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1 Einleitung
1.1 Aufgabenstellung

Im Rahmen des Foérderkonzeptes "Grundlegende FuE-Arbeiten in der nuklearen Si-
cherheits- und Entsorgungsforschung zur Forderung des wissenschaftlichen Nach-
wuchses und zum Kompetenzerhalt" des BMBF wurde das Verbundprojekt ,Strahlung
und Umwelt: Radionuklide in der Umwelt, ihr Transport in Nahrungsketten zum und
im Menschen® durchgefuhrt. Der vorliegende Bericht bezieht sich auf das Arbeitspa-
ket 1.2, das zum Ziel hatte, den grol3flachigen Eintrag, die Inventare und den Trans-
port von lod-129 und lod-127 in Deutschland zu untersuchen. Geplant war die bun-
desweite Bilanzierung der vorhandenen lod-Inventare in der Pedosphare (Bodenpro-
ben) und die Erfassung der der atmospharischen Eintrage (Luftfilter, Niederschlage)
von lod-129 und lod-127. Die Ermittlung von Depositionsraten, Depositionsdichten
und des Transportes mit dem Oberflachenwasser sollten zur Klarung der strittigen
Frage der Relevanz der atmospharischen und aquatischen Ableitungspfade fur den

Eintrag in Deutschland beitragen.

Neben den natirlichen Quellen existieren seit dem Beginn der zivilen und militari-
schen Nutzung der Kernspaltung verschiedene anthropogene Quellen fir lod-129.
Die groften Anteile an anthropogenem lod-129 in der Umwelt stammen aus der Wie-
deraufarbeitung von Kernbrennstoffen. Insbesondere Sellafield in Grofl3britannien na-
he der Irischen See und La Hague in Frankreich am Englischen Kanal beeinflussen
die Umwelt in Westeuropa maf3geblich. Dadurch ist das naturliche Isotopenverhaltnis
12927} 'in der Umwelt in massives Ungleichgewicht geraten. lod-129 leistet bisher
keinen relevanten Beitrag zur Strahlenexposition der Bevodlkerung in Deutschland,
muss jedoch aufgrund der andauernden Emissionen und mdglichen Anreicherungen
in Umweltkompartimenten im Rahmen der Diskussion Uber Nachhaltigkeit vor dem
Hintergrund der langfristigen Auswirkungen fur die Umwelt und ihres generellen

Schutzes betrachtet werden.



1.2 Voraussetzungen, Planung und Ablauf

Eine bundesweite Bilanzierung von '®I-Inventaren, -Eintrdgen und —Austrdgen setzt
ein hinreichend dichtes Probenahmeraster voraus. Naturgemaf muss in einem zeit-
lich und personell begrenzten Projekt zwischen Winschenswertem und Moglichem

abgewogen werden.

So wurden fur die Erfassung der atmospharischen Eintradge von lod-129 und lod-127
vier bzw. zehn Orte fur eine kontinuierliche Probenahme von Aerosolen bzw. Nieder-
schlagen ausgewahlt, 15 weitere fur die Entnahme von Wasser aus den Bundeswas-

serstralden, sowie 30 fur die Entnahme von Bodenproben.

In der Zeit von Februar 2011 bis Februar 2013 wurden so fortlaufend Proben fur die
atmospharischen Eintrage von lod-129 und lod-127 (Aerosole, Niederschlage) und fur
die Flielgewasser gesammelt. Mit der dankenswerten Unterstlitzung verschiedener
Einrichtungen (Deutscher Wetterdienst, Bundesanstalt fur Gewasserkunde, Physika-
lisch Technische Bundesanstalt, Bundesamt fur Strahlenschutz), die Uber die ent-
sprechenden Gerate und Routinen verfuigen, wurde eine kontinuierliche Probenahme

uber einen Zeitraum von zwei Jahren maoglich.

Fir die Erfassung des Inventars der Béden wurden grasbewachsene Flachen ausge-
wahlt, die langere Zeit (Jahrzehnte) nicht umgebrochen worden waren. In der Zeit von
April 2011 bis Juli 2013 fanden die Probenahmefahrten statt, in deren Rahmen die
Rasenflachen der Messfelder des Deutschen Wetterdienstes, auf denen auch die
Niederschlage gesammelt wurden, Bodendauerbeobachtungsflachen der Bundeslan-
der bzw. Flachen in deren direkter Nachbarschaft und weitere Flachen beprobt wur-

den.

Vorbereitung, Messung und Auswertung des Materials erfolgte unter anderem im
Rahmen von 1 Bachelor-, 1 Master- und 1 Doktorarbeit [Moor 2013; Holzer 2013;
Schwinger 2014], die in der Literatur zu Kapitel 1 aufgelistet sind und auf der home-

page des IRS eingesehen werden konnen (http://www.irs.uni-hannover.de/ ).




1.3 Wissenschaftlicher und technischer Stand

In der Umwelt wird lod-129 naturlicherweise auf zwei Arten gebildet: als kosmogenes
Radionuklid GUber Wechselwirkung der energiereichen Teilchen der kosmische Strah-
lung mit Xenon in den oberen Schichten der Erdatmosphare [Michel 1999] und als
fissiogenes Radionuklid durch die Spontanspaltung von primordialem Uran-238 mit
einer Spaltausbeute von 0,03 % [Sabu 1971]. Das Gesamtinventar an lod-129 auf der
Erde wird auf rund 50.000 kg (326,8 TBq) geschatzt [Fabryka-Martin 1984, 1985; Ko-
cher 1981; Schmidt 1998], wobei der gréfite Anteil davon jedoch in der Lithosphare
gebunden ist. Das sog. 'freie' Inventar belauft sich auf etwa 262 kg (1,7 TBq) und wird
zwischen Atmosphare, Hydrosphare, Pedosphare und Biosphare ausgetauscht [Bu-
raglio 2000; Sunny et al. 2014; Whitehead 1984].

Die anthropogene Produktion von lod-129 begann mit der militdrischen und zivilen
Nutzung der Kernspaltung. lod-129 entsteht bei der durch thermische Neutronen in-
duzierten Spaltung von U-235 und Pu-239 mit Isobarenausbeuten von 0,68 % bzw.
1,6 % [England und Rider 1994]. Durch oberirdische Kernwaffenexplosionen wurde
lod-129 freigesetzt, dessen naturliche freies Inventar von 262 kg damit nach unter-
schiedlichen Schatzungen um zwischen 43 kg (0,28 TBq) und 150 kg (0,98 TBq) er-
hoht wurde [Carter und Moghissi 1977; UNSCEAR 1982, Chamberlain 2004, Eisen-
bud und Gesell 1997 (Literatur zitiert in: Michel et al. 2012)]. Die Unsicherheit dieser
Schatzung beruht auf Widerspriichen in den Angaben der Gesamtsprengkraft der
oberirdischen Kernwaffenexplosionen. Beim Unfall von Tschernobyl wurden nach un-
terschiedlichen Schatzungen zwischen 1,7 kg (12 GBq) [Schmidt 1998] und 6 kg (40
GBq) [Aldahan et al. 2007] lod-129 freigesetzt. Fur den Unfall von Fukushima wird die
freigesetzte Gesamtmenge an lod-129 auf 1,2 kg geschatzt [Hou et al. 2013].

Die groRten Anteile an anthropogenem '?°l in der Umwelt stammen jedoch aus der
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen. Insbesondere Sellafield in Grof3britannien
nahe der Irischen See und La Hague in Frankreich am Englischen Kanal beeinflussen
die Umwelt in Westeuropa maRgeblich, wahrend andere Anlagen entweder nur wenig
emittierten (Hanford und West Valley in den USA) oder keine hinreichenden Bilanzie-

rungen vorliegen. Letzteres betrifft u. a. Anlagen in der ehemaligen Sowjetunion.

Die Anlagen in Hanford, Idaho Falls und West Valley emittierten bis 1988 etwa 330 kg
129 [Cecil et al. 2002, zitiert in Snyder et al. 2010; Rao und Fehn 1999], in Marcoule
(Sudfrankreich; in Betrieb von 1958 — 1997) ca. 200 kg "?°I [Hou und Hou 2012], wih-
rend La Hague und Sellafield bis zum Jahr 2012 rund 6.580 kg I als fliissige und



gasformige Ableitungen in die Umwelt freisetzten (Gray et al., 1995; Michel 2012;
AREVA 2013; Sellafield Ltd. (2013)]. Die flussigen Freisetzungen (ca. 6.310 kg bzw.
41,2 TBq) aus den beiden europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen (WAA) Uber-

wiegen bei Weitem ihre gasférmigen Ableitungen (ca. 270 kg bzw. 1,8 TBq).
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anlagen La Hague und Sellafield bis 2012.



Die flussigen Ableitungen aus Wiederaufarbeitungsanlagen haben dazu gefuhrt, dass
sich das '?°1/'?"|-Isotopenverhaltnis des Ozeanwassers drastisch verandert hat [Kilius
et al. 1994;]. In der Nordsee und im Englischen Kanal lagen bei einer 2005 durchge-
fuhrten Probenahmekampagne die dort gefundenen Isotpenverhaltnisse teilweise
liber 10®° — 10°® [Michel et al. 2012; Nies et al. 2010; Tosch 2010] und damit bis zu
sechs GréRenordnungen (iber dem préanuklearen Isotopenverhaltnis von 1,5 x 1072
[Fehn et al. 1986, 2007; Schink et al. 1995; Moran et al. 1998] und vier Grof3enord-
nungen Uber dem Isotopenverhaltnis von durchschnittlich 5 x 10™"", das fernab der
Emittenten infolge des globalen Fallouts erwartet wird [Snyder et al. 2010]. Die Vertei-
lung des "?°I mit der Meeresstromung lieR sich von den jeweiligen Quellen entlang der
Klsten Uber die gesamte Nordsee und bis in den Nordostatlantik und den arktischen

Ozean verfolgen [Nies et al. 2010].

