden. Der Fehler der Bestimmung der %Sr-
Aktivitat ergibt sich daher aus vier Bereichen: Probebehandlung fg (einschlieBlich dem
Auswiegen des frischen und veraschten Bodens, sowie des Tracers), Bestimmung der
chemischen Ausbeute f,, Erfassung der Zihlausbeute im Fenster fg und Fit des %Y-Anstiegs
fFu- Abhingig von der absoluten Aktivitit, sowie dem Verhaltnis der Radionuklide
zueinander beeinflussen sie die Genauigkeit des Verfahrens in unterschiedlichem MaBe. Um
den Gesamtfehler der Verfahrenes empirisch abzuschitzen, wurden Standards einer
Gesamtaktivitit von 0,9 bis 28 Bq Strontium-90 untersucht (Tab. 9, Tab. 10, Tab. 11).
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Eine unprizise Fenstersetzung verursacht wihrend der Flissigszintillations-Messung
eine ungenaue Bestimmung der Zihlausbeute. Dieser Effekt verringert sich fir zusitzliche -
Zghlungen, da sich der Quench-Effekt nach 12 h nicht mehr &ndert und bei jeder Messung
erneut bestimmt wird. Die Schwankung des Quenchwertes um 1 % fiihrt bei Verwendung des
weit gedfineten Fensters (7w = 50 %) zu einer ungenauen Erfassung der Zihlausbeute des

Yttrium-90 von etwa 4 %.

Die Fehler der Probebehandlung, wie des Auswiegens des frischen (1 %) und
veraschten Bodens (1 %), sowie der Einwaage des Tracers (1,5 %) sind gegeniiber den oben
diskutierten Effekten von geringem EinfluB. Der Anstieg der *Y-Zihirate in der
hochkontaminierten Probe Ri7 ist mit einer Genauigkeit von iiber 1,5 % gefittet worden.

Der verbleibende Gesamtfehler f betrigt wie oben beschrieben selbst nach langen
Messungen noch etwa 8,5% und die Equilibriumszihlrate von Standards wird mit einer
Sicherheit f; von etwa 5 % gefittet (Tab. 11, S.64).

8,5%=5%2 + f,2 + f52 + f5> (39)

Daher ergibt sich die Summe der Variationskoeffizienten der Probebehandlung fg, der
Fenstersetzung fg und der Bestimmung der Ausbeute £, zu 6,9 %.

f =VTw? +69%? )
An hochkontaminierten Proben 1iBt sich der Fehler der Probebehandlung, der
Fenstersetzung und der y-Spektrometrie untersuchen. Durch die héufige Wiederholung der
Messung des Quencheffekts wurde der Fehler der Fenstersetzung auf 1,5 bis 2 % reduziert.
Der Anstieg der ®Y-Aktivitit kann aufgrund der hohen Zihlraten bis auf eine verbleibende
Unsicherheit von 2 bis 4 % gefittet werden. Die Aktivitit des Standards mit dem héchsten *Sr-
Spike Ri 7 wurde, bezogen auf den zertifizierten Wert um 2,8 %, tiberbestimmt (Tab. 9). Als
Ursache fiir diese Abweichung ist vor allem die y-Spektrometrie anzusehen. Die absolute **Sr-
Aktivitit wird fir die Ermittlung der Ausbeute nicht bestimmt, sondern nur das Verhiltnis zu
einem Standard, der die gesamte anfangs zugegebene Aktivitit in gleicher Geometrie enthlt.
Dadurch sind Fehler, die durch die Umrechnung der Zihiraten auf absolute Aktivititen
entstehen, ausgeschlossen. Die Ungenauigkeit der y-Spektrometrie wird durch die Bestimmung
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der Nettopeakfliche hervorgerufen. Denn der schmale Tracer-Peak (514,1 keV) muB neben
dem breiten Peak durch die Vernichtungsstrahlung (511 keV) gefittet werden (GammaW, Fa.
Westmayer). Sowohl durch Kalium-40 im Glas-vial als auch durch Beitrége des Untergrunds
ist dieser Untergrundpeak im 7-Spektrum immer vorhanden. Steht zur Bestimmung der
Ausbeute nur eine Stunde zur Verfiigung, so betrigt der Fehler der Berechnung der Peak-
Fliche der Probe etwa S %. Durch eine Ausweitung der MeBzeit auf 16 h kann dieser Fehler
auf 2,5 % reduziert werden. Da der -Standard prinzipiell mindestens fiinfmal mit bis zu 24 h

Dauer gemessen wird, ist dieser statistisch bedingte Fehler mit 2 % geringer.

Daher ist der Fehler der y-Spektrometrie fiir hochkontaminierte Proben (28 Bq, bspw.
Ri7) bei Verwendung eines breiten Fensters als Hauptfehlerquelle anzusehen. Abhingig von
der Zeit, die fiir die Bestimmung der Ausbeute zur Verfiigung steht, betrigt der Gesamtfehler
fir hochkontaminierte Proben 4 bis 8 %. Selbst hohere Ausbeuten und lingere MeBzeiten
steigern die Genauigkeit des Verfahrens nicht mehr.
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Abb. 14 : Zunahme der Zihlrate eines Standards SD17 (IAEA soil 375) durch den Aufbau
des Yttrium-90. Die zeitabhingige (Quadrate), sowie die zertifizierte Zéhlrate
(durchgezogene Linie) sind mit Fehlemn (Balken bzw. gestr. Linie) eingezeichnet.
Femner ist die gefittete (Kreise) und die zertifizierte Equilibriumszahlrate (Balken
bzw. kurze gepunktet) gegeben.



74

In Proben geringer *Sr-Aktivitit von etwa 1 Bq wurde die Aktivitit selbst nach zehn
Messungen von je 360 Minuten um 6,5 % unterschitzt (SD16, Tab. 10, S. 62), obwohl eine
Verringerung des Fehlers der y-Spektrometrie durch eine Verlingerung der MeBzeit auf 2,5 %
gelang. Durch die wiederholte Messung des Quench-Effekts wurde auch die Bestimmung der
Zshlausbeute im Fenster auf 2 % genau festgelegt. In Abb. 14 sind die Zihlraten der einzelnen
Messungen (Quadrate) des Standards SD17 und die zu dem jeweiligen Zeitpunkt gefitteten
Gleichgewichtszihlraten (Kreise) dargestellt. Ferner ist die nach Gl. (12), S. 47 ermittelte
Equilibriumszshlrate sowie der zertifizierte Wert des Standards eingezeichnet.

Anfangs wird die Equilibriumszahirate bei dieser Probe stark unterschitzt und die durch
die Fehlerbalken dargestellte Unsicherheit des Fits ist sehr hoch. Wihrend im weiteren Verlauf
der Berechnung sogar eine Uberschitzung der zertifizierten Aktivitét erfolgt, nihert sich der
gefittete Wert immer weiter dem erwarteten an. Ein hoher Fehler ist daher zu erwarten, wenn
schon nach vier Messungen von je 360 Minuten der Fit des Anstiegs der *Y-Aktivitit
durchgefiihrt wird. In Standard SD15 (Tab. 10, S. 62) wurde beispielsweise nach 24 h nur 0,54
Bq (61 %) der zertifizierten Aktivitit bestimmt. Das Vertrauensintervall von 0,26 Bq bis
0,81 Bq dieser Probe entspricht einem relativen Fehler von 49 %. Ursache ist zum einen der
geringe (22 %) Aufbau des Tochternuklids, zum anderen der weiter unten diskutierte Fehler
der Fenstersetzung bei dem Arbeiten einer *Y-Zihlausbeute von nur 18,4 %. Lingere
MeBzeiten reduzieren die Abweichung vom zertifizierten Wert dieses Standards (SD15) auf
1 %. Der Fit der Equilibrium-Zzhirate schwankt jedoch wie an Probe SD17 in Abb. 14 gezeigt
um den theoretisch erwarteten, so daB abhingig von der statistischen Schwankung der letzten
Messung auch mit einer hoheren Differenz zu rechnen ist. Die Aktivitét in Probe SD16 wird
beispielsweise nach langer Beobachtungs- und MefBzeit um 6,5 % unterschitzt. Im Gegensatz
zu hoch kontaminierten Boéden, wie beispielsweise Probe Ri7 (Tab. 9, S.61), sind die
statistischen Schwankungen der Zshlrate so hoch, daB die Bestimmung der Equilibriumszilrate

nach mindestens zehn Wiederholungen der Messung diesen Fehler bedingen.

Uber die statistischen Schwankungen der Ziahlraten hinaus ist insbesondere bei
gleichzeitiger *Sr-Bestimmung der Einflul der Fenstersetzung zu beachten. Denn eine geringe
Verschiebung der niederenergetischen Grenze des Fensters2 #ndert die Z#hlausbeute an
Yittrium-90 und Strontium-90 erheblich.
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Abb. 15 : Ausschnitt der Grenze zwischen den beiden Fenstern im Fliissigszintillations-
Spektrum zur Messung der *Sr- bzw. *'Y-Zihlrate.

Ziel der Festlegung des Ausschnitts des S-Spektrums ist es, eine mdglichst hohe
Zshlausbeute bei geringem Untergrund zu erreichen. Selbst in dem schmalen Ausschnitt von
18,4 % Zshlausbeute des *Y-Spektrums kann ein geringer Beitrag des Strontium-89 nicht
vollig ausgeblendet werden, da fur die genaue Wahl des Ausschnitts des Spektrums mehrere
Aspekte zu beriicksichtigen sind. Haufig wird als optimale Fenstersetzung der Wert gewahit,
an dem das Verhiltnis des Quadrats der Zihlausbeute zum Untergrundsignal ein Maximum

erreicht.

Dieses Verfahren kann in dem vorliegenden Fall jedoch nicht angewendet werden. Um
diesen Parameter zu berechnen ist es notwendig, die *Sr-Aktivitit, die zu einer Erhdhung des
Untergrund-Signals beitréigt, zu kennen. Da fiir die Ermittlung der Aktivitit an Strontium-89
jedoch der ®Sr-Beitrag im niederenergetischen Fenster subtrahiert wird, muB das
hochenergetische Fenster zur %Yy-Erfassung schon festgelegt sein. Deshalb werden die Grenzen
der Fenster und damit die Zihlausbeuten unabhiingig von dem Verhaltnis der Aktivititen der
Radionuklide zueinander in Abhingigkeit vom Quench-Effekt festgelegt.
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Die Erhohung der Untergrundzihlrate durch die Erfassung von weniger als einem
Prozent der Aktivitit des Strontium-89 im hochenergetischen Fenster wird dabei toleriert.
Denn um dieses Nuklid absolut sicher auszublenden, miiBte anderenfalls die Verringerung der
Zihlausbeute an Yttrium-90 auf etwa 10 % erfolgen. Wie aus Abb. 15, S.75 ersichtlich,
befindet sich die niederenergetische Grenze des Fensters 2, durch die hier gewéhlte Festlegung
auf 18,4 % *Y-Ausbeute, vor dem starken Ansteigen der Zahlausbeute fur Strontium-89 und
nahe dem Maximum der Emissionswahrscheinlichkeit des Yttrium-90. Wird das Fenster durch
eine ungenaue Bestimmung des Quench-Effektes in diesem Fall nicht prazise gesetzt, so sind
die Auswirkungen noch relativ gering. Zum einen ist eine Erhohung der Untergrundzihlrate in
Fenster 2 sowie ein unsichererer Fit derselben die Folge. Zum anderen weicht die tatsichlich
erfaBSte von der erwarteten Zahlausbeute ab. Ist das hochenergetische Fenster sehr schmal
gesetzt und soll beispielsweise nur 10 % der *Y-Emissionen erfaBt werden, so kann eine
ungenaue Fenstersetzung zur té.tsachlichen Zihlung von 12% fithren. Dies hat eine
Uberbestimmung der *Sr-Aktivitat in der Probe um 20% zur Folge. Durch die hier
beschriebene Erfassung einer hoheren Zahlausbeute enthalt dieser Ausschnitt 18,4 % der *Y-

B Emissionen. Die Verschiebung der niederenergetischen Begrenzung um die gleiche Anzahl von
‘Kanilen fiihrt mit einer Erfassung von etwa 20,9 % gegentiber 18,4 % Yttrium-90 zu einem

hoheren absoluten Fehler der Bestimmung der Zahlausbeute. Relativ ist dieser EinfluB jedoch
mit einer Uberbestimmung der Aktivitit der Probe von 13,6 % geringer als von 20,0 % im Fall
der Verwendung eines schmalen Fensters. Des weiteren wird die *'Y-Aktivitit aufgrund der
hoheren absoluten ¥Y-Zzhlrate sicherer erfaBt.

Abhéingig von der *Sr-Aktivitat nimmt die statistische Streuung des Untergrund-
Signals der *Sr-Zahlrate jedoch so weit zu, daB die weitere Verschiebung des Fensters in den
niedrigeren Bereich des Spektrums ungiinstig ist. Nach den ersten zwei bis drei Messungen hat
sich die physikalische Form des Cocktails stabilisiert und die Zghlausbeute der LSC-Messung
wird auf 2 % genau erfaBt. Da die Bestimmung des Quench-Wertes immer zu Beginn einer
Messung erfolgt, fithrt eine zunehmende Stauchung zur Verschiebung des Fensters in den
hochenergetischen Bereich des Spektrums. Um die genaue Lage der Grenze zu bestimmen, an
der die stérenden Einfliisse zu iiberwiegen beginnen, muB die Aktivitit des Radiostrontiums
der Probe bekannt sein. In der in Abb. 15 dargesteliten Festlegung wurde das Fenster fiir ein
Aktivitatsverhdltnis des Strontium-89 zum Strontium-90 von etwa einer GroBenordnung
gewshlt, welches dem Verhiltnis der Emission nach dem Unfall von Tschernobyl von 10: 1
[Be96] entspricht.
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Fiir die Berechnung der *Sr-Aktivitit einer Probe mit einer Kontamination von 1 Bq ist
der Fit der ¥Y-Zihlrate der hdchste Beitrag an dem Gesamtfehler. Bei der Verwendung des
schmalen Zahlfensters mit einer Z#hlausbeute von 18,4 % steigt zusitzlich insbesondere bei
kurzen Beobachtungszeiten der Fehler durch eine unprézise Fenstersetzung. Die Ungenauigkeit
durch diese beiden Einflisse wird durch die Wiederholungen der Messung reduziert. Der
Gesamtfehler der Methode betrigt fir Langzeitmessungen von Proben einer Gesamtaktivitit
von etwa 1 Bq daher 8,5 % (Tab. 11).

Das Vertrauensintervall fiir die Angabe der GehaltsgroBe ist von den unterschiedlichen
Fehlerquellen abhéingig. Nach mehr als vier Messungen wird der durch die Abweichung der
gemessenen Zghlraten von der gefitteten Gerade ermittelte Wert verwendet. Das
Vertrauensintervall AAyg, wird durch den Gesamtfehler f und das Quantil der GauB-

verteilung k., bestimmt.

AAygo =AY90(1ik1—y/z '\/}"ﬁtz +f2+fgt+fs 2) 25)

4.6.3 EinfluB der MeBbedingungen auf die ¥Sr-Bestimmung
Zur Bestimmung der ®Sr-Aktivitét von der Zahlrate R ((t) im Fenster 1 ist es wie im
b

hochenergetischen Fenster erforderlich, den Beitrag Ry () zu subtrahieren, der nicht vom
Analyten verursacht wird.

Rys9 =Ry s®-Ria®) (14)

Durch Photo- und Compton-Effekte trigt der **Sr-Tracer zu einem Ansteigen des
Signals im Fenster 1 bei. Nach der j-spektrometrischen Bestimmung der Ausbeute kann dieser
Anteil berechnet werden. Ferner erfaBt der Energiebereich dieses Fensters einen groBen Anteil
(76 %) der *St- und der sich aufbauenden *Y-Emissionen (76 %). Unter Beriicksichtigung des
Fehlers der Probebehandlung f, findet sinngemiB DIN 25 482 Teil 6 Gl. (24) Anwendung.
Eine ungenaue Fenstersetzung ist im Gegensatz zur *Y-Erfassung von geringerer Bedeutung,
da eine absolute Verringerung der Zihlausbeute des Strontium-89 (89 %) um 2 % nur eine
relative Anderung der Zzhlausbeute von 2,5 % verursacht. Da die y~Aktivitat des Tracers in
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jedem vial zur Bestimmung der chemischen Ausbeute gemessen wird, kann die Erhdhung der
Untergundzihlrate berechnet und korrigiert werden. Enthilt eine Probe kein Strontium-90, so
betréigt dieser Anstieg bei 50 % chemischer Ausbeute (15 Bq **Sr) etwa 0,9 s (45 Impulse pro
Minute) im Fenster 1.

Die Brutto-Nachweisgrenze fiir Strontium-89 ergibt sich entsprechend Gl (30) zu:

Rj 59 (30)
1-ky g (B + S5+ 124D

Die unterschiedlichen Fehlerquellen beeinflussen die Hohe der Erkennungs- und der in
Gl. (30) aufgefiihrten Nachweisgrenze. Wie oben beschrieben, betragen die relativen Fehler der
y-Spektrometrie, der S-Spektrometrie und der Probevorbereitung 6,9 %. Die ®Sr-Aktivitit an
der Nachweisgrenze muB mindestens so hoch sein wie an der Erkennungsgrenze. Die Zzhlrate
der geringsten Erkennungsgrenze ist mit dem hdchsten relativen Poisson-Fehler behaftet. Fur
diese Zzhlrate von 0,0236s’ (0,053 Bqkg') berechnet sich dieser mach vier 360 Min-
Messungen zu 2,2%. Somit ergibt sich der Gesamtfehler der “Sr-Zihlrate an der
Nachweisgrenze zu 7,3 %.
. R;,Sr89 (40)

Der Fehler des Fits der *Y-Equilibriumszihlrate kann zunichst wieder abgeschétzt
werden. Filr eine groBere Anzahl von Messungen wird er aus der Abweichung zur gefittenten
Kurve berechnet.

Tab. 14 : Erkennungs- und Nachweisgrenze des Strontium-89 in Abhéngig-
keit von der MeBzeit und dem *Sr-Gehalt der Probe.

2Sr-Aktivitit KenngroBe oy-Aufbau  *Y-Aufbau *Y-Aufbau

Bqkg") 24h 48 h 24h
0 Ekgr. (Bq kg") 0,53 0,53 0,53
Nwgr. (Bq kg*) 0,60 0,60 0,60
1 Ekgr. (Bq kg") 0,84 0,63 0,57
Nwegr. (Bq kg") 0,96 0,72 0,65

10 Ekgr. (Bq kg) 6,6 3,5 2,3

Nwegr. (Bq kg') - 7,5 3,9 2,6
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Wie in Tab. 14 dargestellt ist die spezifische ®¥Sr-Erkennungsgrenze von der *Sr-
Aktivitat in der Probe und der Beobachtungszeit abhingig. Denn einerseits erhoht das
Strontium-90 das Untergrundsignal wihrend sich ein weiterer Anteil Yttrium-90 kontinuierlich
aufbaut. Andererseits ist dieser insbesondere in den ersten Stunden nach der Abtrennung des
Yttrium-90 nur mit hoher Unsicherheit bestimmbar. Betrigt die spezifische *°Sr-Aktivitét des
Bodens beispielsweise 10 Bq kg, so enthilt das Zahlflischchen bei Bearbeitung einer 100 g
Probe und einer chemischen Ausbeut von 50% 0,5Bq Strontium-90. Da die
Equilibriumsaktivitit immer genauer bestimmt werden kann, sinkt die ®Sr-Erkennungsgrenze
von 6,6 Bq kg nach 24 h auf 2,3 Bq kg" nach 200 h ab.

Fir die Berechnung des Fehlers 2. Art ist die *Sr-Aktivitéit der Probe nicht erheblich.
Die Erkennungsgrenze ist allerdings von dem absoluten Gehalt an Strontium-90 und der
Genauigkeit, mit der dieser bestimmt wird, abhingig. Daher gehen diese Einflasse auch in die
Berechnung der Nachweisgrenze ein. Mit zunehmender Anzahl von Messungen sinkt diese bei
einer spezifischen *Sr-Aktivitit des Bodens von 10Bqkg' entsprechend Tab. 14 von
7,5 Bq kg Strontium-89 nach 24 h auf 2,6 Bq kg Strontium-89 nach 200 h ab.

Die Unsicherheit der Bestimmung der spezifischen *Sr-Aktivitit von Bodenproben ist
mit Hilfe der Messung der Standards SD14, SD15, SD16 and SD17 (Tab. 10) abgeschitzt
wurden. Die ®Sr-Aktivitit dieser Proben {iberstieg diejenige an Strontium-90 um das 4 bis 20-
fache. Dem fiir diese Proben verwendeten Verhiltnis der Aktivititen liegt die Annahme
zugrunde, daB nach einem kemntechnischen Unfall die Aktivitit des kurzlebigen Nuklids
iberwiegt. Fiir die Berechnung der **Sr-Aktivitit hat der Fehler der *Sr/”’Y-Bestimmung bei
diesem Aktivitatsverhaltnis keinen groBen EinfluB, obwohl ihr Anteil an der Zahlrate in Fenster
1 subtrahiert werden muB. Aber wihrend der ersten Messung ist ein geringer Anteil (5 %) der
gesamten ®Y-Aktivitit gebildet und daher die zu korrigierende Zahlrate gering. Die *Sr-
Zihlausbeute in diesem Fenster betrigt 76 %. Daher ist eine prizisere Bestimmung der
Untergrundzihlrate durch einen genauen Fit der *Y-Zghlrate moglich. Aber selbst in den
Proben, die den hochsten Fit-Fehler zeigen, beliuft sich die Anderung der ®Sr-Aktivitit nach
vier Tagen lediglich auf 4,1 % (SD15, Tab. 10). In dieser Probe wurde die Aktivitit anfangs
sogar genauer berechnet, so daB dieser Beitrag zur Untergrundzihirate nicht der wichtigste
sein kann. In den anderen Proben (SD14, SD16 und SD17) betrigt die maximale Anderung
nach der spiteren Bestimmung 3,4 % (SD14) und zeigt keinen Anstieg der Genauigkeit. Der
Gesamtfehler der Bestimmung der Aktivitit ist daher bei dem hier gewdhiten
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Isotopenverhltnis nicht auf den ungenauen *Y-Fit sondern vor allem auf die Bestimmung der

chemischen Ausbeute und anderer Fehler zuriickzufiihren.

Ein Vergleich der Fenstersetzung fur die beiden Nuklide zeigt, daB die Emissionen des
Strontium-89 zu 89 % erfaBt werden, von Yttrium-90 hingegen nur zu 18,4 %. Dennoch ist
die Methode aufgrund des geringeren Untergrund-Signals im hochenergetischen Fenster fur
Strontium-90 empfindlicher als fiir Strontium-89.

4.6.4 Vorteile der Detektion des Yttrium-90 und der Fliissigszintillations-Spektrometrie

Um die Aktivitit des Radiostrontiums einer Probe schnell abzuschitzen, ist es
prinzipiell mdglich, auf die Detektion des Aufbaus des Yttrium-90 ganz zu verzichten. Ein
niederenergetisches Fenster ist fiir eine solche Messung zwischen etwa 50 und 540 keV zu
setzen, um die Aktivitit des Strontium-90 zu messen. Eine Verwendung des ¥8r-Tracers ist in
diesem Fall nicht moglich, da das Spektrum des Strontium-90 von diesem vollstindig
fiberdeckt wird. Somit ist auch eine andere Bestimmung der Ausbeute anzuwenden. Das
hochenergetische Fenster erfaBt bei der direkten Bestimmung des Strontium-89 etwa den
Bereich von 540 bis 1500 keV. Eine solche Messung ermdglicht die Schnellabschitzung der
990G Aktivitat der Probe. Bei hohen *Sr-Kontaminationen ist es mit dieser Einstellung des
MeBgerites nicht moglich, das Strontium-90 unter dem *Sr-Rauschen zu erkennen. Ferner
kann der Anstieg der Zihlrate des Yttrium-90 im hochenérgetischen Fenster nicht beobachtet
werden. In frischem Fallout ist eine hohe Aktivitit des Strontium-89 zu erwarten, und die
Reinheit der radiochemischen Trennung kann nur durch die Anderung der %y-Zghlrate
kontrolliert werden. Daher wurde diese Fenstersetzung nicht verwendet und der Aufbau des

Yttrium-90 gemessen.

Aufgrund der Verwendung des **Sr-Tracer kann eine geringe Aktivititen des
Strontium-90 wie oben beschrieben nicht direkt sondern nur diber das Tochternuklid gemessen
werden. Grundsitzlich besteht die Moglichkeit den Aufbau oder der Zerfall des Yttrium-90 zu
erfassen. Haufig wird nach der Reinigung des Strontiums die Einstellung des radiochemischen
Gleichgewichts abgewartet, Yttrium abgetrennt und der Zerfall desYttrium-90 gemessen.
Bevor das Tochternuklid abgetrennt’ werden kann, muB jedoch eine ausreichende Menge
aufgebaut worden sein. Abhingig von der geforderten Nachweisgrenze kann die ny.
Abtrennung nach einem Storfall schon nach wenigen Stunden durchgefiihrt werden. Erfolgt die
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Unterbrechung des Aufbaus zu frith und liegt die Aktivitét unterhalb des Nachweisvermégens,
so muf die gesamte naBchemische Arbeit spéter wiederholt werden, wenn eine genaue
Bestimmung der Aktivitit durch vollstindigen Aufbau des Tochternuklids bendtigt wird. Zum
Erreichen moglichst genauer MeBergebnisse beim Umweltmonitoring ist in jedem Fall der

vollstindige Aufbau abzuwarten.

Durch die Detektion des Aufbaus des Tochternuklids mufl die Einstellung des
radioaktiven Gleichgewichts vor der ®Y-Trennung jedoch nicht abgewartet werden. Die Zeit,
die andernfalls fiir den Aufbau des Tochternuklids notwendig ist, wird bereits fiir die Detektion
verwendet. Abhingig von der absoluten Aktivitét in der Probe kann schon mach wenigen
Stunden eine Aussage tiber die Kontamination der Probe gemacht werden. Tritt innerhalb der
ersten Stunden keine signifikante Anderung der Zihlrate ein, so kann ohne weiteren
priparativen Aufwand durch erneutes Messen des vials der eventuelle weitere Anstieg
beobachtet werden. Ferner sind keine zusatzlichen Arbeitschritte notwendig, um die Ausbeute
an Yttrium zu bestimmen.

Die Erhthung der Untergrundzihlrate durch den Tracer fithrt zu einer Verringerung
der Nachweisempfindlichkeit des Strontium-89 um etwa eine GroBenordnung. Da dieses
Nuklid jedoch nur nach einem Stérfall bestimmt werden soll, wenn hohe Aktivititen dieses

Isotops zu erwarten sind, ist dieser EinfluB tolerierbar.

Bei der Verwendung eines Szintillations-Mefgerites ist es prinzipiell moglich, statt der
Mischung der Probe mit einem Szintillator und Messung der Fluoreszenzen die Cerenkov-
Strahlung zu messen. Diese wird als Folge der Abbremsung der beim Zerfall emittierten
Elektronen von einer Geschwindigkeit, die hoher ist als die Lichtgeschwindigkeit in dem
betreffenden Medium, auf thermische Energie abgegeben. Die Cerenkov-Strahlung weist ein
kontinuierliches Spektrum von null eV bis zu der fir das Nuklid und Medium
charakteristischen Maximalenergie auf und wird hiufig fiir die radiochemische Detektion
genutzt. Gegenitber der Flussigszintillations-Spektrometrie hat diese Arbeitstechnik den
Vorteil, daB weniger Quencheffekte zu beriicksichtigen sind. Denn die Ubertragung und der
eventuelle Verlust von Energie auf Losungsmittelmolekile ist fiir diese MeBtechnik nicht
erheblich. In Abb. 16 ist das Cerenkov-Spektrum eines *Y/*°Sr-Standards, eines *Sr-Standards
und eines Blanks aus demineralisiertem Wasser abgebildet.
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Abb. 16 : Cerenkov-Spektren des Strontium-90 und Yttrium-90 im radiochemischen
Gleichgeicht, des Strontium-89 sowie eines Blanks.

Das Cerenkov-Spektrum zeigt gegeniiber dem LSC-Spektrum nicht die typischen zwei
Maxima der Emissionswahrscheinlichkeiten des Strontium-90 und Yttrium-90. Die
Zshlauseute betrigt fiir das oben abgebildete Summenspektrum in dieser Mefanordnung
(Wasser als Losungsmittel) 28 %. Da nur solche Elektronen eiﬁen Zghlimpuls auslésen, deren
Emissionsgeschwindigkeit diejenige des Lichtes im Wasser tibersteigt, ist die Zahlausbeute aller
Radioisotope geringer. Insbesondere das niederenergetische Strontium-90 wird mit einer
Zihlausbeute von weniger als 5 % weitgehend unterdriickt. Von dem Isotop Strontium-89
werden weniger als 40 % der Emissionen detektiert. Die stirkere Stauchung des Cerenkov-
Spektrums erfordert eine priizisere Fenstersetzung als bei der LSC-Zahlung, da die gleiche
Verschiebung der Grenzen des Fensters zu einer hheren relativen Anderung der Zshlausbeute
filhrt. Um eine hohere Zahlausbeute und einen geringen Fehler der S-Spektrometrie zu

erreichen, wurde daher die Flissigszintillation zur Bestimmung der Aktivitit verwendet.
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4.6.5 Vergleich mit einer massenspektrometrischen Methode

Wenn sich auch in den ersten Tagen nach einem Reaktorunfall die Katastrophen-
schutzmaBnahmen auf fliichtige kurzlebige Radioisotope (Iod-131) konzentrieren, wird im
Ereignisfall von den Entscheidungstrigern eine schnelle Information iiber die Kontamination
der Umwelt gefordert. Vor allem die Massenspektrometrie stellt eine Alternative dar zur
B-Zihlung langlebiger Radionuklide, wie des Strontium-90. Ubersteigt die Konzentration des
stabilen Strontium-88 die des Strontium-90 um nicht mehr als neun GroBenordnungen, so
ermoglicht es die Massenspektrometrie, beide Isotope ohne Interferenzen zu messen.
Demgegeniiber werden bei der hier verwendeten Fenstersetzung nur 18 % der *Y-Emissionen
erfaBt, wenn Strontium-89 in der Probe vorhanden ist. Dies verringert die Nachweis-
empfindlichkeit gegeniiber vollstindig gedffnetem Fenster um etwa ein Drittel. Bei der
Verwendung radiometrischer Detektionstechniken und des *Sr-Tracers kann dieser Effekt
nicht umgangen werden, da sonst ein zu hoher Anteil *Sr-Emissionen im *Y-Fenster erfafit
wird. Um die fZihlung mit der leistungsfihigsten massenspektrometrischen Detektion zu
vergleichen, sind einige KenngroBen des Systems in Tab. 15 gegeben.

Tab. 15 : Vergleich der Zihleffizienz der Resonanz-Ionisations-Massen-Spektrometrie
(RIMS) [M093] und radiometrischer Detektionstechniken.

Analyt Detektions- MeBzeit Untergrund MeBbedingung Zihlausbeute

technik (h) (Impulse) (10°)

9Sr RIMS 1,4 100 Rydberganregung mit 50
: einem Argon Ionen Laser
¥Sr  BZihlung 24 9000 89 % Zahlausbeute 12000
ohne *Sr-Tracer
¥Sr  p-Zihlung 24 60000 89 % Zghlausbeute 12000
mit **Sr-Tracer

*Sr  p-Zihlung 24 - 50 % Zahlausbeute 34
®Y  p-Zihlung 24 2500 50 % Zihlausbeute 4,0
©Y  pZshlung 24 750 18 % Zahlausbeute 1,5

* Fiir die Berechnung wurde ein mittlerer *Y-Aufbau von 12 % zugrunde gelegt.

Wird fir die Anregung des Rydbergzustandes in der Laser-Resonanz-Massen-
Spektrometrie (RIMS) ein Argon Ionen Laser verwendet, so betrdgt die Zihlausbeute etwa
5x 10° [Mo093). Innerhalb einer Messung konnen 10° Atome (0,1 Bq) Strontium-90
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nachgewiesen werden. Der Untergrund wihrend 1,4 h (5000 s) MeBzeit belduft sich auf etwa
100 Impulse. Aufgrund der Halbwertszeit von 28,6 a koénnen von den *Sr-Atomen, die sich in
einem S-Zihler befinden, niemals mehr als 5 x 10° Anteile wihrend einer 24 h-Messung als
Folge des radioaktiven Zerfalls nachgewiesen werden. Findet die Detektion iiber den Anstieg
der ¥Y-Zahlrate statt, so verringert sich die Zahlausbeute nochmals, da in den ersten 24 h je
nach Zahlbeginn im Mittel nur etwa 12% der Aktivitit aufgebaut ist. Ferner liegt der
Untergrund mit 750 bis 2500 Impulsen wihrend der Messung deutlich hher als in der RIMS
mit etwa 100 Impulsen. Fir die ®Sr-Detektion kann daher massenspektrometrisch bei gleicher
MeBzeit ein geringeres Untergrundsignal und eine etwa 370-fache Zihlausbeute erreicht

werden.

Mit nur 50,5 d weist Strontium-89 eine wesentlich geringere Halbwertszeit auf als
Strontium-90, so dafB wﬁhreﬁd einer 24 h- bzw. 1,4 h-Messung 1,36 % bzw. 0,08 % der
Atome zerfallen. Betriigt die Zihlausbeute im Detektor 89 %, ergibt sich somit eine
Gesamtzihlausbeute von 1,2 %. Wiahrend einer 24 h-Messung werden 9 x 10° bis 6 x 10
Untergrund-Impulse registriert, abhéingig davon, ob zur Bestimmung der chemischen Ausbeute
Strontium-85 zugefiigt wurde. Unter der Annahme, daB Strontium-89 von der RIMS mit der
gleichen Auflosung und dem gleichen Untergrund getrennt wird wie Strontium-90, kann dieses
Verfahren auch mit der S-Z#hlung verglichen werden. Auf die gleiche MeBzeit bezogen, weist
die radiometrische *Sr-Detektion gegeniiber der massempektrometﬁschén etwa den 35-fachen
Untergrund bei 21-facher Zahleffizienz auf. Abhingig von der Streuung des Untergrundsignals
sind mit diesen beiden Methoden fiir die Detektion des Strontium-89 trotz Verwendung des

**Sr-Tracers vergleichbare Nachweisméglichkéiten Zu erwarten.

In der Probevorbereitung unterscheiden sich die beiden Methoden nicht wesentlich. Fir
die f-Zahlung stellt die radiochemische Reinheit der Probe nach der naBchemischen Trennung
die wichtigste Anforderung dar. Demgegeniber fiihrt bei Verwendung der massen-
spektrometrischen Detektion eine Kontamination des Strontiumpréparats beispielsweise mit
Blei-210 zu keinen Fehlmessungen auf der Isobare 90. Aufgrund der trigerfreien Abtrennung
des Strontiums sind in der Massenspektrometrie allerdings besondere Trennschritte notwendig.
Ferner erfordert der Betrieb und die Wartung der RIMS einen hohen personellen und
wirtschaftlichen Aufwand. Die Einrichtung dieses MeBsystems bleibt auf eines oder wenige
Laboratorien beschrinkt. Demgegeniiber ist die naBchemische Arbeit und Auswertung der

Spektren nach der in dieser Arbeit vorgesteliten Methode von einer einzigen Person
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durchfihrbar, Ferner verfiigt jedes radioanalytisch ausgerichtete Labor iiber ein -
Spektrometer. Flilssigszintillations-Zahler, die die Moglichkeit bieten zwei Fenster zu setzen,
sind ebenfalls in vielen Einrichtungen vorhanden, und das fiir die Extraktionschromatographie
notwendige Austauscherharz ist kommerziell zugénglich.

Nach der Probeaufbereitung ermoglicht es die RIMS die Aktivitdt des lingerlebigen
Strontium-90 schneller zu bestimmen. Da alle zu untersuchenden Proben allerdings zu einem
einzigen Ort in Deutschland (Mainz) transportiert werden missen, ist der Zeitvorteil der
kurzen Messung zu relativieren. Mit der in dieser Arbeit vorgestellten Methode kann bereits
zwei Tage nach Einlieferung der Probe, etwa 24 h nach Beginn der S-Messung, die Aktivitit
typischer Umweltproben nachgewiesen werden. Die spezifische Aktivitit der oberen Schichten
der Boden in Deutschland tbersteigt durch die Sr-Kontamination mit dem nuklearen Fallout
der sechziger Jahre meist 5Bqkg'. Fir das in frischem Fallout in hoherer Aktivitit
vorliegende Strontium-89 bietet die Massenspektrometrie keinen Zeit-Vorteil. Die RIMS
ermdglicht es, die *Sr-Aktivitit wichtiger Proben schnell zu erfassen und die MeBergebnisse
an die Entscheidungstriiger bzw. die zentrale Datenerfassung (IMIS) weiterzuleiten. Das in
dieser Arbeit beschricbene Verfahren stelit eine Methode zur schnellen Bestimmung des
Strontium-90 dar, die mit geringem personellen und apparativen Aufwand dezentral in
typischen radioanalytischen Laboratorien durchfuhrbar ist.

4.6.6 Nachweisgrenzen fiir frisch kontaminierte und low-level Proben

Zusammenfassend 1468t sich feststellen, daB die absolute ®*°Sr-Aktivitit, das Verhiltnis
der Nuklide zueinander und der Zeitraum der Beobachtung die Berechnung der statistischen
KenngrdBen beider Nuklide beeinflussen. Fiir die meisten praktischen Fille sind jedoch zwei
Probearten ausschlaggebend.

Enthalt die Probe kein Strontium-89, so wird das hochenergetische Fenster soweit
gedfinet, daB iber 50 % der ®Y-Emissionen gezihlt werden. Steht geniigend Zeit zur
Verfiigung und ist nach den ersten Messungen abzusehen, daf8 die Aktivitét des vials nahe der
Nachweisgrenze liegt, so finden etwa zehn Wiederholungen von je 360 Minuten statt
(Umweltmonitoring). Erreicht die chemische Ausbeute 50%, so betrigt die spezifische
Nachweisgrenze bei der Analyse einer 100 g-Probe 0,2 Bq kg™
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Nach einem kerntechnischen Unfall ist beispielweise in Lufifiltern mit Aktivititen von
mindestens 100 mBq Strontium-90 und 15 Bq Strontium-89 [Mo93] zu rechnen. Diese **Sr-
Aktivitit kann mit der Kombinations-Methode innerhalb von zwei Tagen nach Eintreffen der
Probe nachgewiesen werden. Fiir die Bestimmung dieser *°Sr-Aktivitit sind vier weitere 6 h-
Messungen erforderlich. Nach dem Einliefern einer solchen Probe (100 mBq Strontium-90,
15 Bq Strontium-89) wird die Aktivitit somit nach der eintéigigen chemischen Trennung

weitere 48 h bis zur Erfassung der *Sr-Aktivitit gemessen.
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5 Erfassung der ®Sr-Aktivitét von Bodenprofilen

Die *Sr-Aktivitit von Umweltproben wurde beispielhaft in zwei Regionen der Erde
untersucht. Zum einen fand die Bestimmung der groBriumigen Immissionen durch den
nuklearen Fallout der sechziger Jahre in der Siidhemisphire statt. Zum anderen wurde die eher
regional begrenzte Ausbreitung der Emissionen nach dem Unfall von Tschemobyl ermittelt.