Snyder et al. (2010) schatzen, dass etwa 2.580 kg '*| im Oberflaichenwasser der
Ozeane vorhanden sind, mehr als 99% davon in der nordlichen Hemisphare. In See-
wasser liegt lod als lodat, lodid und in flichtigen gelésten organischen Verbindungen
(CHasl, CHal,, CH.CII, CsH;I etc.) vor. Letztere spielen trotz ihrer geringen Konzentra-
tion eine wichtige Rolle im globalen geochemischen lodkreislauf [Carpenter 2003;
Hou et al. 2009a]. Der Transfer von lod aus dem Ozean in die Atmosphare (und wei-
ter zum Land) findet hauptsachlich Uber ,lod-Verflichtigung® (iodovolatilization) statt,
und zwar einerseits durch direkte Emission von elementarem lod (l;) [Garland und
Curtis 1981; Miyake und Tsunogai 1963; Thompson und Zafiriou 1983], und anderer-
seits Uber leicht flichtige Organo-lodverbindugen (VOI, volatile organic iodine) [McFi-
ggans et al. 2000; Martino et al. 2009], die unter anderem von Phytoplankton auf of-
fener See und Makroalgen (z.B. Laminaria-Arten) im Kustenbereich [Leblanc et al.
2006] emittiert werden. VOI entstehen aber auch durch photochemische Halogenie-

rung aus geldster organischer Substanz im Seewasser [Méndez-Diaz et al. 2014].

Die in der Atmosphare befindlichen lod-Verbindungen werden gasférmig oder an Ae-
rosolpartikel gebunden [Vaattovaara et al. 2006; O’'Dowd und de Leeuw 2007] trans-
portiert. Aerosolpartikel haben in der Troposphare je nach Partikelgrofe eine Lebens-
zeit von wenigen Stunden bis 10 [Jaenicke 1980; Lagzi et al. 2013] bzw. 14 Tagen
[Moyers und Duce 1972; Rahn et al. 1976]. Werden sie mit der Luftstromung land-
einwarts getragen, gelangen sie als trockene Deposition oder mit Niederschlagen
(rainout / washout) als nasse Deposition auf die Erdoberflache. Fur gasformige lod-

verbindungen wurden Aufenthaltszeiten von 10 (anorganisch) bis 18 (organisch) Ta-



gen ermittelt [Rahn et al. 1976]. Die Konzentration an lodverbindungen in der Atmo-

sphare variiert mit dem Ort, dem Klima und der Jahreszeit.
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Abb. 1.2: Vereinfachte Darstellung der Quell- und Senkenfunktion der Meere (veran-
dert nach Leblanc (2006)).

Zur Atmospharenchemie des lod existiert umfangreiche Literatur [z.B. Saiz-Lopez et
al. 2012; Saunders et al. 2010; O'Dowd und Hoffmann 2005; Jimenez et al. 2003;
Whitehead 1984], ebenso wie zur Verteilung von aerosolgebundenem '?°| [z.B. Jab-
bar et al. 2011, 2013; Englund 2010; Reithmeier et al. 2010; Lopez-Gutiérrez et al.
2004]. Fur Deutschland gibt es jedoch nur kleinraumige Untersuchungen [z.B. Ernst
2003; Wershofen und Aumann 1989].

Die Konzentrationen von lod in Niederschlagen schwanken zeitlich und raumlich sehr
stark in Abhangigkeit vom Gehalt der Luft an gasférmigen und aerosolgebundenen
lodverbindungen, von Regenmenge, Windgeschwindigkeit, Topographie etc. [Whi-
tehead 1984]. Fiir Europa wurden '?°|-Konzentrationen in einem Bereich gefunden,
der sich Uber vier GroRenordnungen erstreckt. Die fur verschiedene Lander ermittel-
ten Werte reichten von (6 — 9528) -107% g g™'. [Schnabel et al. 2001; Buraglio et al.



2001; Reithmeier et al. 2005; Persson et al. 2007; Hou et al. 2009b; Keogh et al.
2010; Gémez-Guzman et al. 2012; Lehto et al. 2012]. '*I- Gehalte im Nieder-
schlagswasser schwanken in einem sehr viel kleineren Umfang [Gomez-Guzman et
al. 2012; Lehto et al. 2012]. Die '1/"*"I-Isotopenverhaltnisse fiir die jeweils unter-
suchten Zeitraume lagen in Europa im Bereich von 10 bis 107. Langjahrige Mess-
reihen von Niederschlagen aus Niedersachsen, die am IRS durchgefuhrt wurden,
ergaben ebenfalls '?1/'?"|-Isotopenverhaltnisse von 107 [Szidat 2000; Klipsch 2005;
Michel 2004].

Die Spezies fiir ¥’ und ' | im Niederschlag sind unterschiedlich verteilt. Hou et al.
(2009Db) stellten fest, dass in Niederschlagsproben in Danemark der grofdte Anteil des
27| mit ca. 65% vom gesamten enthaltenen lod als lodat vorlag. lodid machte einen
wesentlich kleineren Anteil, namlich < 30% aus. Fiir | war die Verteilung in etwa
umgekehrt: mehr als 2/3 des gesamten lod lagen in Form von lodid vor und nur ein

geringer Teil als lodat.

lod-129 gelangt hauptsachlich Uber die Atmosphare (trockene und nasse Deposition)
in den Boden. Im Boden in seiner Funktion als Filter, Speicher und ,Reaktor' finden
zahlreiche Austausch- und Umsetzungsprozesse statt. So werden verschiedene An-
teile der deponierten lodisotope akkumuliert, transportiert oder gasformig an die At-
mosphare wieder abgegeben [z.B. Fuge und Johnson 1986; Muramatsu und Yoshida
1999; Muramatsu et al. 2004; Kaplan 2004; Amachi et al. 2005]. Alle Prozesse sind
von der Speziation des lod und damit von den jeweils herrschenden Redoxverhaltnis-
sen, abhangig [z.B. Whitehead 1984; Koch-Steindl und Prohl 2001; Fox et al. 2010;
Luo et al. 2013; Emerson et al. 2014]. Gehalte und Verteilung von lod im Boden vari-
ieren stark in Abhangigkeit vom jeweiligen Bodentyp [Whitehead 1984; Gerzabek et
al. 1999; Shetaya et al. 2012]. Die von verschiedenen Autoren [ z.B. Aumann und
Giner 1999; Hansen et al. 2011; Luo et al. 2013] angegebenen '*°I/'%'|-
Isotopenverhéltnisse liegen im Bereich von 10 bis 107. Auch Daraoui (2010, 2012),
Ernst (2003), und Szidat (2000) untersuchten im Rahmen ihrer Arbeiten Bodenproben
unter anderem aus Bayern und Niedersachsen. |hre Ergebnisse fir die Isotopenver-

haltnisse lagen ebenfalls bei Werten von 10°®.



1.4 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Die kontinuierliche und umfangreiche Probengewinnung wurde durch die Mitarbeiter
des Deutschen Wetterdienstes (DWD), der Bundesanstalt fur Gewasserkunde (BfG),
des Bundesamtes flr Strahlenschutz (BfS) und der Physikalisch Technische Bundes-

anstalt (PTB) ermoglicht.

Far die Entnahme von Bodenproben wurden daruber hinaus der Zugang zu geeigne-
ten Flachen von den folgenden Einrichtungen ermoglicht: Max-Rubner-Institut (MRI),
Helmholtz-Zentrum Geesthacht, Geologische Landesamter von Niedersachsen,
Mecklenburg-Vorpommern, Sachsen, Hessen, Thuringen, Bayrisches Landesamt flr
Umwelt und Landesanstalt fur Landwirtschaft, Landesamt fir Umwelt, Wasserwirt-
schaft und Gewerbeaufsicht Rheinland-Pfalz und Thuringer Landesanstalt fur Land-

wirtschaft.

Die Messung der Proben mittels Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) wurden
vom Labor flr lonenstrahlphysik (LIP) der ETH Zurich durchgefuhrt.

Der Arbeitskreis Analytik von Frau Prof. Vogt am Institut fur Anorganische Chemie der

Leibniz Universitat Hannover erschloss uns die Moglichkeit von ICP-MS-Messungen.

Das Institut fur Bodenkunde der Leibniz Universitat Hannover unterstitzte die Unter-
suchung von bodenkundlichen Parametern (organischer Kohlenstoff, KorngréRenana-

lyse, Bestimmung von Eisenoxiden in der Anfangsphase des Projekts.

Innerhalb des Kompetenzverbundes bestand eine Zusammenarbeit mit AP 1.3

(Helmholtz-Zentrum Minchen) und AP 1.4 (Universitat Bremen).
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2 Auswahl der Probenahmestandorte

Da das Ziel des Vorhabens eine Bundesweite Bilanzierung vorhandener lodinventare
(Boden), bzw. die Untersuchung der atmospharischer Eintrage (Aerosole, Nieder-
schlage) und der Transport von I und '?’I mit dem Oberflachenwasser war, musste
fur die Probenahme jeweils ein hinreichend dichtes Raster gewahlt werden. Die kon-
tinuierlichen Probenahmevorgange wurden von unterschiedlichen Einrichtungen (s.u.)
unterstutzt, so dass sich hieraus zum Teil bereits eine Festlegung auf eine bestimmte

Anzahl an Probenahmestellen oder bestimmte Standorte ergab.

2.1 Standorte fir das Sammeln von Aerosolproben

Zur Erfassung des Eintrags von '?°| iber den Luftpfad wurden vier Stationen des in-
tegrierten Mess- und Informationssystems zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat
(kurz IMIS) ausgewahlt, das vom Bundesamt fur Strahlenschutz betrieben wird. Das
IMIS wurde auf Grundlage des Strahlenschutzvorsorgegesetzes [StrVG 1986/2008]
als Folge des Reaktorunfalls von Chernobyl 1986 eingerichtet, und Uberwacht konti-
nuierlich die Umweltradioaktivitat in allen Umweltbereichen. Die von uns gewahlten
Standorte sind im europaischen 'sparse network' (s. Abb. 2.1) zusammengefasst und
gehoren zu unterschiedlichen Einrichtungen: Braunschweig / 'North* (PTB), Potsdam /
'East’ (DWD), Offenbach / 'Central® (DWD), Freiburg-Schauinsland / 'South’ (BfS)
[JRC; Wershofen und Arnold 2005]. Als Erganzung wurden Proben von der Radioak-
tivitatsmessstation in Hannover-Langenhagen gesammelt und ausgewertet (vergl.
Kap. 4.1).