5.1 Globale Kontamination durch den Kernwaffen-Fallout

Die %Sr-Aktivitit in den chilenischen Bodenproben wurde nach der oben
beschriebenen Methode ermittelt. In vier Regionen der Siidhalbkugel fand exemplarisch die

Bestimmung der Immission durch den nuklearen Fallout der sechziger Jahre statt. Die in

diesem Rahmen untersuchten Umweltproben der Stidhemisphéire gehbren zu einer Serie von
Bodenprofilen, die wihrend Expeditionen in den Jahren 1990 bis 1995 von Handl, Schuller
und Mitarbeitern in Chile entnommen wurden. Die Probenahmen fanden zum einen auf den
der Antarktischen Halbinsel vorgelagerten Stidshetlandinseln statt. Ferner wurden Profile an
der stidlichen Spitze des siidamerikanischen Kontinents (Westpatagonien), in der 10. Region
Chiles (Seengebiet) sowie auf der Osterinsel entnommen. Die Beprobungen fanden an ebenen,
mit gleichmiBiger Vegetation bedeckten Flichen statt, so daB ein Analytverlust durch
Erosionen oder lateralen Wassertransport so gering wie mdoglich gehalten wurde. Die
quadratischen Bodens#ulen mit einer Oberfléche von 20 cm rﬁal 20 cm wurden in Schichten
von einem bis zu mehreren Zentimetern Dicke abgetragen (Abb. 9, S.40). Die Verteilung der
137Cs-Aktivitit im Boden wurde bereits von Schuller und Mitarbeitern [Sc97, Sc97a] sowie
Wilkendorf Schwarzenberg [WS97], Oliva Turbis [0T94] und Castillo Santana [CS97] in den
Profilen der Antarktis, der Seenregion Chiles bzw. der Osterinsel beschrieben.

5.1.1 Berechnung der Inmissionen

Stontiums wurde durch zwolifstindiges Kochen in Salzsiure extrahiert. Die
Verwendung von Salpetersiure war nicht erforderlich, da auf der Siidhalbkugel keine
Immissionen von keramischer Brennstoffatrix zu erwarten waren. Ferner enthilt der Fallout
der Kernwaffentests der sechziger Jahre keine nachweisbare Aktivitit an Strontium-89 mehr.
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Es ist nicht mdglich, von der ermittelten massebezogenen Aktivitit (Bq kg™) direkt auf
die gesamte Depositionsdichte (Bq m?) in einem Profil zu schliefen, da sich die Bewuchs-
und Lagerungsdichten der einzelnen Standorte unterscheiden. Die in der Analyse ermittelten
spezifischen Aktivititen der einzelnen Bbden werden daher zur Berechnung der
flichenbezogenen Kontamination verwendet. Diese GréBe dient zur vergleichenden
Betrachtung und zur Erstellung tkologischer Aussagen. So ergibt sich die Depositionsdichte
pro Bodenschicht i Ar; (Bq m?) aus dem Produkt der spezifischen Aktivitiit des Bodens, der
Michtigkeit der Schicht und ihrer Lagerungsdichte. Diese ist standortspezifisch und wird
durch das Mineralvorkommen des Feinbodens (Mineraldichte), den Porenanteil bzw. die
Aggregatbeschaffenheit bestimmt.

Ar;(Bqm?) =a,xh;xp, (41
a; : spezifische Aktivitiit (Bq kg™) der Schicht i
b; : Michtigkeit der Schicht (cm)
p: : Lagerungsdichte (g cm™)

Verglichen mit der spezifischen Aktivitit des Bodens bietet die Erfassung der
Depositionsdichte pro Schicht den Vorteil, daB unterschiedliche Bodendichten beriicksichtigt
werden. Dieser Wert stellt eine volumenbezogene Aktivititskonzentration dar. Der im
Bewuchs deponierte *Sr-Anteil (Bq m?) ergibt sich nach Gl. (42) aus der spezifischen
Aktivitiit und der Bewuchsdichte. '

Ari(Bqm?®) = a; X ppevuchs (42)
aj : spezifische Aktivitit (Bq kg™)
PBewuchs - Bewuchsdichte (kg m?)
Die Depositionsdichten in jeder einzelnen Schicht sowie des Bewuchses addieren sich
nach Gl. (43) zu der flichenbezogenen Gesamtdepositionsdichte eines Profils.
2,2 43)
Ap(Bqm 2)=i§0 Ag;
Ag; : Depositionsdichte pro Schicht i
n : tiefste untersuchte Schicht
Der Eintrag eines Radionuklids E(x) (Bq m?) in die Tiefe x eines Profils beschreibt die
gesamte Aktivitst, die sich in dieser und den tiefer liegenden Schichten befindet. Sie ergibt
sich somit fiir die Schicht der Tiefe x als Integral der Aktivitit des Nuklids in dieser sowie in
allen darunter liegenden Schichten:
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Auf die Gesamtaktivitit des Profils bezogen entspricht der Eintrag also dem relativen
Anteil, der bis in diese Tiefe oder tiefer gelangte. Diese Normierung bietet wiederum den
Vorteil, die Migration in unterschiedlichen B5den unabhiingig von der absoluten Aktivitéit zu
vergleichen. Um die Tiefe der Migration eines Radionuklids in einem Profil darzustellen, wird
die Relaxation betrachtet. Unter der Annahme, daB8 die Aktivitit beispielsweise des
Strontium-90 exponentiell mit der Tiefe abnimmt, kann sie mit Gl. (45) beschrieben werden:

E(x) =Eg-e ¥ (45)
- E(x) :Eintrag unterhalb der Tiefe x
E, :Eintrag in das gesamte Profil
x : Tiefe des Profils (cm)
b : Relaxationstiefe (cm)

In der Relaxationstiefe b (cm) ist die in den tieferen Teil des Boden migrierte Aktivitit
auf €', also auf etwa 37 % abgefallen. Vergleicht man zwei Profile, so weist eine hhere
Relaxationstiefe bei gleicher Depositiosgeschichte auf eine schnellere Migration hin. Ohne
eine solche Zusatzinformation tiber den Verlauf der Immission ist eine zeitabhiéingige Aussage
allein aufgrund der Relaxationstiefe jedoch nicht moglich. Ferner ist diese mathematische
Beschreibung nur fiir diejenigen Profile sinnvoll, die zumindest in einem Tiefenabschnitt eine

exponentielle Abnahme der Aktivitit aufeinanderfolgender Schichten zeigen.

Um alle Proben und Immissionen vergleichend zu betrachten, wurde als Bezugsdatum
fiir die Aktivitstsangabe der chilenischen Proben der 1. Januar 1995 gewhit [0T94].

5.1.2 Spezifische Aktivititen und Depositionen der einzelnen Regionen

Die *Sr-Deposition im gesamten Profil und im Bewuchs ist in Tab. 16 fir die
einzelnen Standorte dargestellt. Ferner ist fiir die nicht antarktischen Standorte, in denen eine
tiefere Migration erfolgte, die Relaxationstiefe gegeben.
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5.1.3 Antarktische Proben

Die etwa 300 km lange Inselgruppe der Sildshetlandinseln erstreckt sich vom 58° bis
zum 62° westlicher Linge bzw. vom 62° bis zum 63° siidlicher Breite. Der Winter ist von
langen Frostperioden und starken Schneestiirmen geprigt [AGS67]. Die Béden sind mehrere
Monate gefroren und tauen nur wihrend der Sommermonate (Dezember bis Februar) auf. Die
nach den jeweiligen Buchten oder Forschungsstationen benannten Entnahmestellen sind in der
Skizze (Abb. 17) eingezeichnet.

L)
— I ARTIGAS —_
(-]
62° s. B. FILDES

COPPERMINE
CHILE

ALMIRANTAZGO
POTTER

t{\;} ARDL;!\“se\n

Abb. 17 : Skizze der Stidshetlandinseln und einiger Probeentnahmestellen.

Insgesamt wurden die *Sr-Immission in zehn Profilen von drei unterschiedlichen
Inseln der Stidshetlands bestimmt. Die spezifischen Aktivititen der Schichten mit den
zugehdrigen Unsicherheiten sowie die Dichten des Bodens sind im Anhang (S. 139)
aufgefilhrt. In den Proben Ardley (X) und Almirantazgo wurden bis in die maximal
untersuchten Tiefen von 6 bzw. 9 cm eine *Sr-Aktivitit oberhalb der Nachweisgrenze
ermittelt. Es ist daher nicht auszuschliefen, daB sich ein gewisser Anteil des Radiostrontiums
noch unterhalb der untersuchten Schichten befindet. Fiir die Profile Ardley (Z) und Base
Artigas wurden die Bodenschichten nicht getrennt, sondern als Mischproben untersucht.
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Abb. 18 : a) Abnahme der spezifischen Aktivitit des Bewuchses und des Bodens mit
zunehmender Tiefe im Profil Ardley R (St. Georg Insel, Antarktis) und b) der
Verlauf des Eintrags in den Boden.

In Abb. 18 a) ist die Abnahme der spezifischen Aktivitit des Profils Ardley R
dargestellt. Die vertikalen Fehlerbalken zeigen die einfache Standardabweichung, die
horizontalen stellen die Méchtigkeit der Bodenschicht dar. Da viele Proben eine spezifische
Aktivitit nahe der Nachweisgrenze aufweisen, sind die Ergebnisse mit einem hohen relativen
Fehler behaftet. An diesem Standort wurde mit bis zu Scm eine fiir die Antarktis
vergleichsweise tiefe Migration ermittelt. Der Flechtenbewuchs weist mit etwa 8 Bq kg! die
héchste spezifische Aktivitit im Profil auf. Da diese Pflanzen auf nihrstoffarmen Bden oder
sogar auf Steinoberflichen wachsen, sind sie darauf angewiesen, viele Nihrstoffe aus der Luft
und dem Niederschlag aufzunchmen. In Flechten wurde daher hiufig eine Anreicherung der
Umweltradioaktivitéit beobachtet [Sc95]. Aufgrund der geringen absoluten Masse befinden
sich jedoch nur etwa 10 % der gesamten Deposition im Bewuchs.

Zum einen kann der nicht kontinuierliche Verlauf der Abnahme der spezifischen
Aktivitit mit der Tiefe durch die Unsicherheit der MeBtechnik verursacht sein. Die
Schwankungen in der spezifischen Aktivitiit fibereinanderliegender Schichten kénnen jedoch
auch andere Griinde haben. Denn fiir stirker kontaminierte Profile, in denen die statistischen
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Schwankungen fiir die Ermittlung des Mefwertes von geringerer Bedeutung sind, wurde
ebenfalls ein Anstieg der Aktivitit des Strontium-90 unterhalb der Oberfliche beobachtet
[Ki92). Zum einen ist es m&glich, daB die Hauptfraktion des Strontium-90 seit der Deposition
in den sechziger Jahren schon einige Zentimeter gewandert ist. Zum anderen kbnnen durch
Anderungen in der mineralischen Bodenmatrix odef dem Humusanteil die Sorptionsparameter

zwischen den Schichten variieren.

Die niedrige spezifische *Sr-Aktivitit des Bodens ist zum einen auf eine geringe
absolute Deposition, zum anderen auf die fortgeschrittene Verdiinnung des Radionuklids in
den unteren Bodenschichten zuriickzufithren. Horizonte, die liber wenige mineralische und
organische Austauschplitze verfiigen, weisen Migrationsgeschwindigkeiten von mehreren
Zentimetern pro Jahr auf [Ki92, Ba82]. Hat ein schneller Transport in tiefere Bodenschichten
stattgefunden und liegt das Strontium-90 dort in geringen Konzentrationen vor, so kann es
analytisch nicht mehr erfafit werden.

In dem Profil Base Ferraz Alto wurde in keiner Schicht eine *Sr-Aktivitit oberhalb der
Nachweisgrenze (0,3 bis 0,5 Bq kg™) bestimmt. Mit der Dichte von 1,82 g cm? fiir die oberen
zwei Zentimeter des Profils bzw. 1,61 g cm™ fir die Schichten von bis zu zehn Zentimetern
Tiefe kann die maximal vorliegende Aktivitiit des Strontium-90 berechnet werden. Der *Sr-
Eintrag in den analysierten Teil dieses Profils betrigt unter dieser Voraussetzung weniger als -
71 Bqm?. Bei dieser Entnahmestelle handelt es sich nicht, wie bei den fibrigen, um eine
flache Oberfliche, sondern um einen Hang, der Erosionsspuren aufweist. Es ist daher
wahrscheinlich, daB die Oberfliche durch neu aufgeschiitteten oder abtransportierten Boden

verindert wurde.

Die antarktischen Profile zeigen eine hohe Variation in der absoluten Immission.
Wihrend am Standort Base Ferraz Alto gar keine %°Sr-Aktivitit erfaBt wurde, betrug die
Deposition von drei Profilen weniger als einhundert, in fiinf ein- bis zweihundert und an dem
Standort Fildes 312 Bqm™. In Tab. 16 (S. 90) ist die Depositionsdichte in den einzelnen
Profilen sowie die Aktivitit im Bewuchs und Boden aufgefiihrt.

Die drei nahe beieinander auf der Halbinsel Ardley entnommenen Proben weisen
Depositionsdichten von 110 bis 165 Bq m™ auf, Damit zeigen sie eine wesentlich geringere

Streuung als die Gesamtheit der antarktischen Proben. Der Durchmesser der im Westen der
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St. George Insel gelegenen Halbinsel, betrdgt 500 bis 1000 m. Innerhalb dieses Gebietes

scheint also noch eine relativ homogene Deposition des nuklearen Fallouts erfolgt zu sein.

Fir die oberen zehn Zentimeter des Profils Base Ferraz Alto wurde nur eine
spezifische Aktivitit von weniger als 0,5 Bq kg und damit eine Deposition von weniger als
71 Bq m? in dieser Profilhthe bestimmt. Da also in mindestens einem Profil keine *Sr-
Kontamination erfaBt wurde, liegen (linksseitig) zensierte Daten vor [Gi87].

Insbesondere bei solchen Profilen, bei denen nur in wenigen Schichten eine Aktivitit
nachgewiesen wurde ist die Unsicherheit der Depositionsdichte hther als die analytische
Unsicherheit vermuten 148t. Die Angabe der flichenbezogenen Aktivitiit besagt lediglich, daB
beispielsweise in dem Profil Isla Snow (Tab. 16, 8. 90) im Bewuchs und in den oberen zwei
Zentimetern (63 + 16) Bq m? deponiert wurden. Daher besteht die Moglichkeit, daB bei den
Profilen geringer absoluter Aktivitit oder tiefgriindiger Migration ein erheblicher Anteil der
Aktivitit nicht mehr nachgewiesen wurde, denn der Verlauf der Aktivititskonzentration mit
zunchmender Tiefe ist nicht bekannt. In den gemiiBigten Zonen wird meist ab etwa 5 bis
10 cm eine kontinuierliche Abnahme der spezifischen *Sr-Aktivitit beobachtet. Ein schneller
Transport mit dem Niederschlag und ein darauffolgender langsamer lateraler AbfluB8 iber dem
eventuell noch gefrorenen Boden kann in der Antarktis jedoch auch zu anderen Verteilungen
filhren. Legt man fiir das Profil Isla Snow beispielweise den ungiinstigen Fall zugrunde, dafl
die tieferen analysierten Zonen des Profils von 2 bis Scm genau die Aktivitdt der
Nachweisgrenze von 0,5 Bq kg™ enthalten, so wiirde fiir den betrachteten Gesamtabschnitt des
Profils eine Deposition von 81 Bq m? statt der hier aufgefilhrten 63 Bq m? berechnet. Durch
die Addition des potentiellen Eintrags der noch tiefer liegenden Schichten vergrdBert sich die

Differenz noch weiter.

Um den mittleren Eintrag in die Profile der Siidshetlandinseln abzuschitzen, ist es
nicht ausreichend, das arithmetische Mittel zu berechnen. Fiir das Profil Base Artigas, in dem
keine *Sr-Aktivitit nachgewiesen wurde, kénnen mehrere Werte angegeben werden. So wird
beispielsweise empfohlen ,.null®, ,nicht erfaBt*, kleiner der entsprechenden Nachweisgrenze
oder einen Wert zwischen null und der Nachweisgrenze aufzufiihren [Gi87]. Je nachdem,
welche dieser GroBen verwendet wird, indert sich das arithmetische Mittel. Um den Betrag
des zensierten Wertes abzuschiitzen, wire eine Information iiber die zugrunde liegende
Verteilung erforderlich.
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Zunichst 148t sich ein anderer Kennwert der Verteilung mit héherer Sicherheit
angeben, da nur die Hilfte der h8chsten MeBwerte der Serie in die Berechnung eingeht. Es
finden somit genau diese Ergebnisse Verwendung, die mit der héchsten Sicherheit erfafit
wurden. Der Median gibt bei einer geraden Anzahl von n Proben den Mittelwert der nach
aufsteigender Hohe der erfaBten GroBe sortierten Proben mit dem (n/2)+1 und (n/2)-1
héchsten Werten an [Gi87]. Bei der Betrachtung der zehn Profile der Siidshetlandinseln ergibt
er sich also aus dem Mittelwert der Probe der fiinft- und sechsthéchsten Kontamination. Wie
aus Tab. 16 (S. 90) ersichtlich, handelt es sich um die beiden auf der Halbinsel Ardley der
King George Insel gelegenen Entnahmestellen X und Z. Der Median der Deposition der
Stidshetlandinseln betrigt also 108,5 Bqm™. Ein weiterer Vorteil dieser GréBe ist, daB sie
nicht nur von Proben einer Aktivitiit unterhalb der Nachweisgrenze unabhfingig ist, sondemn
auch von Extremwerten und insbesondere fa'lschlich zu hoch bestimmten Werten (Ausreifiern)
nicht beeinfluft wird.

Ist die zugrundeliegende Verteilung symmetrisch, wie beispielsweise die
GauBverteilung, so entspricht der Median dem Schitzwert fir den Mittelwert dieser
Messungen. Fiir die Stidshetlandinseln ergibt sich unter dieser Voraussetzung die mittlere
Deposition zu 109 Bq m?. Eine in der Natur sehr hiufig beobachtete Verteilung ist jedoch die
logarithmische Normalverteilung. Sie wird bei der Analyse so unterschiedlicher Substanzen
wie Luftschadstoffen, Radionukliden und Spurenmetallen in unterschiedlichen Umweltproben
beobachtet [Gi87, Di71]. Fiir viele Schadstoffe in der Natur wurde diese unsymmetrische
Verteilung beobachtet, in der wenige Proben sehr hohe Kontaminationen aufweisen.