2.2 Standorte fir das Sammeln von Niederschlagsproben

Das Sammeln der Niederschlagsproben wurde von zehn der 48 Radioaktivitatsmess-
stellen des Deutschen Wetterdienstes Ubernommen: Norderney, Essen-Bredeney,
Schleswig, Hannover-Langenhagen, Potsdam, Gorlitz, Offenbach, Lahr, Nurnberg
und Mldnchen-OberschleiRheim (s. Abb. 2.2).
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Abb. 2.1: Standorte des europaischen 'sparse network' (rote Sterne) in Deutschland,
an denen Aerosolproben fiir die "I -Analyse gesammelt wurden. Die ovale
Markierung bezeichnet den DWD-Standort Hannover-Langenhagen.

Abb. 2.2: Standorte der Radioaktivitatsmessstationen des DWD, an denen Nieder-
schlagsproben fiir die "I -Analyse gesammelt wurden.
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2.3 Standorte fur die Beprobung von FlieRgewassern

Das Strahlenschutzvorsorgegesetz sieht weiterhin vor, dass die deutschen Wasser-
stralen in Bezug auf radioaktive Stoffe grof3raumig Uberwacht werden. Diese Aufga-
be wird von der Bundesanstalt fir Gewasserkunde (BfG) ausgefillt. Von den 40
Messstationen, die das BfG kontinuierlich betreibt, wurden 15 Stationen fur die Pro-
benahme zur | -Analyse ausgewahlt. Da nur der Austrag von %I (iber die groRen
Flisse betrachtet werden sollte, wurde bei der Auswahl der Standorte der Tidenbe-
reich ausgespart, um eine Beeinflussung der Ergebnisse durch Vermischung mit

Seewasser zu vermeiden.

Abb. 2.3: Standorte Messstationen der BfG, an denen Proben fiir die '*°I -Analyse
aus den Bundeswasserstrallen entnommen wurden.

2.4 Standorte fur die Entnahme von Bodenproben

Fir die Enthnahme von Bodenproben sollten etwa 30 Standorte (s. Abb. 2.4) identifi-
ziert werden. Wichtigstes Auswahlkriterium bei der Suche war, dass es sich um Grun-
landflachen handeln sollte, die fur einen Zeitraum von mehreren Jahren, im Idealfall
mehreren Jahrzehnten, nicht umgebrochen worden sind. Zunachst fiel die Wahl auf
die Rasenflachen der Messfelder des DWD, auf denen auch die Niederschlags- und

z.T. Aerosol-Proben gesammelt wurden (s. Abschnitt 2.2), sowie einige zusatzliche



Messfelder (Angermunde-Kerkow, Aachen, Trier, Stotten, Firstenzell). Hier handelt
es sich um Rasenflachen, die keinerlei Bodenbearbeitung erfahren. Drei der Flachen
erwiesen sich jedoch im Nachhinein als ungeeignet (Offenbach, Oberschleil3heim,
Aachen). Daruber hinaus wurden Grunlandflachen aus dem Bodendauerbeobach-
tungsprogramm der geologischen Landesamter [UBA, 2012] fur besonders geeignet
erachtet (Nordenham, Biendorf, Neu-Boltenhagen, Ankershagen, Gohre, Bad Arol-
sen, Lehnmuhle, Oberweil3bach, Breungeshain). Die Bayrische Landesanstalt fur

Landwirtschaft stellte ebenfalls zwei Flachen zur Verfligung (Puch, Kempten).

Neu
Biendorf Enhenhag’en

Ankershagen
L

Lehnmilhle
L 2

Furstenzell
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Abb. 2.4: Standorte fiir die Entnahme von Bodenproben zur '?°| -Analyse.

Da jedoch nicht in allen Bundeslandern geeignete Dauerbeobachtungsflachen (Grin-
land, skelettarm) zur Verfigung standen, musste in einigen Fallen auf andere Parzel-
len zuruckgegriffen werden: in Schleswig-Holstein wurde eine Flache des Max-
Rubner-Instituts in das Probenahmeprogramm aufgenommen, weiterhin eine Rasen-
flachen in einem offentlichen Park der Gemeinde Ludwigshodhe (Landesamt fur Um-
welt, Wasserwirtschaft und Gewerbeaufsicht Rheinland-Pfalz), eine Rasenflache in
einem Privatgarten in Bielefeld, eine Wiese neben der Versuchsstation des BfS auf
dem Schauinsland, sowie eine Versuchsflache der Thuringer Landesanstalt fur

Landwirtschaft in Sophienhof.



Zusatzliche Angaben zu den einzelnen Flachen finden sich in Tabelle A.1 in Anhang
A. Auf Angabe der genauen Koordinaten einiger Flachen wurde aus Datenschutz-
grunden verzichtet. Hier sind die Koordinaten der nachstgelegenen Ortschaft ange-

geben.
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3 Probenahme, -vorbereitung und -messung

3.1 Aerosole

Gewinnung von Aerosolproben

Neben der kontinuierlichen, z.T. vollautomatischen Uberwachung der Luft auf natiirli-
che und der kinstliche Radioaktivitat, so z.B. auf gasférmiges und aerosolgebunde-
nes ™*'I, wird von den beteiligten Radioaktivititsmessstationen in Deutschland auch
eine Spurenanalyse durchgefuhrt. Spurenmessungen am Luftstaub sind ein Bestand-
teil des integrierten Mess- und Informationssystems IMIS. Hierzu werden vom BfS,
dem DWD und der PTB Luftstaubsammler an 43 Probenentnahmeorten betrieben. An
vier Stationen sind aul3erdem sogenannte high-volume aerosol sampler (Abb. 3.1a)
im Einsatz [Aures et al. 2007]. Die Stationen (Schauinsland bei Freiburg/BfS, Braun-
schweig/PTB, Potsdam/DWD, Offenbach/DWD) sind in Abbildung 2.1 dargestellt.

Im Rahmen dieses Projekts wurden Glasfaserfilter von 5 cm Durchmesser, die als
Vorfilter fir die Adsorberpatronen der lodsammler [Aures et al. 2007] (Prinzip be-
schrieben in [Heckel 2008]) (Abb. 3.1) dienen, untersucht.

obans Kammaes mit iriten Karmmer mit
Mulokolarsich Akliahle

b) "
()e’"

(a)

Abb. 3.1: (a) High-Volume-Sampler an der Radioaktivitatsmessstelle des DWD in
Aachen; (b, c) lod-Sammler zur Erfassung von gasférmigem lod mit Adsor-
berpatrone, gefillt mit Adsorbergranulat und Aktivkohle.
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Auf den Vorfiltern wird aerosolpartikelgebundenes lod mit einem Ruckhaltegrad von
ca. 99% abgeschieden, wahrend die Adsorberpatronen gasférmiges organisch ge-
bundenes und elementares lod zurlckhalten. Die Filter wurden im Zeitraum von Marz
2011 bis Februar 2013 von den Stationen in Offenbach, Potsdam, Freiburg, und zu-
satzlich von der DWD-Messstation in Hannover-Langenhagen zur Verfugung gestellt.
Die Filter werden mit einen Luftdurchsatz von 2,3 bis 2,6 m*/h besaugt. Wechsel fin-
den, nach dem Grad der Verschmutzung, einmal pro Tag bis einmal pro Woche statt.
Fir die " I-Analysen wurden in der Regel jeweils die Filter eines Monats zusammen-

gefasst.

Fiar den Standort Braunschweig wurden aliquote Teile der Filter aus dem high-volume
sampler (Typ ASS 500) analysiert. Dieser ist mit 54,5 x 54,5 cm grof3en Polypropylen-
Filtern bestlckt, die mit einem Durchsatz von durchschnittlich 800 m? Luft pro Stunde

fur einen Zeitraum von einer Woche besaugt werden.

Vorbereitung der Aerosolproben

Fir die Vorbereitung der Aerosolfilter wurde eine alkalische Suspensionsmethode
verwendet, die bei Szidat (2000) naher beschrieben ist und fir das vorliegende Pro-
jekt leicht abgewandelt wurde. Im Wesentlichen besteht sie darin, die besaugten Filter
in natronlaugehaltiger LOosung zu kochen, die Losung anschlielend anzusauern, das
lodid zu oxidieren und das entstandene elementare lod mit Chlororform zu extrahie-
ren. SchlieBlich wird in dem Extrakt das lod mit Silbernitrat gefallt und mit Silberpulver
in einen Targethalter gepresst. Die Einzelheiten des Verfahrens sind in Abb. B.1 im
Anhang B dargestellt. Ein Aliquot der Probe fiir die Bestimmung des '?’I-Gehaltes
uber ICP-MS-Messung wird im Unterschied zu der von Szidat (2000) beschriebenen
Methode vor der Chloroform-Extraktion entnommen. Dadurch kann die Ausbeute bei
der Extraktion auf >90% verbessert und anschlieend kann bereits Trageriod zuge-

setzt werden.

Bei der Vorbereitung der Proben fur die AMS-Messung muss wegen der geringen
lodkonzentrationen ein '*l-armer lodtrager, das sog. Woodward-lod, zugegeben
werden. Woodward-lod wird aus Sole aus grof3en Tiefen gewonnen wird, deren Alter
auf 300 Millionen Jahre geschatzt wird und deren '®1/'?"|-Verhaltnis bei (1,3 + 0,6)

10" liegt [Boaretto et al. 1994].



Fur einen Teil der Proben (DWD Langenhagen) wurde zum Vergleich zusatzlich eine
trockene Veraschung analog zur Vorbereitung von Bodenproben durchgefuhrt (siehe
dort), allerdings mit dem Unterschied, dass die zerkleinerten Filter in einem Porzel-
lanschiffchen in das Verbrennungsrohr (Quarz) geschoben wurden. Die Ergebnisse

sind in der Bachelorarbeit von Andreas Moor (2013) dargestellt.

3.2 Niederschlag

Gewinnung von Niederschlagsproben

Ziel der daflir zustandigen Messstationen des Deutschen Wetterdienstes ist die quan-
titative Erfassung der mit dem Niederschlag abgelagerten Radionuklide. Hierfur wird
die nasse Deposition, also durch rain-out oder wash-out aus der Atmosphéare ausge-
tragene Radionuklide, gesammelt und im Routinebetrieb zu monatlichen Proben zu-

sammengefasst.

Miederschlags-Auffangwanne mit Schrankunterban
Ansfilhrung Deutscher Wetterdienst

Schrnkunterbau

Auffangwanme (.64 m*, Stahl emailliert
Ablanfofrung

Weithalskarme 20 L

Verbindungzschlanch

Ablanfrohr mit Halter

Infrarotstrabler 2 x 250 W

Thermpstat (a)

[T = R Sy P B )

Abb. 3.2: (a) Schematische Darstellung der Niederschlagssammler an den Radioakti-
vitdtsmessstellen des DWD [FS, 2010]; (b, c) Sammler an der Messstelle in
Hannover-Langenhagen.
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In den Niederschlagssammlern, die aus einer beheizbaren Wanne aus emailliertem
Edelstahl von ca. 0,64 m? Flache bestehen (Abb. 3.2), wird der Niederschlag in einem
Behalter aufgefangen, der taglich geleert und dessen Inhalt eingeengt und zu Mo-

natsproben zusammengefasst wird.

FUr das von uns bearbeitete Projekt wurde zusatzlich die trockene Deposition, d.h.
Aerosolpartikel, die als Schwebstaub abgelagert werden, gesammelt, indem eine der
Wannen an niederschlagsfreien Tagen mit einer vorher festgelegten Menge an deio-
nisiertem Wasser gespult wurde. Das Spulen wurde von den einzelnen Stationen et-
was unterschiedlich gehandhabt: 7 der 10 Stationen verwendeten 500 mL, 2 spulten
mit je 1000 mL, eine Station variierte die Menge bei jeder Spulung. Fur die Berech-
nung der '®|-Konzentration im Niederschlag muss dieses Volumen abgezogen wer-
den. Somit sind sowohl der Beitrag der nassen, wie auch der trockene Deposition im
Ergebnis enthalten und konnen nicht voneinander getrennt betrachtet werden. Die

tatsachliche Niederschlagshohe wird mit einem separaten Sammelbehalter bestimmt.

Uber einen Zeitraum von zwei Jahren (Marz 2011 bis Februar 2013) wurden fir die
lod-Analyse von den taglich eingesammelten Niederschlagsmengen jeweils 5 % als
aliquote Teile abgetrennt und in 2 L-Polyethylenflaschen zu Monatsproben zusam-
mengefasst. Ein Datenerfassungsblatt befindet sich als Beispiel im Anhang B (Abb.
B.3). Die Proben wurden bis zur Abholung bzw. bis zum Versand kihl und dunkel
(Kdhlschrank) aufbewahrt. Bei langerer Lagerung bis zur Probenvorbereitung wurden

ca. 20 mL pro Liter Probenvolumen an 0,5 M NaOH zur Stabilisierung zugegeben.

Vorbereitung der Niederschlagsproben

Fir die ICP-MS-Messung der Niederschlagsproben wurde jeweils ein 10 mL Aliquot
von der Gesamtprobe abgetrennt und durch einen Filter von 0,45 ym Porendurch-
messer gegeben. Zur Vorbereitung der Proben fur die AMS-Messung wurde das ent-
haltene lod nach Zugabe von 3 mg des Tragers zunachst vollstandig zu lodat umge-
setzt, anschlieRend zu lodid reduziert und dann auf ein mit Nitrat konditioniertes Aus-
tauscherharz (DOWEX® 1x8) gegeben. Nach der Elution wurde das lod als Silberio-
did ausgefallt. Einzelheiten des Verfahrens sind in Abb. B.2 in Anhang B dargestellt.



Projekt 02 NUK 015 D Abschlussbericht 2014

3.3 Flielgewasser

Entnahme von Wasserproben

Im Zeitraum von Januar 2011 bis Marz 2013 wurden von 15 der insgesamt 40 Radio-
aktivitats-Warnstellen der Bundesanstalt fur Gewasserkunde (s. Abb. 2.3), an denen
mit Hilfe von automatischen Probennehmern kontinuierlich Wasserproben gesammelt
werden (Abb. 3.3), aliquote Anteile von je 1 L pro Monat abgetrennt und in Polyethyl-
enflaschen geflllt. Da die Proben bis zum Transport fur einen gewissen Zeitraum ge-
lagert werden mussten, wurden nach dem Abfilllen in jede Flasche 20 mL 0,5 M
NaOH zur Stabilisierung zugegeben. Fir die Analyse wurden in der Regel jeweils drei

Monatsproben zu Quartalsproben zusammengefasst.

Abb. 3.3: Automatische FlieRgewasser-Probenahme (Radioaktivitatsmessstation der
BfG in Rockenau/Neckar) [Dersch 2006].

Vorbereitung der Wasserproben

Die Flusswasserproben wurden in gleicher Weise fir die Messungen vorbereitet wie

die Niederschlagsproben (vergl. Abschnitt 3.2.2).
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3.4 Boden

Entnahme von Bodenproben

Bodenproben wurden aus 5 verschiedenen Tiefen entnommen: 0-5, 5-10, 10-20, 20-

30 und 30-50 cm. Dafur kamen drei Edelstahl-Borhrstocke unterschiedlichen Durch-
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messers und verschiedener Langen zum Einsatz. Der Bohrer fur die Proben aus 0-5
bzw. 5-10 cm hatte einen Durchmesser von 45 mm. Die Proben aus 10-20 und aus
20-30 cm wurden mit einem 35-mm-Bohrer entnommen, die Proben aus 30-50 cm

Tiefe mit einem 20-mm-Bohrer.

An jedem der Standorte wurden auf einer Flache von ca. 100 m? zwischen 8 und 15
Bohrungen je Tiefe vorgenommen und zu Mischproben vereinigt, um ausreichend
grolde Probenmengen (> 1 kg) zu erhalten, die fur die beschrankte Flachengrofle als
reprasentativ betrachtet werden kann. Fur jede der untersuchten Flachen wurden zu-
satzlich Stechzylinderproben zur Bestimmung der Lagerungsdichte des Bodens ent-
nommen [DIN EN ISO 11272 1998 bzw. 2014].

Vorbereitung der Bodenproben

Das Probenmaterial wurde zunachst von Hand grob zerkleinert und in sauberen Alu-
miniumschalen ausgebreitet. Um lodverluste zu vermeiden, erfolgte die Trocknung
bis zum Erreichen der Gewichtskonstanz bei Raumtemperatur im Dunkeln. Die Er-
mittlung des fur die Korrektur der Einwaage noétigen Restwassergehaltes des Bodens
wurde durch Trocknung bei 105 °C nach DIN 18121-1 (1998) an drei Teilproben di-
rekt vor der Analyse bestimmt. Die lufttrockenen Proben wurden gemorsert und durch

ein Sieb mit einer Maschenweite von 2 mm gegeben.

Fir die lod-Extraktion wurden 15 bzw. 20 g lufttrockener Boden zusammen mit '?°| als
Ausbeute-Tracer in ein Quarzrohr gefullt und unter Sauerstoffiberschuss und Auswa-
schung der Verbrennungsgase in alkalischer Hydrogensulfitidsung trocken verascht.
Die Einwaage, sowie die Zugabe des Trageriods wurde dem jeweils zu erwartenden

lod-Gehalt angepasst (s. Tabelle A.2 im Anhang A).

Aus der Absorptionslésung wurde vor Zugabe des Trageriods (Woodward-lod) eine
Teilprobe fur die ICP-MS-Messung entnommen. Aus der verbleibenden Losung wur-
de das lod unter Zugabe von Silbernitrat als Silberiodid ausgefallt. Einzelheiten des
Verfahrens finden sich in den Arbeiten von Schmidt (1998), Ernst (2003), Klipsch
(2005) und Daraoui (2010).
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Abb. 3.7:Schematischer Aufbau der lod-Extraktionsapparatur fur Boden- und Filter-
proben.

3.5 Messverfahren

3.5.1 ICP-MS

Die ICP-MS Messungen wurden am Institut fir Anorganische Chemie (Leibniz Uni-
versitat Hannover / Arbeitsgruppe Analytische Chemie) mit einem "Thermo X7'
(Quadrupol ICP-MS ) der Firma Thermo Fisher Scientific durchgefihrt.

Zur Quantifizierung dient eine lodid-Kalibrationsreihe im Bereich 0,2 bis 7,5 ppb. Die
Proben werden vor der Messung anhand von Erfahrungswerten mit Reinstwasser so
weit verdunnt, dass sie im Kalibrationsbereich liegen. Bei Abweichung muss mit an-
gepasster Verdunnung wiederholt werden. Der Verdunnungsfaktor fur die in diesem
Projekt gemessenen Proben lag fur Wasser bei 1:2, fur die Aerosolfilter zwischen 1:4
und 1:10, und fir Bodenproben zwischen 1:200 und 1:1000.