Die absolute Deposition in Proben, die Aktivititen oberhalb der Nachweisgrenze
enthalten, steigt von dem Profil Potter zu Fildes um den Faktor sechs an (Tab. 16). An einem
Standort wurde also eine vergleichsweise hohe Kontamination von 312 Bqm®?, an sieben
anderen eine geringere als 120 Bqm? gemessen. Um eine empirische Verteilung zu
beschreiben, teilt man die Gesamtheit der MeBwerte héufig in eine Anzahl von Gruppen ein,
die etwa der Quadratwurzel der gesamten Proben entspricht. So kénnen die zehn Profile der
Siidéhetlandinseln beispielsweise drei gleichm#Bigen Kategorien von bis zu 120, 121 bis 240
bzw. 241 bis 360 Bq m? zugeordnet werden. Diese enthalten sieben, zwei bzw. eine Probe,
welches typisch fiir unsymmetrische, zu hohen Werten streuende Verteilungen wie der
logarithmisch normalen ist.
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Die hohe Schwankung des Eintrags an Strontium-90 kann durch eine inhomogene
Deposition, einen Transport oberhalb der Erdoberfléche oder in der Pedosphire sowie einer
Uberlagerung dieser Effekte verursacht worden sein. Da die bergigen Inseln dem Wind Luv-
und Leeseiten bieten, ist ein gleichmiBiger Niederschlag und damit verbunden ein homogene
Ablagerung der Radionuklide nicht zu erwarten. Doch selbst wenn ein homogener Fallout die
Oberfliche der Inseln kontaminiert, kann die Flichenaktivitit zum Zeitpunkt der Probenahme
eine hohe Varianz aufweisen. Werden die an Aerosole haftenden Radionuklide beispielsweise
durch Schneeflocken aus der Atmosphére entfernt und gleichmiBig deponiert, so findet durch
Schneestiirme und -verwehungen ein erster Transport statt, bevor diese den mineralischen
Boden erreicht haben. Je nachdem an welcher Stellen der Insel diese Schneeverwehungen
tauen und wie sie gegebenenfalls im Frithjahr iber den noch gefrorenen Boden abflieBen,
dringen sie andernorts in den Boden ein und kénnen sich dort ansammeln. Beginnen die im
Winter gefrorenen Béden im Sommer von oben zu tauen, so ist ein lateraler Abtransport im

Wasser moglich.

Da die Probe Base Ferraz Alto wie oben beschrieben zerstért war, soll sie nicht in die
folgende deskriptive Statistik [Gi87] eingehen. Somit kann das arithmetische Mittel der

Depositionsdichten K_; der n einzelnen Profile gemiiB Gl. (46) berechnet werden.

_— (46)
Ap= a AF,i

-
[

B3 | s
-

Entsprechend der GauB-Statistik ergibt sich die Standardabweichung nach Gl. (47) zu:

n _ C2))
s= Jg(Ap,i -Ap)z/(n— l)

Zur Beschreibung einer Grundgesamtheit sind der arithmetische Mittelwert und die
empirische Standardabweichung nur geeignet, wenn es sich um normalverteilte Mef3werte
handelt. Liegt eine logarithmische Normalverteilung vor, so wird der wahrscheinlichste Wert
eher durch das geometrische Mittel
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_ !n (48)
AF,geo = il;-I]AF’i

und die geometrische Standardabweichung s,., beschrieben:

n (49)
Sgeo = 10ExPonent it Exponent =J_2i(logm(AF,i) - loglo(AF))zﬁn -1)
i=

Mittels dieser empirischen statistischen Gréfen kdnnen die Verteilungen der *Sr- und
157Cs-Depositionsdichten charakterisiert werden. In Tab. 17 sind die arithmetischen und
geometrischen Mittelwerte mit ihren Standardabweichungen gegeben.

Tab. 17 : Statistische Beschreibung der Verteilung der *°Sr- und "’Cs-Deposiﬁonsdichten in

der Antarktis.
Statistische Gri8e %Sr- B1Cs- | Verhiltnis
Depositionsdichte ~ Depositionsdichte ¥1Cs zu *Sr
(Bqm?) (Bqm?)
arithmetisches Mittel 123 +79 392 + 192 3,2
geometrisches Mittel 106 */1,8 337  */19 3,2
Median 108 - 464 - 4,3

In der *Sr-Verteilung ist auffallend, daB das arithmetische Mittel mit 14 % deutlich
iiber dem Median liegt. Hingegen unterscheidet sich der Median vom geometrischen Mittel
nur etwa um ein Prozent. Dieser Befund deutet auf eine logarithmische Normalverteilung hin.
Allerdings weisen die "Cs-Depositionsdichten einen anderen Trend auf. Der Median liegt
sowohl iiber dem geometrischen als auch iber dem arithmetischen Mittelwert. Aufgrund der
geringen Probenzahlen und der hohen Standardabweichungen sind jedoch weitere MeSwerte

notwendig, um eine Zuordnung zu einer Verteilung treffen zu kénnen.

Vergleicht man die *Sr-Deposition mit der des Cisium-137 [Sc95], so kann das
mittlere Verhsltnis ¥'Cs/*Sr (1. Januar 1995) des atmosphirischen Fallouts berechnet werden.
Uber einen langen Zeitraum an vielen anderen Orten betrug dieses 1,6 bzw. heute 1,7 [UN82].
Die mittlere Flichendeposition an Césium-137 aus denselben neun Bodenproben betrégt 392
Bq m?. Somit wiire eine ®Sr-Aktivitit von 231 Bq m? auf den Siidshetlandinseln zu erwarten.

Den Berechnungen aus dem weltweiten Monitoring zufolge sollte die mittlere
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Depositionsdichte etwa 178 Bq m? betragen [M096). Es ist also weniger Strontium-90 in den
Béden der Siidshetlandinseln gefunden worden als aufgrund von Messungen des
Niederschlags und der ’Cs-Aktivitit des Bodens erwartet wurde.

Legt man den Median der gemessenen Depositionsdichten von 109 Bq m* zugrunde,
so betriigt das gemessene Verhiltnis der beiden Radionuklide zueinander 4,3 und ibersteigt
das erwartete Verhiltnis von 1,7 deutlich. Ursache dieser Abweichung kann méglicherweise
die unvolistindige Erfassung des Radiostrontiums in den tieferen Bodenschichten sein. Des
weiteren ist die Verteilung der Depositionsdichte {iber die beprobte Inselgruppe nicht bekannt.
Befinden sich in den zehn Proben zufillig viele, die durch den nuklearen Fallout nur gering
kontaminiert wurden, so fithrt die Auswahl der Entnahmestellen zu einer Unterschiitzung des
mittleren Eintrags in jedes Profil. Desgleichen konnte es sich bei den Beprobungsorten
zufillig um relativ *’Cs-reiche Profile handeln. Eine andere Moglichkeit besteht darin, daf
eventuell klimatisch bedingt weniger Strontium-90 auf den Inseln deponiert wurde als durch
die Transportmodelle erwartet.

5.1.4 Westpatagonien

Aus Westpatagonien, der siidwestlichen Spitze des stidamerikanischen Kontinents,
wurde das Profil Valle Grey (50° 1’ S 72° 6° W) untersucht. Die spezifischen Aktivititen des
Bodens sowie des Gras-Bewuchses sind in Abb. 19a) dargestellt. Da diese Proben stirker
kontaminiert waren, sind die relativen MeBunsicherheiten geringer als in den antarktischen
Profilen. Wie durch den linearen Abfall bei Verwendung eines logarithmischen MaBstabes
erkennbar, nimmt die spezifische Aktivitit des Bodens mit zunehmender Tiefe bis zu etwa

8 cm exponentiell ab.
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Abb. 19 : &) Abnahme der spezifischen *Sr-Aktivitiit und b) des Eintrags im Profil Valle
Grey (Westpatagonien, Chile). Fiir die oberen vier Schichten wurden Doppel-
bestimmungen durchgefiihrt.

Die gesamte Depositionsdichte betriigt 363 Bqm? und liegt somit {iber den in der
Antarktis bestimmten mittleren Werten. Aus diesem Gebiet weist lediglich das Profil Fildes
eine #hnlich hohe *Sr-Aktivitit auf. Die jihrliche Niederschlagsmenge in der Seenregion von
700 mm a* ist mit derjenigen auf den Stidshetlandinseln von 800 mm a* vergleichbar. Da in
der Antarktis ein hSherer Anteil in fester Form, vor allem als Schnee fillt, erfolgt dort eine
effektivere Reinigung der Atmosphire (Smowout). Andererseits ist in Westpatagonien
aufgrund der atmospirischen Transportmodelle mit einer h&heren Immission der

Radionuklide aus den Atomwaffenversuchen zu rechnen.

Nur noch 0,6 % der gesamten *Sr-Aktivitit des Profils befinden sich in dem Gras-
Bewuchs und {iber 90 % des Eintrages wurden in den oberen 6 cm gemessen. Es ist also ein
geringer Transfer vom Boden in die Pflanze zu beobachten, obwohl sich das Radiostrontium
noch in der Wurzelzone befindet.

Die Depositionsdichte des Radiocisiums betréigt in diesem Profil 747 Bq m* [WS97).
Damit ergibt sich ein “’Cs/Sr-Verhiltnis von 2,1. Es ist also eine etwas hohere "Cs-
Aktivitit gemessen worden als aufgrund der Bestimmung der *Sr-Aktivitit zu erwarten war.
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Um einen repriisentativen Wert fiir die gesamte Region zu berechnen, sind jedoch weitere

Profile notwendig.

5.1.5 Die Seenregion

Aus der Seenregion Chiles, die sich zwischen der Pazifikkiiste und den Anden etwa
zwischen dem 40° und 42° siidlicher Breite erstreckt, wurden fiinf Profile untersucht. Der
jahrliche Niederschlag an diesen Standorten betriigt 1250 bis 2500 mm a’! [Sc97, OT94].
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Abb. 20 : Verlauf der spezifischen Aktivtit bzw. des Eintrags von Strontium-90 in den
Profilen Mashue (a bzw. b) und Curinanco Alto (c bzw. d) aus der Seenregion
Chiles.

In Abb. 20 a) und c) ist beispielhaft die Abnahme der spezifischen Aktivitit des
Bodens zweier Profile der Seenregion mit zunehmender Tiefe dargestellt. Innerhalb der
MeBunsicherheit nimmt die %Sr-Aktivitit im Boden des Entnahmeortes Mashue
kontinuierlich ab bis unterhalb der Schicht von 15 bis 18 cm kein Radiostrontium mehr
nachgewiesen werden kann. Die *Sr-Depositionsdichte ist daher innerhalb des analytischen
Nachweisvermdgens quantitativ erfait. Die Migration am Standort Curinanco Alto ist
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tiefgriindiger und zeigt einen qualitativ unterschiedlichen Verlauf. Auffallend ist, da die

oberen 15 cm dieses Profils eine homogene Durchmischung aufweisen.

Ferner sind mit den Depositionsdichten von 306 bzw. 1221 Bq m™? im Profil Mashue
bzw. Curinanco Alto Schwankungen um das Vierfache gemessen worden. Wie an den Proben
der Stidshetlandinseln diskutiert, sind an einzelnen Standorten einer viele Quadratkilometer
umfassenden Region erhebliche Unterschiede der Depositionsdichte durch lokale
Klimaverhiltnisse und Transportvorginge im Boden zu erwarten. Diese Unterschiede in der
absoluten Immission in einem global gesehen begrenzten Gebiet sind vermutlich auf lokale
Klima- bzw. Niederschlagsverhiltnisse zuriickzuftihren. Denn auch die Depositionsdichte des
Cisium-137 weist mit 629 Bq m? gegenfiber 2191 Bq m? im Profil Mashue bzw. Curinanco
Alto ghnlich hohe Schwankungen auf [OT94]. Legt man das weltweit beobachtete '*’Cs/*St-
Verhiltnis von 1,7 (01.01.95) zugrunde [UN82], wire demzufolge eine Depositionsdichte des
Radiostrontium von 370 bis 1290 Bq m zu erwarten. Die Ergebnisse der Strontium-Analysen
stimmen mit diesem Vergleichswert, der aus der Immision an 137Cs berechnet wurde, gut

tiberein.

Obwohl die Depositionsdichte beider Radionuklide lokal um das Vierfache schwankt,
wurde an allen Entnahmestellen eine hshere *’Cs- als *Sr-Depositionsdichte ermittelt. Das
Verhiltnis dieser beiden Isotope variiert je nach Standort um den Faktor 1,7 bis 2,5 (Tab. 16).
In allen fiinf untersuchten Profilen betriigt das Verhiltmis der gesamten '’Cs- zur *Sr-
Depositionsdichte 1,7. Damit entspricht es der in langjéhrigen Messungen des
Umweltmonitoring beobachteten Verteilung dieser beiden Radionuklide. Die Betrachtung
aller finf Profile legt den SchluB nahe, daB fir die globale Verteilung der beiden
Radionuklide Zhnliche Transportvorginge maBigebend sind. Wihrend aufgrund der
Depositionsmodelle eine geringere 'Cs- und *Sr-Aktivitit erwartet wurde [M096], deuten
die beiden erfaBten Radionnuklide auf eine hhere Immission hin.

Um einen Hinweis auf die Verteilung der Depositionsdichten zu erhalten, wurden, wie
an den antarktischen Proben dargelegt, die arithmetischen und geometrischen Mittelwerte mit
den zugehbrigen Standardabweichungen berechnet (Tab. 18).
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Tab. 18 : Statistische Beschreibung der Verteilung der *Sr- und *’Cs-Depositionsdichten in

der Seenregion.
Statistische Gro8e »Sr- ¥1Cs- Verhiltnis
Depositionsdichte ~ Depositionsdichte 1¥7Cs zu ¥Sr
(Bq m™) (Bqm?)
arithmetisches Mittel 759 + 356 1318 + 571 1,7
geometrisches Mittel 684 */1,7 1221  */1,6 1,8

Median 639 - ' 1152 - 1,8

Fir beide Nuklide zeigt sich, daB der Median etwa 15 % kleiner ist als der
arithmetische Mittelwert. Demgegeniiber betriigt die Abweichung zum geometrischen Mittel
nur etwa 6 %. Diese Befunde sind nicht typisch fiir eine Normalverteilung; sondern deufén
eher auf eine logarithmiscHe Normalverteilung hin.

Die Migration des Radioclisiums und -strontiums in den Profilen der Seenregion
verliuft unterschiedlich. Wihrend das Césium-137 kontinuierlich und exponentiell abnimmt,
ist das Strontium-90 tiefgriindiger migriert und in den oberen Zonen éiniger Profile homogen
verteilt. Auch in norddeutschen Béden wurden unterschiedliche Migrationsgeschwindigkeiten
dieser beiden Radionuklide beobachtet [Ki92, Ba82]. Eine Korrelation der Bodenparameter
mit der *Sr-Aktivitiit ist jedoch aufgrund der MeBunsicherheit und der geringen Anzahl der
Profile statistisch nicht verallgemeinerbar.
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Abb. 21 : *Sr-Depositionsdichte der fiinf Profile der Seenregion in Abhingigkeit vom
jéhrlichen Niederschlag.
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Die Niederschlagsmenge der einzelnen Profile der Seenregion variiert zwischen 1250
und 2500 mm 2. Unter der Annahme, dafl die Konzentration der betrachteten Radionuklide
in der Atmosphire konstant ist, bieten diese Unterschiede die Mdglichkeit, Ursachen fiir die
variierenden Depositionsdichten zu untersuchen. Da hiufig eine Abhiingigkeit der
Immissionswerte von der Niederschlagsmenge beobachtet wurde [Ba95], ist diese in Abb. 21
aufgetragen. Die hochste *Sr-Aktivitit wurde zwar am niederschlagsreichsten Standort
gemessen, das Profil Arquilhue II weist aber bei gleich hohen Niederschlagsmengen von
2500 mm a” eine geringe Depositionsdichte auf. Da also kein eindeutiger Zusammenhang
zwischen diesen beiden Parametern besteht, sind weitere Untersuchungen notwendig, um die

Depositionsmechanismen mit hoherer statistischer Sicherheit zu untersuchen.

5.1.6 Das Profil Anakena, Osterinsel

Von der Osterinsel (27,1 °S; 109,5 °W), die 3500 km westlich des stidamerikanischen
Kontinents im Pazifischen Ozean liegt, wurde das Profil Anakena untersucht. Die
Entnahmestelle befindet sich an der Nordkiiste der Insel, etwa 3,5 km nordwestlich des Berges
Maunga Terevaka.
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Abb. 22 : a) Abnahme der spezifischen ®Sr-Aktivitiit bzw. b) des Eintrags im Profil Anakena,
Osterinsel. Die tiefste Probe lag unterhalb der Nachweisgrenze (0,3 Bq kg™).
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Die Abnahme der spezifischen Aktivitit des Bodens des Profils Anakena ist in Abb.
22 a) dargestellt und zeigt, von einem MeBwert abgesehen, eine kontinuierliche Abnahme mit
zunehmender Tiefe. Lediglich in der Schicht von sechs bis acht Zentimetern ist ein erneuter
Anstieg zu beobachten. Unterhalb der Tiefe von 14 cm ist kein Strontium-90 mehr
nachweisbar, so daB die Depositionsdichte des Profils annihernd quantitativ erfait wurde.
Auch die "’Cs-Aktivitit des Profils nimmt nicht kontinuierlich ab, sondern weist in der Schicht
von 2 bis 4 cm ein Maximum auf. Dieser Kurvenverlauf deutet auf ein leichtes Ansteigen der
spezifischen Aktivitit unterhalb der Oberfliche hin. Eine mdgliche Ursache ist in der seit den
sechziger Jahren erfolgten Migration oder in einer Anderung der Bodenmatrix zu sehen. Um
diesen Befund genau zu kldren, sind jedoch weitere radiochemische und bodenkundliche
Untersuchungen erforderlich.

Der in Abb. 22 b) dargestellte Gesamteintrag an Strontium-90 betrigt 310 Bq m™ und
liegt damit nahe am Erwartungswert von 325 Bq m? (Tab. 19). Uber 90 % der *Sr-Aktivitit
des Profils befinden sich noch in den oberen elf Zentimetern. Nur noch weniger als 0,1 % der
gesamten Flichenaktivitit dieses Profils befindet sich im Bewuchs. Gegeniiber der Seenregion
mit einer Depositionsdichte von etwa 800 Bq m? zeigt sich eine Abnahme der absoluten
Flachenaktivitit. Dies entspricht den Beobachtungen des weltweiten Monitoring [M096], die
von einem lokalen Maximum in der siidlichen gem#Bigten Zone an eine Abnahme der *Sr-
Kontamination zum Aquator hin beobachten. Die Depositionsdichte des Radiocésiums an der
Entnahmestelle Anakena entspricht mit 624 Bq m? dem Zweifachen des Radiostrontiums. Sie
schwankt allerdings innerhalb der 13 untersuchten Profile zwischen 224 und 873 Bqm?, so
daB nur die Analyse weiterer Proben Aufschlufl dariiber geben kann, ob dieses Verhéltnis fur
die Osterinsel reprisentativ ist. '

6.1.7 Vergleichende Betrachtung

Mit der Zunahme der spezifischen Aktivitit von der Antarktis zu der gem#Bigten Zone
gelingt eine immer genauere Erfassung des Strontium-90. Abgesehen von den teilweise
gestorten oberen Zentimetern zeigen einige Profile eine eher lineare (Mashue), andere eine
logarithmisch lineare (Valle Grey) Abnahme der Aktivitit. In allen Profilen wird diber 90 % des
gesamten Eintrags in den oberen 20 cm, in den antarktischen sogar oberhalb 10 cm, erfaBit. Da
der groBte Anteil des Fallouts in den frihen sechziger Jahren deponiert wurde, kann die
mittlere Geschwindigkeit der Migration nicht héher als etwa 0,5 cm a™! gewesen sein.
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Von den antarktischen Proben, die mit Flechten und Moosen langsam wachsende
Pflanzen aufweisen, {iber Westpatagonien bis zur Osterinsel nimmt der in der Vegetation
befindliche Anteil also immer weiter ab.