Neben "?’| werden bei jeder Messung die Werte fiir **Xe und "*?Xe als interne Stan-
dards aufgenommen. Bei der Auswertung wird das Verhaltnis von I zu 'Xe be-
rucksichtigt. Einzelheiten zum Messverfahren konnen bei Szidat (2000) und Ernst

(2003) nachgelesen werden.
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3.5.2AMS

FUr die Messung am Beschleunigermassenspektrometer (AMS) wurden die getrock-

neten Silberiodid-Proben in der Regel im Verhaltnis 1:4 mit Silberpulver gemischt und
anschlieend in Probenhalter aus Titan gepresst. Die Vorbereitung der Proben erfolg-
te am IRS, die Messung selbst am Institut fur Teilchenphysik der ETH Hénggerberg in

Zurich mit dem Beschleunigermassenspektrometer-System "Tandy' (Abb. 3.8).
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Abb. 3.8: AMS 'Tandy' am Institut flr Teilchenphysik der ETH Hénggerberg in Zirich
(http://www.ams.ethz.ch/instruments/tandy).
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Aus dem gemessenen '2°1/'?"|-Verhaltnis, der Tragerzugabe, dem iiber ICP-MS-
Messung ermittelten Gehalt an '?’I und der Probeneinwaage lassen sich der '*°|-

Gehalt und das "?°1/"?"I-Verhaltnis der urspriinglichen Probe berechnen.

3.5.3Bodenanalysen

Zur Charakterisierung der untersuchten Standorte wurden einige bodenkundliche Pa-
rameter untersucht. Neben Bestimmung von pH-Wert und KorngréRenverteilung wur-
den die Gehalte an Oxiden und organischem Kohlenstoff untersucht. Von einer Pro-
filansprache bei der Probenahme und von weitergehenden Laboruntersuchungen
wurde abgesehen, da dies zum einen nicht tolerierbare Veranderungen an den be-
probten Flachen verursacht und zum anderen den vorgesehenen Zeitrahmen ge-
sprengt hatte. Die Ergebnisse der bodenkundlichen Untersuchungen finden sich in
Tab. A.10 im Anhang A.

pH-Wert und Gehalt an organischem Kohlenstoff: Die Bestimmung des pH-
Wertes erfolgte nach DIN EN 15933 (2012) in 0,01 M CaCl,-Lésung. Bei Bdden, de-
ren pH-Wert oberhalb von pH 6,9 lag, wurde zusatzlich eine Analyse des Carbonat-
gehaltes [DIN EN ISO 10693 1995 bzw. 2014 ] vorgenommen. Die Kohlenstoff-
Analyse wurde mit einem CNS-Analysator '"Vario EL Cube' der Firma elementar
durchgefuhrt, bei dem die Bodenproben im Sauestoffstrom verascht werden. Als Er-
gebnis erhalt man den Gesamtkohlenstoffgehalt, der nach Abzug des in den Carbo-

naten enthaltenen Kohlenstoffs den Gehalt an organischem Kohlenstoff ergibt.

Eisen-, Aluminium-, Mangan(hydr)oxide: Die dithionitléslichen bzw. oxalatléslichen
Anteile der in den Bdden enthaltenen Eisen-, Aluminium-, Mangan(hydr)oxide wurden
nach einer internen Arbeitsvorschrift (Inst. f. Bodenkunde, Leibniz Universitat Hanno-
ver) in Anlehnung an DIN EN I1SO 12782-2 (2012) bzw. DIN EN I1SO 12782-3 (2012)
extrahiert und mittels ICP-OES ('iCAP 600', Thermo Scientific) gemessen.

KorngrdfRenverteilung: Die Korngrélenverteilung der Boden wurde nach Zerstérung
von organischer Substanz und Entfernung von |6slichen Salzen, Carbonaten und
Oxiden mittels Nasssiebung und Sedimentation nach DIN ISO 11277 (2002) be-

stimmt.



3.5.4 Qualitatssicherung und Auswertung

'29_Analysen fiir Bodenproben wurde in

Als MalRnahme zur Qualitatssicherung der
regelmaldigen Abstanden Referenzmaterial (IAEA Soil-375) analysiert. Die Ergebnis-

se dieser Uberprifung sind in der Dissertation von Schwinger (2014) dargestellt.

Auswertung der durchgefuhrten Messungen basiert auf den Vorgaben des ISO 'Guide
to the Expression of Uncertainty in Measurement' (GUM) [DIN V ENV 13005 1999]
und der DIN ISO 11929 (2011) fur die Bestimmung der Melunsicherheiten und der
charakteristischen Grenzen. Die Vorgehensweise ist in den Arbeiten von Daraoui
(2010) und Tosch (2010) ausftihrlich beschrieben.
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4 Ergebnisse und Diskussion

Die folgenden Ergebnisse geben eine Ubersicht tber Eintrag, Austrag und Inventa-
ren an "2l und "I und die "?°1/'*"I-Isotopenverhaltnisse fiir den Zeitraum von 2011
bis 2013. Einzelwerte zu den verschiedenen Umweltkompartimenten sind im Anhang

festgehalten.

Die Aerosol- und Niederschlagsproben wurden im Zeitraum von Februar/Marz 2011
bis Februar 2013 gesammelt und zu Monatsproben zusammengefasst, der Sammel-
zeitraum fUr die Proben aus den FlieRgewassern reichte von Januar 2011 bis Marz
2013. Diese Proben wurden Quartalsweise ausgewertet. Abweichend davon erstreck-

te sich die Bodenprobenahme Uber die gesamte Laufzeit des Projektes.

4.1 Aerosole

4.1.1 Konzentration des aerosolgebundenen '/l und '*°|

Ursprunglich war vorgesehen, den Eintrag von aerosolpartikel-gebundenem lod Uber
den Luftpfad anhand von Filterproben der deutschen IMIS-Messstationen des ,sparse
network’ zu untersuchen. Da jedoch unterschiedliches Filtermaterial von den Mess-
stationen zur Verfigung gestellt wurde, werden hier die Ergebnisse der Aerosolfilter
aus dem ca. 60 km entfernten Hannover-Langenhagen (DWD), die aus der Bachelor-
arbeit von Moor (2013) stammen, mit denen der Stationen Offenbach (DWD), Pots-
dam (DWD) und Schauinsland (BfS) verglichen. Die Messwerte fur die einzelnen Sta-
tionen sind in Tab. A.5 dokumentiert. Die Ergebnisse fur den Standort Braunschweig

werden im Abschnitt C im Anhang gesondert behandelt.

Die fiir die '¥'I-Konzentration gemessenen Werte lagen alle bis auf zwei Einzelwerte
im Bereich von (0,5 - 9,5) -10° g m™ (Abb. 4.1-4.4). Fiir die Messstationen in Lan-
genhagen und Potsdam wurden je eine Messung (Juli 2012 bzw. Februar 2013) von
der Auswertung ausgeschlossen, die aus ungeklarter Ursache um einen Faktor 100
bzw. 10 dartber lagen und fur die keine Wiederholung mdglich war. Die Messwerte
fur die Polypropylenfilter aus Braunschweig fielen insgesamt etwas niedriger aus als
die der Ubrigen Stationen ((0,4—1,9) -10° g m™®). Im Mittel Giber den betrachteten Zeit-

raum lagen die '?’I-Konzentrationen bei (1,9 + 0,6) -10”° g m™ (Offenbach), (2,2 + 0,4)

10 g m™ (Langenhagen), (3,0 + 1,0) -10° g m™ (Freiburg), (3,7 + 0,8) -10° g m™
(Potsdam) und (0,9 + 0,2) -10™° g m™ (Braunschweig).



Wershofen und Aumann (1989) fanden 1986 an einem Standort in Bonn in der Aero-
solfraktion (2,0 = 1,9) - 10° g m™ 1. Michel et al. (2004) geben fiir eine im April
2002 durchgefihrte Messung mit einem Berner Impaktor auf der Nordseeinsel Fohr
eine Konzentration fiir die an Partikel > 0,1 pm gebundene '?’I-Fraktion von (1,9 +
0,4) - 10°gm?an.

Englund et al. (2010) untersuchten '?° und '?’I in Aerosolen in Nord- und Siidschwe-
den und fand '#'I —Konzentrationen von (0,08 - 0,53) - 10° g m™ bzw. (0,34 - 2,31) -
10 g m™. Fiir Wien im Jahr 2001 lagen die entsprechenden Werte im Bereich von
(0,5-1,4) (20,01) - 10° g m™ [Jabbar et al. 2011]. Fir die letztgenannten Untersu-
chungen wurden Glasfaserfilter verwendet.

Ein Zusammenhang zwischen den in diesem Projekt gemessenen '?’|-Konzentration
in den Aerosolen und der Entfernung der Messstationen von der Nordsee ist nicht zu
erkennen. Das meiste lod in der Atmosphare wird von der Oberflache der Ozeane,
hauptsachlich in Form von organischen Verbindungen als Methyliodid (CHsl) und
Diiodmethan (CHal,), freigesetzt, in geringerem Malde auch als elementares lod (l2).
Vogt et al. (1999) geben an, dass auf diese Weise 1-2 Tg (also 1-2 Mt) pro Jahr in die
Atmosphare gelangen, Miyake und Tsunogai (1963) gehen davon aus, dass zusatz-
lich 0,4 Tg a1 als elementares lod (l;) abgegeben werden. Saiz-Lopez und Plane
(2004) schatzen die jahrliche Freisetzung von CHsl and CHal; in die Atmosphare auf
2-4Tga™.

Allerdings kann es zu lokaler Beeinflussung des lodgehalts von Aerosolen durch Ver-
brennung von fossilen Brennstoffen wie Kohle und Erddl kommen. Deren lodgehalt
wird mit durchschnittlich 4 ppm bzw. 1 ppm angegeben [Chameides und Davis 1980;
CIEB 1956; Vogt 1999]. Die Gehalte einzelner Vorkommen kdnnen jedoch erheblich
héher liegen [Wang et al. 2005]. So wurde z.B. in englischem Olschiefer eine Menge
von 72 ppm lod gefunden [Cosgrove 1970]. Fur deutsche Kohle geben Wang et al.
(2005) einen Konzentrationsbereich von 0,85 — 11,7 ppm an. Chameides und Davis
(1980) schatzen die jahrliche lod-Freisetzung aus fossilen Brennstoffen auf rund 0,02
Tg a” (0,02 Mt a™'), Wu et al. (2014) beziehen sich auf eine Angabe der Agency for
Toxic Substances and Disease Registry [ATSDR 2004] von nur 500 t fur 2001. Sie
sind der Ansicht, dass die Eintrage in die Atmosphare durch Verbrennung von Kohle
erheblich unterschatzt werden und geben allein flr China eine jahrliche lod-Emission
von rund 4.870 t (2009) an.
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Nimmt man als Grundlage die vom BMWI verdéffentlichten Tabellen zum Energiege-
winn und Energieverbrauch (Tabellen 4 und 6) [BMWI 2014], so berechnet sich der
Primar- und Endenergieverbrauch fur Deutschland fur die Jahre 2011 und 2012 auf
insgesamt 3.760 bzw. 3.802 PJ fur Steinkohle und Braunkohle als Energietrager. Dies
entspricht bei einem mittleren Energiegehalt von Stein- und Braunkohle von 8 kWh
kg'1 und 5,6 kWh kg'1 [Heinloth 2003; Herrmann und Weber 2011] Mengen von 73,0
Mio t Stein- und 82,3 Mio t Braunkohle fur das Jahr 2011 bzw. 71,8 Mio t Stein- und
86,2 Mio t Braunkohle fur das Jahr 2012. Aus diesen Werten ergibt sich bei einem
durchschnittlichen lodgehalt von 4 ppm (s.0.) eine jahrliche Freisetzung von 621 bzw.
632 t lod pro Jahr. Im Vergleich dazu wiurde die Nordsee mit einer Flache von
750.000 km? [OSPAR 2000] 4.160 bis 8.320 t a™ an lod emittieren, vorausgesetzt, die
Freisetzung aus den Weltmeeren erfolgt gleichmafig Uber die gesamte Flache verteilt
mit einer Rate von 2-4 Mt a™' (s.0.). Insgesamt ist die lod-Freisetzung aus anthr-
ropogenen Quellen wesentlich kleiner als aus naturlichen Quellen, jedoch nicht ver-
nachlassigbar. Ein zusétzlicher Beitrag an '?°l aus fossilen Brennstoffen ist wegen
des hohen Alters der Kohle (Steinkohe 285-345 Mio Jahre; Braunkohle 2-65 Mio Jah-
re) eher nicht zu erwarten. Abgesehen von zusatzlichen Eintragen wird die Menge an
lod in der Atmosphare von der Konzentration an Aerosolen, den orographischen Ge-
gebenheiten und der Herkunft der Luftmassen beeinflusst [Schaap et al. 2008; Gil-
fedder et al. 2007; Englund et al. 2010].

Die Konzentrationen des aerosolgebundenen '®| zeigten im Vergleich denen des
stabilen lods eine erheblich groRere Schwankungsbreite (Abb. 4.1-4.4). Die gemes-
senen Werte erstreckten sich (ber einen Bereich von (0,01 - 0,89) -10™"° g m™, also
(iber fast 2 GroRenordnungen. Die von uns fiir Braunschweig bestimmten '#I-
Konzentrationen lagen mit (0,14 — 0,62) -107"° g m™ ebenfalls in diesem Bereich.
Damit ahneln die Ergebnisse insgesamt denen von Englund (2010) aus Sudschwe-
den, die bei (0,01 - 0,87) 107" g m™ lagen. Wershofen und Aumann (1989) fanden

fir Bonn in der Aerosolfraktion (0,6 + 0,1) -107° g m™ "%,

Die Uber den betrachteten Zeitraum gemittelten Werte ergaben fur die Station Schau-
insland (0,09 + 0,02) -10™"° g m™, fiir Offenbach (0,18 + 0,05) -10™"° g m™, fiir Pots-
dam (0,23 + 0,06) -10™"° g m™ und fiir Langenhagen (0,29 + 0,07) -10™"° g m™. Hier
lasst sich eine leichte Tendenz in der Abnahme der Konzentrationen mit zunehmen-

der Entfernung von der Nordsee erkennen.



Diesen Einfluss zeigt auch ein Vergleich eines direkt an der Nordsee gelegenen
Standortes (Fohr) mit einem sehr meeresfernen, im Binnenland gelegenen Ort
(Wien). Bei der auf Féhr durchgefiihrten Untersuchung wurde eine '*°I-Konzentration
von (1,65 £ 0,2) -10™"° g m™ gemessen [Michel et al. 2004]. Fiir Wien lagen die Kon-
zentration des aerosolgebundenen '?l in einem Bereich von (0,01 — 0,2) 10" g m™
[Jabbar et al. 2011].

Abbildungen 4.1 bis 4.4 zeigen, dass die Schwankungen der Konzentrationen von 127

und "®°l in den Aerosolen zum Teil gegenldufig sein kdénnen, was darauf hinweist,
dass die beiden lodisotope aus unterschiedlichen Quellen stammen kdnnen (vergl.
Abschnitt 4.1.2).

4.1.2 '®9/"?"|_|sotopenverhaltnisse in den Aerosolen

Die '°1/'?"|-Isotopenverhiltnisse fiir die untersuchten Proben schwankten in einem
Bereich von (8,0 + 0,8) -10®° und (6,8 + 0,4) -10”, wobei die Werte fiir Braunschweig
infolge ihrer niedrigen '*’I-Gehalte im oberen Bereich angesiedelt waren, namlich bei
(1,2 — 6,8) -107, gefolgt von Langenhagen mit Werten von (0,3 — 3,6) -10” und Of-
fenbach mit (0,09 — 3,4) -10”. Die Isotopenverhaltnisse von den Stationen Potsdam
und Schauinsland fielen am niedrigsten aus. Sie lagen bei (0,08 — 1,8) -107 bzw.
(0,08 — 1,5) -10” (Abb. 4.5 — 4.8).

Michel et al. (2004) fanden bei ihren Aerosolmessung auf der Insel Féhr Isotopenver-
haltnisse von (8,4 + 1,8) -10”. Fiir Schweden geben Englund et al. (2010) Werte von
(0,05 — 14,7) -10®° und (0,06 — 4,4) -10°® fiir Siid- bzw. Nordschweden an. Diese An-
gaben umfassen in etwa den Bereich, in dem auch die in diesem Projekt gemessenen

Ergebnisse liegen.

Etwas niedrigere Isotopenverhaltnisse wurden von Jabbar et al. (2011) fur Wien flr
das Jahr 2001 bestimmt. Diese lagen in einem Bereich von (0,8 — 25,1) -10%. Fiir
Sudspanien (Sevilla) wurden von Santos et al. (2005) fur das Jahr 2001 weit niedrige-
re Isotopenverhéltnisse von (1,8 — 37,8) -10? festgestellt, was infolge der groRen
Entfernung von den europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen zu erwarten ist. Die
Schwankungsbreite der monatlich bestimmten Werte in allen genannten Messungen
erklart sich aus den ebenfalls schwankenden Emissionen der Wiederaufarbeitungsan-
lagen. Jabbar et al. (2011) fanden fiir '?’I eine geringe, fir I jedoch eine hohe

Schwankungsbreite in der Hohe der gemessenen Konzentrationen und schlie3en da-
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raus, dass die Quelle fur das stabile lod in den untersuchten Aerosolen im sea spray
zu suchen ist, wahrend die Schwankung in den '®|-Konzentrationen eine gute Uber-

einstimmung mit den gasférmigen Emissionen aus Sellafield zeigte.

Santos et al. (2005) fanden keine derartige Beziehung zwischen gasformigen Emissi-
onen und gefundenen '2%9_Konzentrationen. Allerdings spielen bei der Verteilung des
aus der Wiederaufarbeitung stammenden '®| auch meteorologische Bedingungen
(Windverteilung, Niederschlag etc.), Staubkonzentration der Luft, jahreszeitliche und
lokale Einflisse eine Rolle [Whitehead 1984; Gabler und Heumann 1993; Noguchi
1988].

4.1 .3 Depositionsraten von "?’I und '*°|

Fir die Berechnung von Depositionsraten werden Informationen Uber die Depositi-
onsgeschwindigkeit der Aerosole bendétigt. Da diese nicht zur Verfligung standen,
mussten sie entsprechend abgeschatzt werden. Als Grundlage hierfur wurde die bei
Englund et al. (2010) beschriebene Vorgehensweise genutzt. Sie gehen von einem
Bereich fur die Depositionsgeschwindigkeit vp fur luftgetragene Partikel von 0,001 bis
0,02 m s™ aus. So berechnen sie die jahrliche trockene Deposition von lod fiir das
Jahr t, Fq(t), unter Verwendung der durchschnittlichen jahrlichen Konzentrationen von
27| bzw. "?°| C(t) nach Gleichung (1):

Fa(t) = C() x vp x tr [ng cm™? a™] (1)

mit tr = 3155,76 fiir die Umrechnung von m?s™” zu cm?a™.

FUr eine Berechnung von monatlichen Depositionsraten oder Verwendung anderer

Bezugsgrollen muss tr entsprechend angepasst werden.

Mit Hilfe dieser Gleichung lassen sich minimale und maximale jahrliche Depositions-
raten berechnen (Tab.A.3 und A.4). Abbildung 4.9 zeigt die geschatzten mittleren
jahrlichen Depositionsraten fiir aerosolgetragenes I und '?I fiir den untersuchten
Zeitraum. Die jahrliche Depositionsrate von '?| liegt in Offenbach bei 657 -10° g m™
a”', in Hannover bei 716 -10° g m? a™, in Freiburg bei 1033 -10° g m? a™ und in
Potsdam bei 1161 -10° g m? a™'. Die raumliche Verteilung dieser Werte wurde wie

schon oben beschrieben durch lokale und meteorologische Bedingungen erklart.
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(a) ;

Abb. 4.9: Geschatzte mittlere jahrliche Depositionsraten (aerosolgetragen) von '?’| (a)
in10°gm?2a™ und ' (b)in 10" g m2a™.

Es kann kein deutlicher Einfluss der Entfernung zur Nordsee auf die Ergebnisse der

Aerosolfilter fiir '¥'| festgestellt werden.