Das Verhiltnis der Depositionsdichten des Césium-137 zum Strontium-90 schwankt in
der Seenregion um den Wert 1,7. In einzelnen Profilen kénnen sich die Flichenaktivititen um
das 1,1- bis 2,4-fache unterscheiden. Innerhalb der statistischen Unsicherheit wird somit auch
die globale Beobachtung dieses Verhiltnisses der beiden Radioisotope bestitigt. Ferner
iibersteigt die Depositionsdichte des Césium-137 in allen Profilen diejenige des Strontium-90.
Dies bestitigt die Annahme, daB Transport und Deposition durch &hnliche Mechanismen
erfolgen. Die absolute Hohe der Kontamination des Bodens ist aﬂerdings von lokalen
Klimaverhiltnissen abhingig und schwankt innerhalb einer Region.

Filr die *Sr-Deposition in der siidlichen Hemisphiire konnen die durch das weltweite
Monitoring [Mo96)] in Tab. 19 aufgefiihrten Aktivititen als Anhaltswerte herangezogen
werden. Wie in Abb. 4 graphisch dargestellt, beginnt die *Sr-Deposition von einem lokalen
Minimum am Aquator anzusteigen und erreicht in der gem#Bigten Zone der Siidhalbkugel ein
Maximum. Weiter zum Siidpol hin nimmt die Immission dann wieder ab.

Tab. 19 : Erwartete kumulative *Sr-Deposition in der Siidhemisphire (01.01.95) [M096].

Breitenglirtel ~ Deposition  chilenische gemessene Median
(Bqm?) Region Schwankungsbreite (Bg m?) (Bqm?>)
00°-10°S 204 -— - -
10°-20°S 195 — — —
20°-30°S 325 Osterinsel 310 310
30°-40°S 376 — — -—
40°-50°S 432 Seenregion 306 - 1221 699
50°-60°S 259 Westpatagonien 363 363
60°-70°8S 178 Antarktis <71-312 111
70°-80°S 109 -— - -—
80°-90°S 47 — -— —

Die Immission in dem einzigen Profil Westpatagoniens betrigt 363 Bq m?, und in der
Seenregion wurden Eintriige von etwa 300 bis 1200 Bq m? gemessen. Weltweit wird also ein
starker Abfall der *Sr-Deposition stidlich der gemiiBigten Breiten der Stidhemisphiire
erwartet. Der qualitative Verlauf der globalen Verteilung mit einem Maximum der
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Depositionsdichte in der gemiiBigten Zone wird durch die hier aufgefiihrten Messungen
bestiatigt.

Die Seenregion weist allerdings gegenliber diesem Modell eine hohere
Depositionsdichte als erwartet auf (Tab. 16). An diesen Standorten bersteigt die
vorgefundene Aktivitit den Vergleichswert um etwa das Zweifache. Dieser Befund wird
durch die ebenfalls hohe ®’Cs-Depositionsdichte in diesem Gebiet unterstiitzt. Eine mégliche
Ursache konnte prinzipiell darin begriindet liegen, daB die siidliche Westkiiste des
stidamerikanischen Kontinents schon vor dem Beginn der Niederschlagsuntersuchungen des
Environmental Measurements Laboratory 1958 in stirkerem MaBe kontaminiert wurde als in
den atmosphirischen Transportmodellen fiir die ersten Jahre berechnet.

In den frithen fiinfziger Jahren existierten in Stidamerika keine kemtechnischen
Anlagen, die mogliche Kontaminationsquellen darstellen. Es ist auch keine andere
Einrichtung bekannt, die eine Emission von Radionukliden globalen AusmaBes verursacht
hat. Als Quellen der beobachteten Deposition sind vor allem die in Tab. 20 dargestellten
bodennahen atmosphirischen Tests von Kemwaffen der spiten vierziger und frithen fiinfziger
Jahre zu sehen. Erst in der Mitte der fiinfziger Jahre begannen die USA und die UdSSR
Kemwaffen in der Stratossphire zu erproben, so dafl vor dieser Zeit durch die Zindungen in
der Nordhemisphiire vorwiegend die ndrdliche Troposphire beeintréichtigt wurde.

Tab.20 : Atmosphirische Kemnwaffentests im Pazifik und in Australien bis 1958 [Ca77].

Staat Identifikation Anzahl der Jahr Detonations- Region
atm. Tests héhe (m) geogr. Lage
U.S.A Crossroads 1 1946 160 Bikini
11°N, 165° O
U.S.A Sandstone 3 1948 60 Eniwetok
11°N, 162° O
U.S.A. Greenhouse 4 1951 60-90  Eniwetok
U.S. A. Ivy 2 1952 Eniwetok
U.S.A. Castle 5 1954 Bikini, Eniwetok
U.S.A. Redwing 13 1956 Bikini, Eniwetok
U.K. Mosaik 2 1956 Monte Bello Isl.
20°S,115°0
U.K. Buffalo 4 1956 Maralinga
' 30°S,131°0
U.K. Grapple 9 1957/ 58 Christmas Island

2°N, 157° O
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Aus der geographischen Lage der Testgeliinde geht hervor, daB sich keines nahe der
Kiiste Stidamerikas befindet. Die amerikanischen Bomben wurden nérdlich des Aquators und
einige britische nahe bzw. in Australien geziindet. Geographisch am n¥ichsten befindet sich die
Osterinsel (27,1° S, 109,5° W), wo keine erhohte Deposition gemessen wurde. Die
stidwestliche Kiiste Siiddamerikas ist von dieser Insel noch etwa 3500 km entfernt. In der
Seenregion wurden die héchsten Abweichungen vom Erwartungswert gefunden. Zungchst ist
die hochste Kontamination durch die auf der Erdoberfliche durchgefiihrten
Kernwaffenversuche in der geographischen Nihe zu erwarten. Allerdings ist eine genaue
Kenntnis der Luftstrdmungen und Niederschlagsverhiltnisse zur Testzeit notwendig, um eine
Kontamination durch diese Quellen auszuschlieflen.

Ferner ist abzuschitzen, ob ﬁberhaupt.eine Abweichung vom erwarteten Befund
vorliegt. Es ist nicht mdglich, von der Oberfliche von fiinf Profilen mit 400 cm? auf die
Kontamination im gesamten Breitengrad zu schliefien. Durch lokale klimatische Effekte kann
eine Inhomogenitit der Niederschlagsverhiltnisse niemals vollkommen ausgeschlossen
werden. Femner fithrt die Ausbildung von Regenrinnen und Sickerstellen zu einer

Anreicherung der mitgefilhrten Radionuklide in diesen Bodenbereichen.

Wie oben dargelegt, konnen die Befunde der Antarktis nur als Hinweise auf die
tatsichlich erfolgte Deposition durch den nuklearen Fallaut dienen. Die absolute Probenanzahl
ist mit zehn Profilen verh#ltnism#Big klein, und die *Sr-MeBwerte weisen hohe relative
Unsicherheiten auf, Aber auch durch die Analyse zusitzlicher Proben kénnen fiir die
Antarktis spezifische Eigenschaften nicht iiberwunden werden. Durch das extreme Klima, die
Schneeverwehungen und die langen Frostperioden ist es nicht gesichert, daB die Aktivitit der
Bodenprofile der durch den nuklearen Fallout deponierten entspricht.

Grofflichige Gletscher und Schelfeisflichen, auf denen der jéhrliche Niederschlag
kontinuierlich abgelagert wird, bieten die Mdglichkeit, die absolute Depositionsdichte zu
erfassen. Durch die Datierung der Eisschichten kann die zeitliche Abfolge und der
Nuklidvektor der Deposition ermittelt werden. Da die meisten oberirdischen Kermnwaffen vor
1958 getestet wurden, die ersten Niederschlagswerte aber erst aus diesem Jahr vorliegen
[UNS2], ergibt sich durch die Analyse von Eisbohrkemen somit zusitzlich die Mdglichkeit,

die wichtigen frithen Falloutdaten zu ergénzen.
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5.2 Kontamination durch den Unfall von Tschernobyl in der Nordukraine

Die Probenahme in der ndrdlichen Hemisphiire fand in einem Gebiet statt, welches im
Gegensatz zu den chilenischen Proben nicht ausschlieflich vom Kemwaffenfallout
beeintriichtigt war. Es handelte sich zum einen um ukrainische Orte westlich von Kiew, deren
Entfernung zum Reaktor 150 bis 110 km betréigt. Das havarierte Kraftwerk befindet sich nicht
direkt neben der Verwaltungshauptstadt Tschernobyl, sondern etwa 15 km weiter ndrdlich,
2 km entfernt von der heute verlassenen Stadt Pripjat. Zum anderen wurden Profile nahe der
Stadt Charkow, 400 km ost-siiddstlich von Kiew entnommen. Dieser Serie gehort die Probe
Charkow 4 an. Das Profil Baraschewka 1 gehort zu der Region der Stadt Zitomir, 130 km
westlich von Kiew, etwa 150km siidwestlich von Pripjat. Legt man die "'Cs-
Kontaminationskarte des International Tschernobyl Projecf [IAEA91] zugrunde (Abb. 23), so
ist fiir diese Gegend keine groBe Beeintrichtigung durch die Emission des Unfalls (Tab. 4,
S.10) mehr zu erwarten. Das durch Brennstoffpartikel kontaminierte Gebiet, in dem auch hohe
%Gr-Depositionsdichten gemessen wurden, beschriinkt sich weitgehend auf die 30 km-Zone
um den Reaktor. Das Gebiet um Zitomir ist aufgrund dieser Untersuchung als ,gering
kontaminiert“ anzusehen. Die dort entnommenen Proben sollen daher die Erfassung des
Backgrounds durch die Kernwaffentests ermglichen.

28 ° O. 32°0. 36 ° 0.
52 ° S.
cgs\.
o —\ Tschernobyl
Korosten™
O
Zitomir Kiew
[ p— 4
53°8. l 1150 km ' Charkow

Abb.23 :Lage der Probeentnahmeregionen in der Ukraine bezilglich der Fliche der
héchsten “’Cs-Kontamination mit Flichendepositionen {iber 1480 Bq m? sowie
der 30 km-Zone um den Reaktor.

Eine weitere Beprobungsregion umfaBt Ortschaften nahe der Stadt Korosten, etwa
150 km nordwestlich Kiews, 110 km west-siidwestlich Pripjats (Abb. 23). Die einzelnen
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Dérfer, bei denen Proben entnommen wurden, sind in der Kontaminationskarte eingetragen.
Sie sind der Kontaminationszone Il zuzuordnen, in der die *’Cs-Depositionsdichte 185 bis
555 kBq m? betriigt. Aus dem Verlauf der hoch kontaminierten Zone (> 1480 Bq m™ an
Cisium-137, Abb. 23) ist ersichtlich, daB Korosten durch den Fallout des Unfalls stéirker
beeintriichtigt ist als Zitomir. Es handelt sich bereits um ein ,,mittel kontaminiertes* Gebiet.

Die Proben wurden in den Jahren 1995 und 1996 von Handl und Mitarbeitern
entnommen. Um einen Vergleich mit Literaturdaten zu erleichtern, sind die Aktivititsangaben
der Depositionsdichte auf den Tag des Unfalls, den 26. April 1986, bezogen. Diese
Zerfallskorrektur dient ausschlieBlich dem besseren Vergleich der verschiedenen Profile. Der
Bezug der Depositionsdichte auf das Unfalldatum bedeutet nicht, daB die Migration zu diesem
Zeitpunkt schon soweit fortgeschritten war, wie nach den_ Entnahmen in den Jahren 1995 und

1996 gemessen.

Die in den Analysen ermittelten spezifischen ®Sr-Aktivititen und die zugehdrigen
MeBunsicherheiten sind im Anhang (S. 139) aufgefithrt. In den folgenden Abbildungen wird
aus Ubersichtsgriinden auf die Angabe der Fehlerbalken verzichtet. In einigen Profilen wurden
die Befunde mit den Aktivitiiten des Radioc#siums [Fi98] verglichen.

Der pH-Wert der Profile wurde nach DIN 19 266, 19 684 T1 und 38 404 TS ermittelt.
Ferner wurden beispielhaft die Ry-Werte und die prozentuale Sorption einiger Radionuklide
am Profil Nemirowka 1 gemessen. Aus Ubersichtskarten ist ersichtlich, da es sich bei den
Béden in beiden Gebieten um sandige Podsolen oder Parabraunerden handelt, die
unterschiedlich vergleyt sind. Die 168reichen Schwarzerdegebiete der Ukraine beginnen erst
siidlich von Zitomir [At96].

5.2.1 Der Background durch die Kernwaffentests

Die spezifische ®Sr-Aktivitit des Profils Baraschewka 1 (Abb. 24) fillt innerhalb der
MeBunsicherheit kontinuierlich und bis in eine Tiefe von 17 cm exponentiell ab. In den
tieferen Schichten, die Aktivititen nahe der Nachweisgrenze aufweisen, #ndert sich die
Kontamination nur geringfiigig. Bei dem Boden handelt es sich um eine sandige
Parabraunerde, die mit 4,4 bis 4,6 einen sauren pH-Wert aufweist. In diesem Milieu ist das -
Ausfiillen des Strontiums als Carbonat nicht zu erwarten. Eine fast exponentielle Abnahme
mit zunehmender Tiefe zeigt auch die *’Cs-Aktivitit.
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Abb. 24 : Tiefenabhingige Abnahxﬁe der spezifischen *Sr- und '*Cs-Aktivitit des Bodens
im Profil Baraschewka 1 (Zitomir, Ukraine).

Das in Abb. 25 dargestellte Background-Profil Charkow 4 weist in den Schichten der
oberen 5 cm eine annihernd gleiche spezifische *Sr-Kontamination auf. Ein exponentieller Fit
ist zur Beschreibung der *Sr-Migration dieser Entnahmestelle daher zumindest fiir die oberen
Zentimeter nicht geeignet. Die spezifische Aktivitit dieser Bodenschichten betriigt 10,5 bis
8,5 Bq kg". Erst zwischen 5 und 17 cm beginnt eine Abnahme des Strontium-90 um etwa eine
GréBenordnung. Im Gegensatz zum Profil Baraschewka 1 ist die Migration also weiter

fortgeschritten.
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Abb. 25 : Tiefenabhiingige Abnahme der spezifischen *Sr- und ¥""*Cs-Aktivitit des Bodens
im Profil Charkow 4 (Ukraine) am Entnahmedatum.
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Abgesehen von der Boden/Humus-Schicht zeigt die '’Cs-Aktivitit einen qualitativ
anderen Verlauf, Wie fiir ungestorte Boden haufig beobachtet, nimmt sie &hnlich dem Profil
Baraschewka 1 exponentiell ab. An diesem Standort wurde auch noch Césium-134 gemessen,
welches auf eine Immission von Tschernobyl hindeutet. Auch die Gesamtdeposition an
Cisium-137 von 13300 Bqm? gegeniiber 3000 Bqm? in Baraschewka 1 bestitigt diese
Annahme. Der Verlauf der '7Cs-Aktivitit stellt daher die Uberlagerung des Fallouts der

Kernwaffen mit demjenigen aus Tschernobyl dar.

Aus dem Isotopenverhiltnis der beiden Cisiumnuklide kann der '”'Cs-Anteil, der durch
den Unfall deponiert wurde, berechnet werden. Die Aktivitit des Césium-134 ist jedoch zu
gering, um die absolute Kontamination durch Radiocisium als Folge des Unfalls von
Tschernobyl quantitativ sicher zu rekonstruieren.

An dem Standort Baraschewka 1 ist mit pH=4,4 in 3 bis5cm bzw. pH=4,6 in
25 bis 40 cm Tiefe bereits eine teilweise Versauerung festzustellen (Tab. 21). Demgegentiber
reagiert der Boden Charkow 4 mit pH=7 neutral, so daB prinzipiell eine Fixierung des
Strontiums als Carbonat eher mdglich wire. In diesem Profil ist ein groBerer Anteil des
Strontium-90 in die oberen Bodenschichten eingedrungen als am Standort Baraschewka 1.
Ferner ist die Migration des Radiostrontiums zumindest in den oberen Bodenschichten weiter
forgeschritten als die des Casiums im selben Profil. Daher scheint die Ausfillung eines
Strontiumsalzes fir den Transport dieses Radionuklids in den untersuchten Bdden nicht
entscheidend. Eine mogliche Ursache wire in der Bioturbation, der mechanischen
Durchmischung des lockeren sandigen Bodens durch Tiere, zu sehen. '

Tab. 21 : Bodenkontamination der Profile aus der Ukraine (26.04.86).

Region Ort, Probe %Sr- 9Cs- Relaxation pH-Wert
Depositionsd.  Depositionsd. 4 cm bis 33 cm
(Bqm?) (Bq m?) (cm)
Ostukraine Charkow 4 1690 + 71 13300 9,0 7,0 bis 7,1
Zitomir Baraschewka 1 1700 + 70 3100 9,0 4,4 bis 4,6
Korosten  Nemirowka 1 2970 + 120 234000 9,0 5,3 bis 5,1
Korosten  Kup. Tsch. 1 5670 + 240 332000 6,1 5,1bis 5,4

Korosten  Kup. Tsch. 2 3970 + 160 277000 10 5,2 bis 5,1
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Wie in Tab. 21 dargestellt, betriigt die Depositionsdichte der beiden Backgroundprofile
1700 (Baraschewka 1) bzw. 1690 Bq m* (Charkow 4). Da die Beprobung nur bis in eine Tiefe
von 40 cm erfolgte, kann nicht als gesichert angesehen werden, daB alles Radiostrontium
erfaBt wurde. Unter der Annahme, daB sich die Bodenparameter in der unteren Hilfte des
Profils kontinuierlich #ndern, wird die Sorptionseigenschaft des Bodens nicht sprunghaft
abnehmen. An beiden Entnahmestellen befindet sich unterhalb von 20 cm weniger als 10 %
der Aktivitiit des Profils. Daher kann der Anteil, der in Tiefen von tiber 40 cm gewandert ist
und nicht mehr erfaBt wurde, vermutlich vernachlissigt werden. Aus den derzeit zur
Verfiigung stehenden Daten [M096] ist wie in Tab. 22 aufgefithrt ein Background aus den
atmosphirischen Kemwaffentests von etwa 1700 Bq m? vom 50° bis zum 60° nérdlicher
Breite zu erwarten. Diese ubiquitéire Depositionsdichte wurde auch in der weiteren Umgebung
von bis zu 500 km um den Reaktor in B&den der Ukraine, RuBlands und WeiruBlands
gemessen [Sa94]. Die Region Zitomir scheint daher durch den Unfall von Tschernobyl nicht

zusitzlich mit Strontium-90 kontaminiert worden zu sein.

Tab. 22 : Kumulative Bodenkontamination vor und nach dem Tschernobyl-Unfall (26.04.86).

Ort, Region geographische Lage Nuklearwaffen- Quelle
Fallout (Bq m?)
Breitengiirtel 40°-50°N 1860 [Mo96]
Tschernobyl 30°0;41°N
500 km-Zone um den Nordukraine, RuBlland, 1400 [Sa94]
Reaktor WeiBruiland .
Breitengiirtel 30°-40°N 1350 [Mo96]

Legt man das wéltweit gemessene Verhiiltnis des Céisium-137 zu Strontium-90 von 1,6
[UN82] bzw. 1,7 zugrunde, so ist im dem Gebiet der Nordhalbkugel von 50 bis 60° nordlicher
Breite eine "'Cs-Deposition von 3400 Bqm® zu erwarten. Dieser Berechnung liegt die
Annahme zugrunde, daB die vor allem in der Stratosphiire produzierten Césium-Isotope wie
das Strontium homogen tiber die Breitengrade verteilt wurden. Die *’Cs-Kontamination des
Profils Baraschewka 1 von 3100 Bq m? liegt 8 % unterhalb dieses Erwartungswertes.
Allerdings deutet die "Cs-Aktivitit wiederum auf eine Immission durch den Unfall von
Tschernobyl hin. Denn die aus dem Kemwaffenfallout stammende Aktivitit dieses Nuklides
(T2 = 2,06 a) ist heute nicht mehr nachweisbar. Demgegeniiber weist Charkow 4 bereits eine
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1¥Cs- bzw. eine **Cs-Deposition von 13300 bzw. 4900 Bq m™ auf. Die Region Zitomir wurde
also durch Ciisium kontaminiert nicht aber durch Radiostrontium.

Dies entspricht der Beobachtung, daB Radiocisium in anderer physikochemischer
Form [Ou93] als das Strontium (keramische Brennstoffmatrix) emittiert wurde und ein
weitriumigerer Transport des Casium-137 erfolgte. Wie sich schon bei anderen
Untersuchungen zur Kontamination zeigte [IAEA91], ist Céisium-137 daher kein geeigneter
Tracer fiir Strontium-90.

5.2.2 Profile aus der Region Korosten

Die Probe Nemirowka 1 wurde wie die beiden anderen Profile mittlerer Entfernung
vom Reaktor Kupetsch Tschemnjanka 1 und 2 etwa 10 km nbrdlich der Stadt Korosten
entnommen. Wie in Abb. 23 dargestellt, reicht der siidwestliche Ausliufer der *’Cs-Isoplethe
an diese Region heran. Die *Sr-Kontamination durch den Reaktorunfall blieb groftenteils auf
die 30 km-Zone beschriinkt [ITAEA91]. Die drei analysierten Profile dieser Region reagieren
sauer und weisen einen pH-Wert von pH = 5,1 bis 5,4 auf. Die Dichte der oberen Schichten
von etwa 1,2 gcm® steigen mit zunchmender Tiefe bis auf 1,6 g cm an. Die erfaBten

Parameter dieser drei Bé6den weisen nur geringe Unterschiede auf.

In dem Profil Nemirowka 1 zeigt sich qualitativ der gleiche Verlauf der spezifischen
%G r-Aktivitiit wie schon im Profil Charkow 4. Abgesehen von der obersten Schicht, die noch
Vegetationsreste enthilt, nimmt die Konzentration an Strontium-90 bis etwa 19 cm kaum (12
bis 10 Bq kg*) und in den tieferen Schichten bis etwa 25 cm stark (9,3 bis 1,2 Bq kg™) ab.
Anders als im Profil Charkow 4 weist die Abnahme der '’Cs-Aktivitit den qualitativ gleichen
Verlauf wie die des Strontium-90 auf. Wihrend die Aktivititskonzentration des Céisium-137
bis in eine Tiefe von 13 cm annihernd konstant ist, filit sie darauthin von 13 bis 23 cm um
etwa eine GroBenordnung (200 auf 20 Bq kg™) ab. | -

Die absolute *Sr-Depsitionsdichte ist mit 3000 Bq m™ gegentiber dem Boden aus der
Region Zitomir um etwa 50 % erhtht. Ohne eine Information ber die Breite der natiirlichen
Schwankung kann dieser Befund nicht mit Sicherheit auf eine Immission des Unfalls von
Tschernobyl zuriickgefithrt werden. So weisen die ausschlieBlich durch den Kemnwaffenfallout
kontaminierten chilenischen Profile Curinanco Alto und Curinanco Bacho #hnlich hohe
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Unterschiede auf (Tab. 16). Die *’Cs-Deposition von 234 000 Bq m™? ist hingegen deutlich
gegenfiber dem durch die Kemnwaffen verursachten Background von etwa 3000 Bq **'Cs m?
erhoht.
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Abb. 26 : Tiefenabhingige Abnahme der spezifischen *Sr- und *""*Cs-Aktivitit des Bodens
im den Profilen a) Nemirowka 1 und b) Kupetsch Tschernjanka 2 aus Korosten

(Ukraine).

Die in Abb. 26b) dargestelite Abnahme der spezifischen Aktivitit des Profils
Kupetsch Tschernjanka 2 weist qualitativ die gleichen Verliufe der spezifischen %Sr- und
w;nsCs Aktivititen wie Nemirowkal auf. Die absoluten Depositionsdichten betragen
4000 Bq m? Strontium-90, 277 000 Bq m* Césium-137 bzw. 161 000 Bq m™* Ciisium-134.

Um eine Ursache fiir die dhnliche Verteilung der spezifischen Aktivitiit des Bodens an
Strontium-90 und Cilsium-137 zu untersuchen, wurden beispielhaft Batchversuche
durchgefiihrt. Die Bestimmung der prozentualen Sorption erfolgte an denselben Schichten, die
auch zur Untersuchung des pH-Werts dienten (Tab. 21, S. 111). Je dreimal ein Gramm Boden
(2 mm) wurden mit zehn Millilitern synthetischem Bodenwasser sowie Radiotracern (Césium-
134, Strontium-85 und Jod-125) versetzt und mehrere Wochen geschiittelt. Die zusitzliche
Untersuchung des Jods (als Iodid) ermdglichte es, charakteristische Unterschiede in den
Sorptionseigenschaften fiir Kationen und Anionen zu erkennen. Durch die kontinuierliche
Entnahme und Untersuchung von Bodenldsung wurde sichergestellt, daB die

Gleichgewichtseinstellung eingetreten war.
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Tab. 23 : Radionuklid-Sorption dreier Schichten des Profils Nemirowka 1.

Bodenschicht pH-Wert  Césiumsorption Strontiumsorption Iodsorption
(cm) (%) (%) (%)
3- 5 53 96,6 + 0,7 472 + 1,0 714 £ 1,0
10- 15 5,0 98,1 +04 53,8 £29 74,3 £ 0,9
25- 40 51 949 £ 0,6 454 2,5 62,3 £0,9

Fir keines der drei Nuklide 148t sich mit zunehmender Tiefe ein kontinuierlicher
Verlauf der prozentualen Sorption feststellen (Tab. 23), jedoch weisen alle qualitativ die
gleiche Tendenz auf. Unabhiingig von der Ladung steigt die Sorption aller Ionen von der
oberen (3 bis 5 cm Tiefe) zur mittleren Schicht (10 bis 15 cm Tiefe) und nimmt zwischen 25
und 40 cm Tiefe den geringsten Wert an. Quantitativ ergeben sich jedoch fiir die beiden
Kationen und das Anion erhebliché Unterschiede. Cisium weist mit etwa 96 % die hichste
prozentuale Sorption auf, Iodid nimmt mit etwa 68 % eine mittlere Stellung in dieser Reihe
ein, und Strontium wird mit etwa 50 % am wenigsten sorbiert. Die Konzentration des Anions

in der Bodenl8sung liegt also zwischen derjenigen der beiden Kationen.

Diese unterschiedlichen Sorptionseigenschaften legen keinen Transport mit dem
Wasser als Ursache fiir die Migration nahe. In diesem Falle sollte die Migration des Césiums
im Profil weniger weit fortgeschritten sein als die des Strontiums. Diese Sorptionsbefunde
deuten daher auf eine mechanische Durchmischung des Bodens beispielsweise durch Pfliigen
hin.

Da der Transport der Radionuklide vermutlich durch anthropogene Einflilsse gestdrt
wurde, entsprechen Kompartimentmodelle zur Berechnung der Verlagerungsgeschwindigkeit
nicht der Realitéit. Denn in diesem Profil kann nicht ausgeschlossen werden, da8 an einem Tag
der Boden durch Pfliigen durchmischt wurde. Die in Abschnitt 1.4 beschriebenen Kompar-
timentmodelle setzen jedoch eine kontinuierliche Wanderungsgeschwindigkeit ausschlieBlich
von oben nach unten voraus. Weiterhin ist fiir die Berechnung des Migrationsverhaltens die
Kenntnis des Quellterms erforderlich. Dieses Profil wurde vermutlich einerseits durch den
nuklearen Fallout, andererseits durch den Unfall von Tschernobyl kontaminiert. Beide
Depositionsdichten werden durch logarithmische Normalverteilungen beschrieben. Je
nachdem, welcher Anteil welcher Quelle zugeordnet wird, ergeben sich somit

unterschiedliche Migrationsgeschwindigkeiten beim Anpassen der Ubergangsgeschwin-
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digkeiten zwischen den Profilschichten an die heute vorgefundene Radionuklidverteilung im
Boden.

Weiterhin scheint die Migration der Radionuklide an diesem und den ibrigen
untersuchten Standorten relativ unabhiingig von dem pH-Wert der Profile zu sein. Wahrend
Baraschewka 1 mit pH = 4,5 den sauersten Boden aufweist, wurde dort die Aktivitit in den
oberen Schichten dreiBig Jahre lang effektiv zuriickgehalten. Demgegeniiber reagiert das
Profil Charkow 4 neutral und die Entnahmestellen um Korosten mit pH = 5,2 bereits sauer.
Dort wurde aber eine weiter fortgeschrittene Migration des Strontium-90 in den oberen
Schichten gemessen. Femer fand an den Orten Nemirowka und Kupetsch Tschemnjanka
vermutlich eine zus#tzliche *Sr-Deposition elf Jahre vor Entnahme der Proben durch den
~ Reaktorunfall statt. Der neu deponierte Anteil an Césium Uberstieg den schon vorhandenen
um das 20- bis 100-fache. Wihrend dieses Nuklid in Baraschewka 1 kaum gewandert ist,
wurde es im Raum Korosten schnell nach unten transportiert. An allen vier Standorten, die
einen sauren pH-Wert aufweisen, fand also eine sehr viel schnellere Verteilung der
Radionuklide in den oberen Schichten statt. Eine Ursache fiir diese Homogenisierung der
Radionuklide kénnte wiederum die Bioturbation oder die landwirtschaftliche Bearbeitung der
Fliche sein. Grundsitzlich ist ein Vergleich der Migration des von den Kcrnwaﬁ'enversﬁchen
stammenden Strontium-90 mit dem als Folge des Reaktorunfalls deponierten nur bedingt
mdglich, denn die beiden Fraktionen weisen in einigen Bbden ein unterschiedliches
dkologisches Verhalten auf [Fr91]. Da der nukleare Fallout kontinuierlich wihrend allen
Jahreszeiten {iber einen Zeitraum von mehreren Jahrzehnten deponiert wurde, wihrend die
Immission durch Tschernobyl innerhalb weniger Tage zu Beginn der Vegetationsperiode
erfolgte, nahmen vdie verschiedenen Fraktionen an unterschielichen Stoffwechsel- und
Migrationsprozessen teil.
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Abb. 27 : Tiefenabhiingige Abnahme der spezifischen *Sr- und “*"*Cs -Aktivitit im Profil
Kupetsch Tschernjanka 1 (Korosten, Ukraine).

Im Profil Kupetsch Tschernjanka 1 wurden mit 44 bis 33 Bq kg™ in den oberen 5 cm
hohe spezifische *Sr-Aktivititen gemessen, und die Relaxation betrégt nur 6,1 cm. Die
Oberfliiche dieser Probe ist 1986 vermutlich mit der hochsten zus#tzlichen *Sr-Aktivitit
kontaminiert worden. Der neu hinzugekommene Anteil des Radiostrontiums hatte somit
weniger Zeit fiir die Migration. Die geringe Relaxationstiefe unterstiitzt daher die Vermutung,
daB eine Deposition durch den Unfall von Tschernobyl erfolgte.

Das Profil Kupetsch Tschemjanka 1 weist mit 5700 Bq m* die absolut hichste %Sr-
Depositionsdichte auf. Gegenilber dem Kemwaffen-Background von 1700 Bq m> aiso ein
Anstieg um etwa das 3,4-fache. Da in allen Profilen dieser Region ein hoherer Eintrag als in
dem Gebiet um Zitomir gemessen wurden, ist eine *Sr-Immission von Tschernobyl
wahrscheinlich.

Zusammenfassend LBt sich feststellen, daB in den beiden Profilen aus der Region
Zitomir eine Depositionsdichte von etwa 1700 Bq m? ermittelt wurde (Tab. 21, S. 111). Diese
GroBenordnung ist aufgrund der Informationen, die durch das weltweite Monitoring
gewonnen wurden, fiir den Background durch den Kemwaffenfallout der sechziger Jahre zu
erwarten (Tab. 22, S. 112). Demgegeniber ist die %Sr-Immission im Raum Korosten mit
einem Eintrag von 3000 bis 5700 Bqm? angestiegen. Verglichen mit den Depositionen um
Zitomir stellt dies eine Erhdhung auf das Zwei- bis Dreifache dar. Daher ist eine *Sr-
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Immission durch den Unfall nahe der Ortschaft Korosten zu vermuten. Die Variation der
Flichenaktivitit des durch den Unfall deponierten Strontium-90 [Or95] sowie vieler
Schadstoffe allgemein [Gi87] wird durch logarithmische Normalverteilungen beschrieben.
Somit besteht bei jeder Probenahme die Mdglichkeit, zufillig eine Stelle besonders hoher
Depositionsdichte ausgesucht zu haben. Daher sind fiir in statistisch gesicherte Aussagen
weiter Analysen notwendig.

Emihrt sich eih Bewohner einer mit 1000 Bq m? durch Strontium-90 kontaminierten
Agrarlandschaft von den Produkten dieser Region, so ist aufgrund der Erkenntnisse aus den
Fallout-Untersuchungen der sechziger Jahre eine mittlere effektive Folgedosis von 40 pGy zu
erwarten. Legt man das Profil Kupetsch Tschernjankal, in dem die hochste %Sr-
Depositionsdichte (5700 Bq m?) gemessen wurde, fiir eine Abschitzung zugrunde, so erh&ht
sich die in 50 Jahren zu erwartende Folgedosis eines Bewohners um 0,23 mSv. Fir diese
Berechnung sind die Lebens- und Verzehrsgewohnheiten vieler Bevdlkerungsgruppen
gemittelt worden. Um genauere Aussagen {iber die tatséichlich betroffene Bevblkerungsgruppe
zu ermdglichen, sind Untersuchungen der Ausscheidungen sowie der Knochen und Z#hne

erforderlich.

Die Gesamtaktivitit des Profils Kupetsch Tschernjankal ist gegeniiber dem
benachbarten (2 bis 3 km) Entnahmeort Kupetsch Tschernjanka 2 um 40 % erhdht. Damit
zeigt sich wie in der Siidhemisphiire an den Profilen Curinanco Alto und Bajo, daf} selbst in
nahe gelegenen Standorten die Immission um 100 % bis 200 % schwanken kann. Die
~ Kontaminationsquelle der chilenischen Profile befand sich hauptsﬁchlich in der Bquatorialen
Troposphiire sowie der polaren Stratosphire [UN82] und die Radionuklide wurden iiber
mehrere 1000 km transportiert und durchmischt. In der Region Korosten kam mit den
Emissionen des Reaktorunfalls eine zusitzliche etwa 100 km entfernt liegende Quelle hinzu.
Fiir die Deposition dieser Radionuklide waren zusitzlich die aktuelle Wetterlage und
insbesondere die Niederschlagsverhiiltnisse in den Tagen nach dem Unfall absolut
entscheidend. In beiden Gebieten wurde auf offenen, mit keiner hohen Vegetation
bewachsenen Flichen innerhalb weniger Kilometer ein groBer Unterschied beobachtet.

Der Verlauf des Eintrags in die Profile ist nicht kontinuierlich. Wihrend an den
Standorten Baraschewka 1 und Kupetsch Tschernjanka 1 eine fast exponentielle Abnahme der
spezifischen Aktivitit beobachtet wurde, weisen die drei anderen Profile eine fast gleich
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bleibende Kontamination der oberen 5 bis 10 cm auf. Da sich Bodenparameter, wie die
Sorptionsisothermen, innerhalb eines Hektars um mehrere Gréenordnungen éndern kénnen,
sind die einzelnen Profile jedoch nicht repriisentativ flir einen Acker oder eine gesamte
Region [B697]. Femer wurde beobachtet, daB sich Strontium-90, welches durch die
Kemwaffenversuche und den Unfall deponiert wurde, auf Agrarbdden unterschiedlich verhiilt
[Fr91]. Um mit hoherer Mefisichetheit zu kliren, ob dieser Befund, die
Sorptionseigenschaften der einzelnen Schichten oder eine etwaige landwirtschaftliche
Bearbeitung der Flichen Ursache ist, sind weitere radiochemische und bodenkundliche

Untersuchungen notwendig.

5.3 Zusammenfassende Betrachtung

Der *Sr-Eintrag in die obersten Schichten schwankt oft erheblich und zeigt keinen
systematischen Verlauf. Abgesehen von der mefitechnischen Unsicherheit ist dies auf die Art
und den Zeitpunkt der Deposition sowie die mechanische Durchmischung des Bodens und die
Migration zurlickzufithren. Durch die Hufabdriicke groBer Tiere und durch withlende
Bodentiere wird stiirker kontaminierter Boden nach unten und weniger kontaminierter an die
Erdoberfléiche transportiert. Findet die Deposition der an Aerosole haftenden Radionuklide
durch ein Auswaschen der Atmosphire mit Regentropfen (Washout) statt, so kénnen sie durch
in Bodenrissen abflieBendes Wasser direkt in einige Zentimeter Tiefe transportiert werden.
Diese Effekte bieten eine weitere mégliche Erklirung fiir die in einigen Profilen beobachtete
homogene Verteilung der *Sr-Aktivitat in den oberen Bodenschichten.

Auch in den tieferen Schichten von 5 bis 30 cm folgte die Anderung des *Sr-Eintrags
keinem einheitlichen Verlauf, So fillt die spezifische Aktivitit des Profils Anakena
(Osterinsel) nach hohen Werten fiir die oberen 8 cm in den tieferen Schichten bis zu 16 cm
von 2,0 Bq kg auf weniger als 0,4 Bq kg ab. An diesem Standort fand wie auch am Profil
Valle Grey (Westpatagonien) ausschlieBlich eine Kontamination durch den globalen Fallout
statt, Letzteres zeigt jedoch eine exponentielle Abnahme bis in eine Tiefe von etwa 10 cm
(Abb. 19). Der Verlauf des Eintrages in einzelne Profile kann jedoch nicht als repriisentativ
filr eine Region oder fiir diesen Bodentyp angesehen werden.

Um die Ursache dieser unterschiedlichen Verlagerungen zu erkliren, ist es notwendig,
sowohl den Bodentyp als auch die Bodeneigenschaften, wie die Komgrofenverteilung,
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Kationenaustauschkapazitit und -isothermen u. a., zu erfassen. Denn um den Verlauf des
Eintrags eines Radionuklids in ein Profil zu erkléren, sind Kenntnisse {iber den
Depositionsterm sowie die Sorptionseigenschafien erforderlich. Beide Informationen liegen
derzeit nicht vor. So wire es im AnschluB an diese Arbeit von Interesse, ob eine Korrelation
mit diesen Parametern, insbesondere der Tonfraktion und dem pH-Wert, festzustellen ist. Dies
wurde an anderen B&den beobachtet [Ba95].