Im Gegensatz zu '¥'| gibt es fiir ®°| eine gute Korrelation zwischen Depositionsrate
und die Entfernung den Stationen zur Nordsee. Die '*|-Depositionsrate ist im Norden
mit 96 -107? g m? a™ (Hannover) am héchsten. In Potsdam (74 10" g m? a™) sind
die Werte etwas hoher als in Offenbach (62 102 g m? a™). Die niedrigsten Werte
finden sich erwartungsgemaR auf dem Schauinsland (29 102 g m? a™). Diese Er-
gebnisse sind in der gleichen GréRenordnung wie die in Schweden durch Englund et
al. (2010) gemessenen. Sie fanden fiir luftgetragenes "I und '?°I in Siidschweden
jahrliche Depositionsraten von (30 — 650) -10° g m? a™' bzw. (7 — 141) 10" gm? a
' In Nordschweden lagen die Werte fUr die beiden Isotope etwas niedriger, namlich
bei (6 - 110) -10° gm?a” bzw. (2-34) 10> gm?a™.

Fur 'l ist als Hauptquelle die durch die Emissionen der Wiederaufarbeitungsanlagen

kontaminierte Nordsee anzusehen [Englund et al. 2010, Jabbar at al. 2011, Michel et
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al. 2012]. Das "'l in der Luft stammt zwar ebenfalls aus der Nordsee, wird aber durch
einen zusatzlichen Beitrag aus lokalen Quellen (Verbrennung fossiler Brennstoffe,

Resuspension von Bodenpartikeln) beeinflusst.



127]-.Konzentration im Niederschlagin 10° g g'!

4.2 Niederschlag

Die in der Zeit von Marz 2011 bis Februar 2013 gesammelten Niederschlagsproben
beinhalten die gesamte atmospharische Deposition an '?’I und "?°I, und zwar sowohl
die gesamte nasse als auch die trockene Deposition, soweit sie von den Sammelvor-
richtungen aufgenommen wurde. Fur die Darstellung der Ergebnisse wurde die fur die
Erfassung der Trockendeposition verwendete Spulwassermenge berechnet und von
der Gesamtprobe abgezogen, so dass die Konzentration der Niederschlage beide
Fraktionen beinhaltet. Eine vollstandige Ubersicht iber die Ergebnisse ist im Anhang
A in Tab. A.6 gegeben. Die fiir die Konzentrationen von "I und '®°I ermittelten
Messwerte variieren sehr stark in Abhangigkeit von den jeweiligen Bedingungen (Re-
genmenge, Windrichtung, Jahreszeit etc.) und konnen fur einzelne Monate stark vom
monatlichen Mittelwert abweichen. Fiir '¥’| ist eine gewisse Beziehung zwischen der
monatlichen Regenmenge und der lod-Konzentration zu erkennen, wahrend dies flr
29 nicht im gleichen MaRe der Fall ist (Abb. 4.10).
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Abb. 4.10: Konzentration von 'l (a) und '®°I (b) im Niederschlag in Abhangigkeit von
der monatlichen Niederschlagsmenge.

In Monaten mit geringen Niederschlagsmengen bzw. geringer Anzahl an Tagen mit
Niederschlag (z.B. November 2011) fielen die gemessenen lod-Konzentrationen fur
stabiles lod fur die meisten Stationen wesentlich hdher aus als der monatliche Mittel-

wert, in Monaten mit hoher Anzahl an Tagen mit Niederschlag, besonders aber in sol-



chen mit groRen Niederschlagsmengen (z.B. Dezember 2011, Juli 2012), niedriger
(Abb. 4.11 und 4.12).

4.2 1 Deposition von '/l und '*°|

Da die Beitrdge von trockener und nasser Deposition nicht unterschieden werden
kénnen, werden im Folgenden nicht die gemessenen Konzentrationen dargestellt,
sondern die Depositionsdichte der atmosphérischen Eintrage von '?’l und I fiir die
einzelnen Stationen. Die Hohe der Konzentrationen und der Depositionsdichten sind
haufig gegenlaufig. In den Abbildungen 4.11 und 4.12 ist dies am Beispiel der Mess-
station Potsdam dargestellt. Die Regenmenge fur den Monat November 2011 lag bei
insgesamt 2 mm. Die Konzentration an '?| (Abb. 4.11) war mit 25,8 -10° g g auRer-
gewdhnlich hoch, wihrend die deponierte lodmenge mit 46,4 -10° g m™ vergleichs-
weise niedrig ausfiel. Dies ist ein Hinweis darauf, dass die Uber den Niederschlag
eingetragene lodmenge wesentlich grof3er ist als der Anteil, der trocken deponiert

wird.

Englund et al. (2010) fanden flr zwei Standorte in Schweden, dass die trockene ge-
genuber der nassen Deposition von lod nur eine untergeordnete Rolle spielte. Sie
schatzen den Anteil des trocken deponierten lod (**I und '?°l) auf min. 1-2 %, und
max. 1/4 fur Sidschweden bzw. max. 1/3 fur Nordschweden, gehen aber davon aus,
dass die jeweiligen Beitrage tatsachlich wesentlich niedriger liegen als den Obergren-
zen entspricht, da sich das lod ausschlie3lich an Partikel > 1 ym binden musste, um
diese zu erreichen. Da dieser Fall als aul3erst unwahrscheinlich angesehen werden
muss, liegt der Beitrag der trockenen Deposition an der insgesamt deponierten lod-

menge eher niedriger.

Das Gesagte trifft auf freistehende Niederschlagssammler zu, die auch in diesem
Projekt genutzt wurden. Klipsch (2005) stellte bei einem Vergleich fest, dass die Wer-
te fur die jahrliche Deposition flr Bestandsniederschlag (Traufebereich von Baumen)
um den Faktor 3,5 bis 4 héher lagen als die fur Freilandregen, was zeigt, dass Vege-
tation in der Lage ist, partikelgebundenes lod sehr effizient aus der Luft herauszufil-
tern. Dies wird dann vom Niederschlag abgewaschen und in den Boden eingetragen.
Bei einer Extrapolation der lod-Deposition aus Messwerten von Freilandregen auf

bewaldete Flachen kann dies ggf. zu einer Unterschatzung der Werte flhren.
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Abb. 4.11: Monatliche '?’I-Konzentration und '?’I-Deposition mit dem Niederschlag in
Potsdam (monatliche Niederschlagsmengen fur einige Monate in mm).
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Abb. 4.12: Monatliche '®°I-Konzentration und '?°l-Deposition mit dem Niederschlag in
Potsdam (monatliche Niederschlagsmengen fur einige Monate in mm).
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Die Abbildungen 4.13 bis 4.16 zeigen die monatlichen atmospharischen '*I-

Deposition fur die Messstationen. Diese wurden analog zu der Einteilung im 'sparse
network' fur die LuftUberwachung in vier Sektoren eingeteilt (Nord, West, Ost, Sud).
Fir alle Stationen deutet sich eine Tendenz fur einen Jahresgang an, mit héheren
Werten in den niederschlagsreichen Spatsommermonaten und einem kleineren Ma-
ximum im Winter. Zwischen eingetragener '¥’I-Menge und der Niederschlagshohe
besteht eine engere Beziehung (R? = 0,45) als fiir | (R? = 0,15). Die gréRten Men-
gen an "I, namlich (75 — 434) bzw. (41 — 607) -10° g m™ wurden monatlich, wie zu
erwarten war, in unmittelbarer Nahe der Nordseeklste (Norderney bzw. Schleswig)
eingetragen. Bei diesen beiden Messstationen macht sich der unmittelbaren Einfluss
des 'sea spray' bemerkbar. Allerdings lagen auch die Werte fur Essen mit (65 — 459)
10 g m™ vergleichsweise hoch. Hier fiel die Gesamtdeposition {iber den betrachte-
ten Zeitraum sogar etwas hoher aus als flr Norderney. Die Ursache hierfliir muss
vermutlich in der Lage der Messstation im Ruhrgebiet gesucht werden, das dicht be-
siedelt ist und einen hohen Besatz mit Industriebetrieben aufweist, deren Verbrauch
an Energie aus fossilen Brennstoffen trotz des Niedergangs der Stahlindustrie im
Bundesvergleich hoch ist [EnergieDaten NRW 2012]. Auf die Freisetzung von lod

aus fossilen Brennstoffen wurde bereits in Abschnitt 4.1.1 hingewiesen.

FUr die Ubrigen Messstationen lagen die monatlichen Eintrage fur stabiles lod im
Durchschnitt (ca. 116 -10° g m™) unter denen der oben genannten drei Stationen (ca.
240 -10° g m™), wobei auch hier vereinzelt hohe Werte beobachtet wurden (z.B.:
Potsdam, Gorlitz, Oberschleil3heim im Juli 2011; Ndrnberg im Februar 2012 und Feb-
ruar 2013).

Die Eintrage von '®°| aus der Atmosphare, die in Abb. 4.17 — 4.20 dargestellt sind,
zeigen eine erhebliche Variationsbreite. Daher ist die Skalierung der Diagramme un-
terschiedlich. Fur die Stationen im nordlichen und westlichen Sektor umfasst die Or-
dinate einen Bereich, der um einen Faktor 4 grofRer ist als der fur die Diagramme des
ostlichen und siidlichen Sektors. Die '®I-Eintrage lagen mit (27 — 395) bzw. (14 —
172) -10™"% g m™ fiir Norderney und Schleswig am hdchsten. Auch fiir die Station in
Essen wurden mit (8 — 138) 1072 g m™ relativ hohe monatliche Depositionsraten be-

stimmt.
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Abb. 4.13: Trockene und nasse Deposition von '?| im Niederschlag an DWD-
Stationen Norderney, Schleswig und Langenhagen (Nord).
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Abb. 4.14: Trockene und nasse Deposition von '?’|

im Niederschlag an den DWD-
Stationen Essen und Offenbach (West).
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Die Gesamtdepositionsraten der Ubrigen Messstationen zeigen ein klares Gefalle von
Nordwest nach Sudost (vergl. Abb. 4.21).