Die Bestimmung der Depositionen in der Siidhemisphiire ergab ein Ansteigen vom
Aquator zu den gemiBigten Zonen und eine Abnahme zu den Polgebieten. Der Unterschied
der absoiuten Kontamination global betrachtet kleiner Regionen wie der Antarktis zeigte
Unterschiede um das Vierfache. Dies ist auf den Sildshetlandinseln sicherlich zum einen auf
das extreme Klima und. die Schneeverwehungen zuriickzufiihren. Hohe Unterschiede in der
Depo-sition wurden aber auch im gem#Bigten Klima bei den beiden Profilen Curinanco Bacho
und Alto, sowie Kupetsch Tschernkanka 1 und 2 ermittelt. Ahnliche regionale Schwankungen
konnten bei der Untersuchung der Kontamination des Bodens mit verschiedenen Isotopen
durch den Kemnwaffenfallout beobachtet werden [Ci87, Bu88, Ba95]. Als wichtige Parameter
stellten sich die geographische Héhe und die Niederschlagsmenge heraus. Durch Steigungs-
regen stehen diese beiden Parameter hiufig in meteorologischem ‘Zusammenhang. Die
Depositionsdichte eines oder mehrerer Profile von 400 cm? Oberfliche kann daher nicht als
reprisentativ fiir einen Hektar, eine Region oder einen Abschnitt von zehn Breitengraden

angesehen werden.
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6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde eine neue Analysemethode zur Bestimmung der *Sr- und *St-
Aktivitit in Bodenproben entwickelt. Nach der trockenen Veraschung der Probe schliefit sich
die saure Extraktion des Strontiums an. Die Erdalkalielemente werden als Sulfate gefillt und
durch einen alkalischen AufschluB in die Carbonate fiberfiihrt. Durch eine Chromat-Fillung
findet die Abtrennung des Bariums statt. Die Extraktionschromatographie ermbglicht die
radiochemische Reinigung und Abtrennung des Strontiums. Dadurch wird der nachemische
Aufwand reduziert und die Verwendung aggressiver Chemikalien vermieden. Die
Bestimmung der Ausbeute des Strontiums findet j-spektrometrisch durch die Messung des
$Qr-Tracers statt. Die gesamte naBchemische Arbeit ist innerhalb eines Arbeitstages
durchfiihrbar. Zudem konnen zeitgleich zwei Proben analysiert werden. -

Durch Nutzung von Fliissigszintillatons-Spektrometrie und die Aufteilung des S
Spektrums in zwei Zghlfenster ist die Detektion der *Sr-Aktivitit bei gleichzeitiger Erfassung
des Strontium-89 méglich. Die Aktivitéit des Strontium-90 wird tiber den Fit der Zghlrate des
Yittrium-90 im hochenergetischen Fenster bestimmt. Da somit nicht der Zerfall sondern der
Aufbau des Yttrium-90 detektiert wird, kann direkt nach der Reinigung des Strontiums mit
der Messung der Aktivitit begonnen werden ohne mehrere Wochen auf den Aufbau des
Tochter-nuklids zu warten. Ferner ist eine komplexometrische Béstimmung der Ausbeute des
Yttriums nicht mehr notwendig, da die Aktivitit des Yttrium-90 im radiochemischen
Gleichgewicht derjenigen des Strontium-90 entspricht. Das niederenergetische Fenster im
Flussigszintil-lations-Spektrum dient zur Bestimmung der ®Sr-Zihlrate. Daher eignet sich
diese Methode auch fiir die Analyse von Proben, die beispielsweise nach einem
kerntechnischen Unfall mit den beiden Radionukliden Strontium-90 und Strontium-89
kontaminiert sind.

Standard-Bdden von der IAEA oder aus Ringanalysen dienten zur Qualitétssicherung.
Die durch den Fehler der Probebehandlung f,, des j-Spektrometrie f, und der Fliissig-
szintillations-Z&hlung f, verursachte relative Unsicherheit bei der Bestimmung der spezi-
fischen Aktivitit des Bodens bel#uft sich auf etwa 6,9 %. Die Unsicherheit des Fits der
Equilibriumsaktivitit des Yttrium-90 betrigt fiir mittelaktive Standard-Proben (etwa 30
Bq kg") 5 %. Diese Befunde wurden auch durch die Teilnahme an einer Ringanalyse {Ha96,
Labor Code 27] bestitigt. Die mit dieser Methode ermittelte spezifische Aktivitit des Bodens
(35,5 + 3,0 Bq kg") wich 5,3% vom Mittelwert der Gehaltsgrdfen aller akzeptierten
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Laboratorien (33,7 £ 5,3 Bq kg") und 6,0 % vom Referenzwert (33,5 Bq kg™) ;ler Leitstelle
bzw. der PTB ab. :

Ferner fiihrte die Wiederholung der Bestimmung der Aktivitit von Umweltproben
innerhalb der Unsicherheit des Verfahrens zu den gleichen Ergebnissen. Auch nach der
erneuten Analyse von teilweise mit Blei-210 und anderen Radionukliden kontaminierten
Blanks wurde in keinem Fall ein Anstieg der *Y-Z#hlrate beobachtet.

Fiir die Ermittlung der statistischen KenngréBen des Verfahrens wurde ein Modell
sinngem#B nach DIN 25 482 verwendet. Die absolute GroBe dieser Werte ist vor allem von
der Fenstersetzung im Flilssigszintillations-Spektrum und der seit der Abtrennung des
Yttrium-90 vergangenen Zeit abhingig. Fiir die Anwendung dieser Methode sind zwei Arten

von Proben von besonderem Interesse:

In der Routineanalytik untersuchte Bdden enthalten kein Strontium-89, und es steht
genfigend Zeit zur Ermittlung der Aktivitit zur Verfiigung (Umweltmonitoring). Nach zehn
6h-Messungen des Anstiegs der ®Y-Aktivitit betriigt die Nachweisgrenze dieser Methode
(sinngem#B nach DIN 25 482) bei der Analyse von 100 g Boden und einer chemischen
Ausbeute von 50 % etwa 0,2 Bq kg

Nach einem kerntechnischen Unfall ist beispielsweise in Lufifiltern mit Aktivitéten
von mindestens 100 mBq Strontium-90 und 15 Bq Strontium-89 [Me93] zu rechnen. Diese
»Sr-Aktivitit kann mit der hier entwickelten Methode innerhalb von zwei Tagen nach
Eintreffen der Probe nachgewiesen werden. Fiir die Bestimmung dieser *Sr-Aktivitit sind
zwei weitere 6 h-Messungen erforderlich. Nach der radiochemischen Reinigung muB eine
solche Probe 24 h bis zum Nachweis von 15 Bq Strontium-89 und 36 h bis zum Nachweis von
100 mBq Strontium-90 gemessen werden.

Exemplarisch wurde diese Methode zur Messung der *Sr-Immission durch den
globalen Fallout der sechziger Jahre in der Siidhemisphire und der lokalen Kontamination
durch den Unfall von Tschemobyl in der Ukyaine eingesetzt.

Die Analyse von Bodenproben aus Chile erméglichte es, die Kontamination durch den
nuklearen Fallout der sechziger Jahre in der Stidhemisphiire beispielhaft zu dokumentieren.
Die *Sr-Depositionsdichte der Bodenprofile schwankte innerhalb von global kleinen
geographischen Gebieten, wie der Seenregion Chiles und den Sildshetlandinseln, um das
Vierfache. Die ®Sr-Kontamination der Profile steigt von der dem Aquator am niichsten
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gelegenen Osterinsel zur geméBigten Zone hin an und nimmt fiir die weiter sildlich gelegenen
Gebiete wiederum ab. Qualitativ entsprechen diese Depositionsdichten den aus den
weltweiten Monitoring gewonnenen Erfahrungen. In der Seenregion Chiles wurde allerdings
eine etwa doppelt so hohe Immission gemessen, wie aus diesen Daten zu erwarten wire. Die
Migration war in keinem der Profile tber dreiBig Zentimeter fortgeschritten und die
Konzentration der Aktivitit zeigte in den oberen Zentimetern der unterschiedlichen Profile
keinen einheitlichen Verlauf. In Westpatogonien und auf der Osterinsel befanden sich weniger
als 1 % des Strontium-90 im Bewuchs. Die *Sr-Depositionsdichte in der Antarktis betrug
etwa 50 % der Aktivitit, die aufgrund des weltweiten Monitoring erwartet wurde. Aufgrund
der geringen spezifischen *Sr-Aktivitit des Bodens war die Erfassung der Kontamination der
unteren Schichten dieser Profile nicht mehr méglich. Die Migration betrug zwei bis zehn
Zentimeter und in etwa der Hilfte der Profile wurde bis zu 20 % der Radiostrontiumaktivitiit
in dem Bewuchs gemessen. Ferner kann durch die extremen klimatischen Verhéltnisse ein
Transport des Strontium-90 nach der Deposition aus der Atmosphiire nicht ausgeschlossen

werden.

Mit den Profilen der Nordukraine standen Proben zur Verfiigung, bei denen liber den
nuklearen Fallout hinaus eine Kontamination durch den Unfall von Tschemobyl zu erwarten
war. Die weiter vom Reaktor entfernt entnommenen Bbden aus der Region Zitomir, etwa
150 km stidwestlich von Pripjat, wiesen mit 1,7 kBq m* (26.04.86) eine Deposition auf, die
dem Background aus den Kernwaffentests entspricht. Das Ansteigen der %Sr-Aktivitdt auf 3,0
bis 5,7kBqm? im Raum Korosten, 110 km stidwestlich des Reaktors, deutet auf einen
Eintrag durch den Unfall von Tschemnobyl hin. Uber 90% der gesamten *Sr-
Depositionsdichte der einzelnen Profile befand sich noch oberhalb 25 cm.
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7 Ausblick

Die Veraschung des Bodens bei Temperaturen von 550 °C stellt einen zeitaufwendigen
Arbeitsschritt der Methode dar. In einem h#ufig verwendeten Programm benbtigt der
Muffelofen tiber eine Stunde, um diese Temperatur zu erreichen. Daraufhin wird mindestens
vier Stunden verascht und mehrere Stunden abgekithit. Bei Bewuchsproben ist ein
vorsichtiges Aufheizen von etwa einem Grad Celsius pro zwei Minuten {iber vier bis sechs
Stunden erforderlich, um ein kontinuierliches Veraschen zu gewihrleisten. Die langsame
Erhohung der Temperatur ist bei Vegetationsproben notwendig, da anderenfalls
beispielsweise Gras plotzlich zu brennen beginnt, und durch die lodernden Flammen
RuBteilchen ausgetragen werden kdnnen.

Unter hohen Driicken und Temperaturen kann die fiir die Veraschung bendtigte Zeit
eventuell auf wenige Stunden verkiirzt werden. Ferner ist bei dem Einsatz von geschlossenen
Gefifien ein Austrag von RuBpartikeln nicht zu erwarten. Die Untersuchung von
Druckaufschliissen stellt daher im AnschluB an diese Arbeit eine Moglichkeit dar, die
Veraschung der Proben zu beschleunigen. Femner wurde von Knéchel und Mitarbeitern
[Ab97] ein Wirbelschichtreaktor entwickelt, der die Zeit der Probebehandlung bei der

Veraschung organischen Materials wesentlich verkiirzt.

Nach der Erprobung neuer Methoden der Veraschung ist es erforderlich, ‘die
Anwendbarkeit des Trennungsgangs fiir diese Matrizes zu untersuchen. Insbesondere die
Analyse von Bewuchs- und Kulturpflanzen, sowie von Milch und daraus erzeugten
Nahrungsmitteln wiirde eine vollstindige Erfassung der Kompartimente der wichtigsten
Expositionspfade fiir Strontium-90 ermdglichen. Weiterhin stellt die Bestimmung der %Sr-
Aktivitit in Gewebe- und insbesondere Knochenproben von Versuchstieren eine Moglichkeit
dar, die Organdosen und Transferfaktoren zu bestimmen. Mit diesen Befunden kénnen die
Kenntnisse, die aus den Untersuchungen des globalen Fallouts der sechziger Jahre gewonnen
wurden, mit anderen Okosystemen wie der durch den Unfall von Tschernobyl kontaminierten
Nordukraine verglichen und gegebenenfalls erweitert werden.

Die Verwendung von Glas-vials ermdglicht die lange Lagerung von Proben und die

Wiederverwendung der Flaschen. Obwohl zur Herstellung kaliumarmes Material verwendet
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wird, sind in allen vials Spuren von Kalium-40 enthalten. Daher wire es langfristig interessant
Flaschen aus Kunststoff zu verwenden, die eine geringere Untergrundziihlrate aufweisen.
Ferner ist es notwendig zu testen, ob auch die Haltbarkeit des Cocktails gewihrleistet ist.

Radioskologisch ergeben sich vor allem aufgrund der Probenahme und der Befunde in
der Stidhemisphire neue Fragestellungen.

Um die Depositionsdichte eines Standortes mit hoherer statistischer Sicherheit zu
erfassen, wire eine erneute Probenahme in den bereits untersuchten Gebieten von Interesse.
Es kann nicht ausgeschlossen werden, daB die Depositionsdichte eines Radionuklids innerhalb
eines Hektars schwankt. Daher sind mehrere Entnahmen auf einer Fliche notwendig. Da in
keinem der Profile eine Migration eines wesentlichen Anteils des Strontium-90 in Tiefen fiber
15 cm beobachtet wurde, sollte sich auch an anderen Standorten fiber 95 % in den oberen
30 cm befinden. Durch die Entnahme von Bohrkermen dieser Hohe kann somit der
Gesamteintrag in ein Profil erfat werden. Diese Beprobungstechnik allein fiihrt allerdings
wiederum nur zu der Ermitthung einer lokalen GréBe. Daher ist es glinstiger, mehrere
Bohrkemne zu entnehmen, den Boden zu mischen und Aliquote zu untersuchen. Um
sicherzustellen, daB eine Probe die zu untersuchende Fliche repréisentiert, empfehlen die
Richtlinien zur Emissions- und Immissionsiiberwachung kerntechnischer Anlagen daher eine
groBriumige Beprobung: ,Fitr die Probenahme muB eine fiir die Bodenart typische,
homogene, moglichst ebene und wenig geneigte Fliiche von 0,1 bis 1,0 ha festgelegt werden.
... Zur Probenahme sollte, wann immer mdglich, ein Bohrstock von 5 cm Durchmesser
verwendet werden. Die Einstichstellen werden gleichmiBig tiber die Probenahmefliche
verteilt. Mit einem 5 cm-Bohrstock sind mindestens 20 Einstiche unter genauer Einhaltung '
der Entnahmetiefe erforderlich* [BU95]. Die mindestens 5 kg umfassenden Proben sind zu
mischen und Aliquote zu untersuchen. Eine solche Bodenentnahme soll sicherstellen, daf
lokale Schwankungen auf der bis zu einen Hektar groBen Fliche repriisentativ erfait werden.

Um den experimentellen Aufwand einer oben beschriebenen Probenshme so gering
wie méglich zu halten, besteht die Notwendigkeit, die Anzahl der Einstiche zu ;ninimieren.
Daher muB ermittelt werden, wie viele Bohrkeme notwendig sind, um die Kontamination
einer Fliche zu erfassen. Fiir diese Aussage ist es notwendig, die Art der statistischen
Verteilung zu beschreiben. Es ist daher von Interesse, wenigstens beispielhaft die
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Variationsbreite der unterschiedlichen Proben einer einzigen Fliche zu ermitteln, um einen
Eindruck von der GroBe der verbleibenden Unsicherheit zu erhalten.

Allerdings sind, selbst wenn eine solche Probenahme die Kontamination dieser Fléche
repriisentativ erfaBlt, die groBriumigen Effekte zu beriicksichtigen. So wurde hiufig eine
Korrelation der Depositionsdichte eines Radionuklids mit der geographischen Héhe und
Niederschlagsmenge beobachtet. Daher ist es erforderlich, die Orte der Beprobung nach
diesen Kriterien auszuwihlen. Ferner kann nicht ausgeschlossen werden, dafl die Art des
Bewuchses einen EinfluB auf die Reinigung der Atmosphire von Aerosolen hat. So grenzen in
einigen Kulturlandschaften beispielsweise landwirtschaflich genutzte Fliichen, die im Winter
mit keiner hohen Vegetation bewachsen sind, an immergriine Nadelwilder. Diese bieten eine
hohere Oberfliche und konnen die Luft effektiver von Aerosolen reinigen. Sterben die Nadeln -
ab und fallen auf den Boden, so besteht die Moglichkeit, daB sich die Deposition innerhalb
weniger Meter abhingig von der Vegetation bzw. der wirtschaftlichen Nutzung unterscheidet.
Aus diesem Grund ist es notwendig, bei der Festlegung der Beprobungsorte entweder gleiche
Landschaften auszuwihlen oder jeweils mehrere Vegetationstypen zu erfassen.

Ist eine so aufwendige Probenahme einmal erfolgt, so bietet sich die Bestimmung der
Aktivitit anderer anthropogener Radionuklide an, denn es kann nicht als gesichert angesehen
werden, daB chemisch so unterschiedliche Elemente wie Plutonium, Céisium und Strontium
den gleichen Transport- und Depositionsmechanismen unterliegen. So bietet das Etablieren
einer a-Spektrometrie die Moglichkeit, die Aktivitit der Spaltstoffe Uran-235 und Plutonium-
239 zu méssen. Die Erfassung unterschiedlicher Radioisotope konnte einen Hinweis auf die
Bauart und somit Quelle der Kernwaffen geben, die die hohe Kontamination der Seenregion

verursachten.

Da die Aktivitit eines Radionuklids in einem Bodenprofil immer die Summe aller
vergangenen Depositionen darstellt, kann durch die Analyse dieser Art von Proben keine
zeitabhlingige Aussage erfolgen. Demgegentiber ist in den Gletschern der Anden und der
Antarktis der jihrliche Niederschlag kontinuierlich abgelagert worden ohne vermischt zu
werden. Femner bieten diese Proben den Vorteil, daB kein Analytverlust durch horizontalen
Transport zu erwarten ist. Somit stellen Bohrkerne solcher Schneefelder eine Mbglichkeit dar,
die fehlenden Depositionsterme der ersten Jahre (vor 1958) des weltweiten Monitorings zu

erginzen.
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Durch die modifizierte Entnahme von Bodenproben konnten die in dieser Arbeit
gemessenen hohen Immissionen in der Seenregion und die geringen Depositionsdichten in der
Antarktis mit hoherer statistischer Sicherheit ermittelt werden. Die Bestimmung der o-
Aktivitit stellt eine Moglichkeit dar, auf die Art der Quelle zu schlieBen, wihrend durch die
Analyse von Gletscher-Bohrkernen die vollstéindige zeitliche Abfolge der Deposition erfafit

werden kann.
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9.1 Verwendete Radiostandards und Chemikalien

Chemikalie

Kennzeichnung und Hersteller

Kalibrierlésung:

#5Qr-Tracer:

Strontium-90
Strontium-89
Blei-210
Referenzboden:

Austauscherharz

Szintillator-Flissigkeit:
Laborchemikalien:
demineralisiertes

Wasser:

Physikalisch Technische Bundesanstalt, D-38116 Braunschweig.
Isotopenreinheit: Sr-85 > 99 %, Sr-89 < 1 %; Fa. Amersham-
Buchler, D-38116 Braunschweig.

Physikalisch Technische Bundesanstalt, D-38116 Braunschweig.
Physikalisch Technische Bundesanstalt, D-38116 Braunschweig.
Physikalisch Technische Bundesanstalt, D-38116 Braunschweig.
Soil 6, International Atomic Energy Agency, Seibersdorf Osterreich
A-1400-Wien. ’

Soil 375, International Atomic Energy Agency, Seibersdorf
Osterreich A-1400-Wien.

Bi-t-Butyl-cis-Dicyclohexano-18-Krone-6 auf Kieselgel; Fa.
EIChroM Industries Inc., Darien, IL 60561 USA.

Ultima Gold AB, Fa. Packard, D-63303 Dreieich.

Reinheitsgrad: pro analysi.; Fa. Merck, D-6100 Darmstadt.
Filtersystem Barnstead NANOpure II, Vorfilter Barnstead D 3750
Hallow Fibre Filter; Fa. Barnstead, 2555 Keper Boulevard,
Dubuque, IOWA 52001 USA.

9.2 Verwendete Geréte

MeBgerit Typ und Hersteller

Germanium-Detektor GMX-30200-P, Fa. EG&G Ortec, D-81677 Miinchen.
Fliissigszintillations-Z&hler 1220 Quantulus, Fa. Wallac, SF-20101 Turku.
Muffelofen K 1253, Fa. Heraeus, D-6450 Hanau.

Zentrifuge

- 2K 15, Fa. Sigma, D-3360 Osterode.




9.3 Symbole und Abkdrzungen

Symbol GroBe

2 Tabr

A Aktivitit des Nuklids i

AAgg9  Vertrauensintervall (16) der ®Sr-Aktivitit (Bq)

AAygy  Vertrauensintervall (15) der oy Aktivitat Bq)

Az; Depositionsdichte pro Bodenschicht i (Bq m?)

K_F- arithmetischer Mittelwert der Depositionsdichten (Bq m?)
AF geo geometrischer Mittelwert der Depositionsdichten (Bq m?)
Tise chemische Ausbeute an Strontium

Thi Zahlausbeute des Nuklids i in Fenster 1

i Zihlausbeute des Nuklids i in Fenster 2

L Quantil der i*- Verteilung

E(x) Eintrag in Tiefe x

/B Variationskoeffizient (relativer Fehler) der S-Spektrometrie
SFit Variationskoeffizient (relativer Fehler) des Fits der Equilibriumsaktivitit
Sy Variationskoeffizient (relativer Fehler) der y-Spektrometrie
S Variationskoeffizient (relativer Fehler) der Probevorbereitung
h Stunde

Kj-g1-g Quantile der standardisierten GauBverteilung

ki-y 2 Quantil der standardisierten GauBverteilung

Moo Zerfallskonstante des Yttrium-90 = 0,0108 h

y VI Zerfaliskonstante des Strontium-89 = 5,66 10 h’!

Asess Zerfallskonstante des Strontium-85 = 4,45 10“ b

LSC Liquid Scintillation Counting

Min Minute

n, Anzahl der Messungen der Probe

ny Anzah! der Null-Messungen

137



Symbol GrofBe _
PTB Physikalisch Technische Bundesanstalt, Braunschweig
RIMS Resonanz-Ionisations-Massen-Spektrometrie
Rio Untergrund-Zahlrate in Fenster 1 (s)
Rjg(t)  zeitabhingige Zshlrate der Probe in Fenster 1 (s)
Ry i(®) zeitabhangige Zihlrate des Nuklids i in Fenster 1 (s")
R'l‘ 89 Q) 9Sr-Zihlrate an der Erkennungsgrenze in Fenster 1 (s™)
AR, seo(t) Vertrauensintervall (16) der zeitabhiingigen *Sr-Zahlrate in Fenster 1 €]
Ryn(t)  ¥Sr-Zihirate der Summe aller Untergrundbeitriige im Fenster 2 (s)
P:,n () #Sr-Zihlrate an der Nachweisgrenze (s")
PI,S:89 ®Sr-Aktivitit an der Nachweisgrenze (Bq)
Rao Untergrundzéhlrate in Fenster 2 (s7)
Ryg(t)  zeitabhangige Zahlrate der Probe in Fenster 2 (s”)
Ry eq gefittete *Y-Equilibriumszahlrate in Fenster 2 (s*)
R %gr.Zghlrate an der Erkennungsgrenze in Fenster 2 (s™)
R; S190 %gr-Aktivitat an der Erkennungsgrenze des Strontium-90 (Bq)
p‘; %§r-Equilibriumszihlrate an der Nachweisgrenze in Fenster 2 (s™)
£q
p‘2 %0gr-Zahlrate an der Nachweisgrenze in Fenster 2 (s)
n v
Py.s0 »Sr-Aktivitat an der Nachweisgrenze in Fenster 2 (Bq)
ARz, Vertrauensintervall (10) der Equilibriumszihlrate in Fenster 2 (s*)
Soeczp. empirische (nach der GauB-Verteilung berechnete) Standardabweichung
So, Poisson nach der Poisson-Statistik berechnete Standardabweichung
02,0 Standardabweichung der Untergrundzihlrate in Fenster 2 (s")
010 Standardabweichung der Untergrundzihlrate in Fenster 1 (s*)
OLi Standardabweichung der Zghlrate des Nuklids i im Fenster 1 (s™)
SQP Standard Quench Parameter
t Zeit nach der *Y-Abtrennung (h)
tn Zeit pro Messung (h)
Tin Halbwertszeit
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9.4 *°Sr-Aktivitét der chilenischen und antarktischen Bodenprofile

Tab. 24 : Spezifische *Sr-Aktivitat der Bodenschichten und des Bewuchses (Entnahmedatum)
sowie des Eintrags in das Profil (Bezugsdatum 1. Januar 1995).

° Vegetationsdichte (g m™)

Kennung  Proben- Entnahme- Dichte Hohe spez. Akt des Eintrag’
art datum Bodens *
gem®) (m)  (Bgkg?) (Bqm?)
MAAR Moos 14.01.93 L1,70° -— 64+ 59 — e
AdleyR _ ———m e e
LAAR _ Flechte 140193 2,08° - 18+12 _de4 21
" "BAAR0001 Boden 14.01.93 1,620 1 38+ 1,0 148 + 21
BAARO102  Boden 14.01.93 1,620 1 1,905 868 + 14
BAAR0203 Boden 14.01.93 1,620 1 2205 56,8 = 12
BAAR0304  Boden 14.01.93 1,620 1 04 £ 0,2 218+ 83
BAAR0405  Boden 14.01.93 1,620 1 09105 152+ 76
BAAR0SO6  Boden 14.01.93 1,620 1 <04 — - e
- Ardley X
- MAAX Moos _ 030294 3,04¢c — <04 — = _— —__
BAAX0003  Boden 03.02.94 0,920 3 2,1%05 107 £ 18
BAAX0305  Boden 03.02.94 0,920 2 19+£0,5 50,5 £ 10
BAAX0507  Boden 03.02.94 0,920 2 0,5+ 0,2 162+ 5.8
BAAXO0709 Boden 03.02.94 0,920 2 0402 72+ 36
Base Ferraz Alto
BAAA0002  Boden 09.01.95 1,820 2 <04 - — -
BAAA0204  Boden 09.01.95 1,610 2 <04 - — e
BAAA0406  Boden 09.01.95 1,610 2 <04 - N p—
BAAA0608 Boden 09.0195 1,610 2 <04 — e
BAAAO0810 Boden 09.01.95 1,610 2 <04 o~ — e
Maldonado
_MAMDO02S__ Moos _ 070195 S$20c - ST*14 _ 1nmly
BAMD0002 Boden 070195 16,1¢c o~ 38+ 10 923 + 17
BAMD0203  Boden 07.01.95 1,480 1 2,105 3,1+ 78
BAMDO0304  Boden 07.01.95 1480 1 <04 - — e
Coppermine
MACO Moos 200193 272c — ___ 66 T 16 13 +15
BACO0001  Boden 20,0193 1,070 1 41110 949+ 14
BACO0102  Boden 20.01.93 1,070 1 2,6 £ 0,6 510X 90
BAC0O0203  Boden 20.01.93 1,070 1 22%05 235+ 59
BACO0304  Boden 20.01.93 1,070 1 <0,5 — - e
BACO0405 Boden 20.01.93 1,070 1 <0,5 o~ — e
BACO0506  Boden 20.01.93 1,070 1 <0,5 - — -
Isla Snow
_ MASN0001 Moos 060195 2,50c - _ 45107 63,4 + 80
BASN0O00O2  Boden 06.01.95 23,7c — 22106 52,1+ 178
BASN0203 Boden 06.01.95 1,470 1 <0, — —
BASN0304  Boden 06.01.95 1,470 1 <05 -~ — -
BASN0405 Boden 06.01,.95 1,470 1 <0,5 o — e
* Entnahmedatum
® Bezugsdatum (01.01.95
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Kennung  Proben- Entnahme- Dichte Hohe spez. Akt des Eintrag’
art datum Bodens *
(gem®) (em)  (Bqkg') Bqm?)
Fildes
MAFI Moos 130193 36lc  — 3,1 %08 312 + 32

BAFI0001 Boden 13.01.93 1,330 i

BAFI0102 Boden 13.01.93 1,330 1 39% 10 233+ 27
BAFI0203 Boden 13.01.93 1,330 1 491 1,2 181 + 24
BAFI10304 Boden 13.01.93 1,330 1 38+ 10 117 £ 17
BAFI0405 Boden 13.01.93 1,330 1 2406 66 + 11
1

BAFI0506  Boden 13.01.93 17330 2,6 + 06 34+ 86
Potter
BAPQ0001  Boden 140193 1400 1 1,6 £ 04 602 £ 9,8
BAFO0102  Boden 140193 1400 1 1,7+ 04 36,4 + 8,0
BAP00203  Boden 140193 1400 1 08 + 04 112+ 53
Ardley Z
___MAAZ = Moos _ 030294 134c — __ 120%33 = 109% 83
~ BAAZ Boden 03.0294 0,95 10 1,0+ 05 943+ 12
-MAAI Moos 140193 840 1 ___ - 28+07 538+ 13
BAAI Boden 140193 1,35 6 06+ 03 515+ 13
* Entnahmedatum
® Bezugsdatum (01.01.95)

¢ Vegetationsdichte (g m™)



141

Kennung  Proben- Entnahme- Dichte Hohe spez. Akt. des Eintrag’
art datum Bodens *
(gem® (cm)  (Bakgh) (Bqm?)
Valle Grey
G-VG Gras 07.1294 210° 0 119+ 1.2 363 £ 26,5
B-VG0002 Boden 07.12.94 0,306 2 333138 361 £ 26,5
B-VG0204 Boden 07.1294 0,350 2 151 £ 1,6 157 + 14,9
B-VG0406 Boden 07.12.94 0,290 2 5106 52159
B-VG0608 Boden 07.12.94 0,290 2 1,7+ 04 221+ 48
B-VGO0810 Boden 07.12.94 0,530 2 0,7%0,3 121+ 43
B-VGl1012 Boden 07.12.94 0,530 2 0403 4+ 27
B-VG1214 Boden 07.12.94 0,530 2 <04 - - -
B-VG1418 Boden 07.12.94 0,530 4 <04 - — -—
Rio Pescado
B-RP0005 Boden 07.05.91 0,830 5 123+ 1,3 088 67
B-RP0510 Boden 07.05.91 0,830 5 52109 528 £ 46
B-RP1014 Boden 07.05.91 0,680 4 4,7+0,8 335 £ 30
B-RP1420 Boden 07.05.91 0,680 6 34105 200 £ 22
B-RP2026 Boden = 07.0591 0,670 6 1,5+ 04 95+ 14
B-RP2630 Boden 07.05.91 0,670 4 16 £ 0,2 40 % 57
B-RP3035 Boden 07.0591 0,510 5 <04 - -_— -
B-RP3540 Boden 07.0591 0,510 5 <04 —_— -
B-RP4045 Boden 07.0591 0,480 5 <04 -~ — e
B-RP4550 Boden 07.05.91 0,480 5 <04 -~ — e
Mashue
B-MH0003 Boden 04.10.90 0,950 3 28+ 04 310t 22
B-MH0306 Boden 04.10.90 0,950 3 3105 239+ 19
B-MH0609 Boden 04.10.90 0,950 3 18+ 03 159 + 14
B-MH0912 Boden 04.10.90 0,980 3 22403 112+ 12
B-MHI1215 Boden 04.10.90 0,980 3 1, £0.2 54+ 88
B-MH1518 Boden 04.10.90 0,980 3 0,3 £02 10+ 59
B-MHI1821  Boden 04.10.50 1,000 3 <04 -~ — -
B-MH2124 Boden 04.10.90 1,000 3 <04 - — -
B-MH2427 Boden 04.10.90 1,000 3 <04 - —_— =
Arquilhue I
B-AR0006 Boden 17.04.90 0,738 6 41t 06 579 & 42
B-AR0612 Boden 17.04.90 0,840 6 2804 417 £ 34
B-AR1218 Boden 17.04.90. 0,891 6 2704 290 + 28
B-AR1824 Boden 17.04.90 0,891 6 28+ 04 167 £ 21
B-AR2430 Boden 17.04.90 0,891 6 06101 28+ 4,2
B-AR3035 Boden 17.0490 0,891 5 <04 - -
B-AR3540 Boden 17.0490 0,891 5 <04 - .~ e
B-AR4045 Boden 17.04.90 0,891 5 <04 - —_— e
B-AR4550 Boden 17.04.90 0,891 5 <04 - — -
* Entnahmedatum '
b Bezugsdatum (01.01.95

° Vegetationsdichte (g m™)



° Vegetationsdichte (g m™)

Kennung  Proben- Entnahme- Dichte HoShe spez. Akt des Eintrag’
art datum Bodens *
(gem® (em)  (Bgkg) (Bqm?
Curinanco Bajo
B-CUB0005  Boden 12.04.90 0,770 5 17,7+ 26 1220 102
B-CUB0510  Boden 120490 0,770 5 53tos 609 46
B-CUB1016  Boden 12.04.90 0,770 6 42106 427 £+ 37
B-CUB1622 Boden 12.04.90 0,790 6 33t05 251 + 26
B-CUB2230  Boden 12.04.90 0,790 8 2003 111 £ 16
Curinanco Alto
B-CUA0005  Boden 12.04.90 0,680 5 59+ 09 699 £ 53
B-CUA0510  Boden 12.04.90 0,680 5 6109 519 £ 46
B-CUA1016 Boden 12.04.90 0,700 6 61%09 333 £ 36
B-CUA1622 Boden 12.04.90 0,700 6 1,903 103 + 12
B-CUA2230 Boden 12.04.90 0,720 8 0,6 + 0,1 325+ 49
Anakena
GAN_ __ _Gras 110894 1200 ____ __( 06+01 328416
B-AN0002 ‘Boden 11.08.94 0,471 2 45+ 04 327t 16
B-AN0204 Boden 11.08.94 0,800 2 3905 286 £ 16
B-AN0406 Boden 11.08.94 0,800 2 3805 223+ 13
B-AN0608 Boden 11.08.94 0,800 2 48+ 04 162+ 9,9
B-ANO0810 Boden 11.08.94 0,800 2 27+03 g6t 7,2
B-AN1012 Boden 11.08.94 0,800 2 1,703 4% 51
B-AN1214 Boden 11.08.94 0,730 2 1,2+ 02 171 3,1
~_B-AN1416 Boden 11.08.94 0,730 2 <04 ~— - e
* Entnahmedatum
b Bezugsdatum (01.01.95
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0.6 Energiekalibration und Quenchkurven

50% Yitrium-0
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Abb. 28 : Untere Grenze des hochenergetischen Fensters zur Erfassung von 50 % der Y-
Emissionen in Abhingigkeit vom Quench-Wert (Standard Quench Parameter).
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: Obere Grenze des niederenergetischen Fensters zur Erfassung von 89 % der ®Sr-
Emissionen in Abhiingigkeit vom Quench-Wert (Standard Quench Parameter).

: Untere Grenze des niederenergetischen Fensters zur Erfassung von 89 % der ®Sr-
Emissionen in Abhingigkeit vom Quench-Wert (Standard Quench Parameter).
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9.7 Flussigszintillations-Spektren

Im Folgenden sind die Fliissigszintillations-Spektren der verwendeten Radioisotope (etwa 100 mBq)
mit der verwendeten Fenstersetzung fiir die gleichzeitige Detektion von Strontium-89 und Strontium-90
aufgefiihrt. Das Verhiltnis der wiBrigen Phase zum organischen Szintillator betrug Sm! : 15ml. Der
Quenchwert (Standard Quench Parameter) schwankte zwischen 820 und 825. Die Fliche unter der Kurve ist
soweit nicht anders angegeben auf eins normiert.

0,006 Y — . — : : L
. Fenster 2: Fenster1:
- |_Strontium-90 Kn. 397 - 817 Kn. 818

0,005 |- -1000
R %
< 0,004 | i
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0 b
©
|
= 0003 .
E ]
N N
£ 1
6 0,002 |
O
< o001} i

0,000 N 2 L . 1 .

0 200 400 600 800
Kanalnummer

Abb. 31 : Flﬂssigszintillations-Spektrum des Strontium-90.
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Abb. 32 : Flilssigszintillations-Spektrum des Yttrium-90.
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Abb. 33 : Aufzwei normiertes Fliissigszintillations-Spektrum des Strontium-90 und Yttrium-90 im
radiochemischen Gleichgewicht.
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Abb. 34 : Flissigszintillations-Spektrum des Strontium-89.
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: Flissigszintillations-Spektrum des Strontium-85: Im niederenergetischen Teil des Spektrums mit

einem Maximum etwa bei Kanal 170 ist ein deutlicher Rontgen-Peak ausgebildet. Das schmale
scharfe Signal (Kanal 385) entsteht durch eine Fehlzuordnung der MeBelektronik. Das Spektrum
wird zum hochenergetischen hin durch den Compton und Photo-Peak abgeschlossen.
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Vorname:
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geboren am:
Geburtsort:

Familienstand:

Schulausbildung:

09/74 - 07/78
08/78 - 07/85
08/85 - 07/86
08/86 - 05/88

Wehrdienst:
07/88 - 10/89

Studium:
10/89

10/92
05/95
06/96

03/96 - 04/97

FilB

Martin Friedrich
Liepmannstrafie 1
30 451 Hannover
10. September 1968
Braunschweig
ledig

Gemeinschaftsgrundschule Jiilich Nord

Gymnasium Zitadelle Jiilich

Austauschjahr in Conneaut, Ohio (USA) mit dem Besuch der
Conneaut High School und Erlangen des High School Diploma
Besuch des Gymnasiums Zitadelle Jiilich mit Abiturabschlufl

Luftwaffensicherung beim Wachbataillon des Bundesministeriums
der Verteidigung, Siegburg und dem 2. Flugkdrpergeschwader,
Geilenkirchen

Immatrikulation an der Universitéit Hannover

Studium der Chemie mit AbschluB Diplom

Vordiplom und Beginn des Hauptstudiums mit dem zus&tzlichen
Wabhlfach Strahlenschutzphysik

AbschluB der Diplomarbeit im Institut fiir Anorganische Chemie
am Zentrum fiir Strahlenschutz und RadioSkologie

Beginn der Dissertation im Institut fiir Anorganische Chemie am
Zentrum fiir Strahlenschutz und Radioskologie
Radiodkologische und kemtechnische Exkursionen nach

St. Petersburg und in die Ukraine, sowie zu deutschen
kerntechnischen Anlagen



Hiermit versichere ich, an Eides Statt, daB ich die vorliegende Arbeit selbstéindig verfafit und

die verwendeten Hilfsmittel angegeben habe.

Hannover, im Januar 1998