Die Ergebnisse fur die Station in Offenbach missen mit einer gewissen Einschran-
kung beurteilt werde, da hier die tagliche Erfassung der nassen und trockenen Depo-
sition nicht luckenlos durchgefuhrt wurde, so dass die fur die Depositionsraten be-

rechneten Werte vermutlich etwas unter den tatsachlichen liegen.

Wahrend die jahrlichen Depositionsraten fiir '*’| abgesehen von den Standorten Nor-
derney und Schleswig, die an der Nordseekulste bzw. in 40 km Entfernung davon lie-
gen, keinen Zusammenhang mit der Entfernung zur Kuste zu erkennen lassen (Abb.
4.22 (a)), ist dies fir die Deposition von '®| sehr wohl der Fall (Abb. 4.22 (b)). Der
Einfluss von 'sea spray' nimmt mit zunehmender Entfernung von der Kuste drastisch
ab. Fuge (2013) gibt fur eine Untersuchung an Regenwasser in Wales an, dass der
Gehalt an stabilem lod in einer Entfernung von 12 km von der Kiste dreimal so hoch
lag wie an einem Ort, der 84 km vom Meer entfernt war. Fir '?’| kann angenommen
werden, dass fur Orte, die nicht in unmittelbarer Umgebung der Nordsee liegen, loka-
le Einflisse eine grof3e Rolle fir die atmospharischen Eintrage spielen, wahrend die
Ergebnisse fiir ®° die Annahme stiitzen, dass die Nordsee als Hauptquelle anzuse-
hen ist [Hou et al. 2009, Englund et al. 2010; Michel et al. 2012].
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Abb. 4.17: Trockene und nasse Deposition von '?°l im Niederschlag an den DWD-
Stationen Norderney, Schleswig und Langenhagen (Nord).
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Abb. 4.18: Trockene und nasse Deposition von | im Niederschlag an den DWD-
Stationen Essen und Offenbach (West).
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Abb. 4.20: Trockene und nasse Deposition von '?°l im Niederschlag an den DWD-

Stationen Nurnberg, Lahr und Oberschleil3heim (Sud).
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Abb. 4.21: Jahrliche Depositionsraten (trockene und nasse Deposition) von '?l (a) in
10° g m?a™ und "I (b) in 10" g m?a™ mit dem Niederschlag (mit * ge-
kennzeichnete Werte vermutlich leicht unterschatzt, da Aufzeichnungen
nicht ganz vollstandig).

Langjahrige Untersuchungen von Niederschlagswasser an drei Niedersachsischen
Standorten [Michel et al. 2004] zeigten ahnliche Depositionsraten wie die hier ermit-
telten. Fur Norderney lagen die jahrlichen Depositionsraten als geometrische Mittel-
werte im Zeitraum von 01/1997 bis 01/2002 fiir "I und '®I bei 2400-1,3* ng m? a™
bzw. 1800-1,3*" pg m? a™. Fiir Buer-Ostwalde, der etwa so weit von der Nordsee ent-
fernt ist wie Langenhagen (180 km), wurden fiir '’ und I von 01/1997 bis 03/2001
Werte von 1200-1,4*' ng m? a™ bzw. 570-1,6*' pg m? a™' ermittelt, fiir Seesen/Harz
(Entfernung zur Nordsee vergleichbar mit Essen/230 km) 1200-1,4*' ng m? a™ bzw.
400-1,6* pgm2a™.

Wahrend die Ergebnisse fir Norderney und Buer-Ostwalde in etwa mit den hier ermit-
telten Ubereinstimmen, ergibt sich beim Vergleich von Seesen und Essen einerhebli-
cher Unterschied, besonders fiir den Eintrag von '?’I. Der Grund dafiir liegt vermutlich

in Essens Lage in einem Ballungsraum (vergl. Abschnitt. 4.1.1).



Fiar Roskilde (Danemark) wurden von Hou et al. (2009) fur den Zeitraum von 2001 bis
2006 jahrliche Depositionsraten fiir "2’ und "I mit dem Niederschlag von (610 —
1310) -10° g m? a” bzw. (189 — 353) -107? g m? a™' bestimmt. Der groRe Unter-
schied zwischen den Depositionsraten der beiden meeresnahen Standorten Nor-
derney und Roskilde kann nicht allein aus dem Unterschied in den '#1/'%I-
Isotopenverhaltnissen (vergl. Abschnitt 4.2.2) erklart werden. Wahrscheinlicher ist
z.B. eine Beeinflussung durch den Unterschied in der Gesamtniederschlagsmenge
(Norderney 2011/2012: duchschnittl. ca. 835 mm; Schleswig 2011/2012: duchschnittl.
ca. 1005 mm; Roskilde: Jahresdurchschnitt ca. 500-600 mm).

29| die von unter-

Tab. 4.1 zeigt eine Ubersicht Uber jahrliche Depositiosraten von
schiedlichen Autoren ermittelt wurden im Vergleich zu einigen Standorten aus dieser

Arbeit.

Tab. 4.1: Ubersicht (iber die von verschiedenen Autoren in Deutschland und der
Schweiz ermittelten jahrlichen Depositiosraten von '%I.

Ort Material  Quelle Jahr Nir:::se(::l(‘:i) 291in 10" gm2a™
Mappenberg, D Regen + Aerosol [1] 1988-1989 560 566-1010
(5 Standorte), D Niederschlag [2] 1994-1995 0,1-640 780-1683
Dubendorf, CH Niederschlag [3] 1994-1997 590 352-811
Norderney, D Niederschlag [4] 1997-2002 0,1 1224 -3091
Norderney, D Niederschlag [5] 2011-2012 0,1 1476 - 1551
Buer-Ostenwalde, D  Niederschlag [4] 1997-2001 180 230-1163
Siemen, D Niederschlag [4] 1997-2001 180 184 -964
Langenhagen, D Niederschlag [5] 2011-2012 170 251-325
Seesen, D Niederschlag [4] 1997-2000 230 184-1117
Essen, D Niederschlag [5] 2011-2012 210 542 - 699
Roskilde, DK Niederschlag [6] 2001-2006 189 - 353

[1] Bachhuber&Bunzl (1992)
[2] Krupp & Aumann (1999)
[3] Schnabel et al. (2001)

[4] Michel et al. (2004)

[5] diese Arbeit

[6] Hou et al. 2009



Mittlere jahrl. 2] Deposition in 10% g m 2

Die Beziehung zwischen den in diesem Projekt bestimmten jahrlichen Depositionsra-
ten fiir '?’1 und der Entfernung der Messstationen von der Nordseekiiste (R* = 0,59)
ist weniger eng als dies fiir '?°| der Fall ist (R? = 0,88) (vergl. Abb. 4.22). Auch diese
Ergebnisse zeigen, dass die Hauptquelle fiir die '*°|-Eintrage aus der Atmosphare in
der Nordsee zu suchen ist. Bei der Deposition von '?'| trifft dies nur auf sehr kiisten-
nahe Standorte zu. Bei allen Ubrigen spielen lokale Quellen anscheinend eine grol3e
Rolle. Liel3e man in Abb. 4.22 a die beiden direkt von 'sea spray' beeinflussten Orte
(Norderney und Schleswig) und Essen (Ballungsgebiet) aul3er Acht, wirde sich prak-

tisch kein Zusammenhang mit der Entfernung zur Nordsee (R? = 0,05) ergeben.
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Abb. 4.22: Jahrliche Depositionsraten (trockene und nasse Deposition) von '?’| (a)
und "?°| (b) mit dem Niederschlag in Abhéngigkeit der Messstationen von
der Nordseekuste.

Ein weiterer deutlicher Hinweis liegt auch im Verhaltnis von '?’I- und "?°I-Deposition.
Dieses wird mit der Entfernung von der Nordsee grofier (Abb. 4.23) und steigt von 1,9
(Norderney) auf 16,8 (Oberschleil3heim). Gleichzeitig wird die Beziehung der monatli-
chen '?’I- und 129I-Deposition zueinander schwacher: sie nimmt von R? = 0,49 (Nor-
derney) auf R? = 0,06 (Niirnberg), bzw. R? = 0,07 (Gorlitz, Oberschleiheim) ab.
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Abb. 4.23: Verhaltnis von jahrlicher "?’I- und '?°I-Deposition mit dem Niederschlag in
Abhangigkeit von der Entfernung des Probenahmestandortes von der
Nordsee.

4.2 .2 '29/"?"|_|sotopenverhaltnisse in Niederschligen

Die in den Niederschlagsproben gefundenen Werte fur die '2%'I-

Isotopenverhaltnisse lagen alle im Bereich von 102 bis 10°, genauer (1,4+ 0,1) -10®
(OberschleiRheim) und (9,9 + 0,6) <107 (Norderney). Dabei ist ein deutliches Gefille
von Norden nach Suden erkennbar, wahrend das in West-Ost-Richtung hochstens
andeutungsweise zu erkenn ist (vergl. Abb 4.24 — 4.27). Die grofdten Isotopenverhalt-
nisse im monatlich analysierten Niederschlag lagen fur die westlichen DWD-Stationen
Offenbach und Essen bei (50,9 + 4,1) bzw. (52,0 + 2,6) -10®, fiir die dstlichen DWD-
Stationen Potsdam und Gérlitz bei (29,4 + 1,3) bzw. (36,2 + 1,8) -10°®.

Ein Vergleich mit '*°I/'?"I-Isotopenverhéltnissen, die 15 bis 10 Jahre vor dieser Unter-
suchung in den Jahren von 1997 bis 2002 bestimmt wurden [Michel 2004], zeigt sehr
ahnliche Ergebnisse fur die vergleichbaren Messorte. So wurden fur Norderney in der
Periode von 1997-2002 '?°|/'%"|-Isotopenverhaltnisse im Bereich von 4,6 bis 11,8:107

gefunden, wahrend sie in dieser Arbeit im Bereich von 1,7 bis 9,9-10‘7 lagen.
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4.24: |/'?"|_|sotopenverhaltnisse in den Niederschlagsproben an den DWD-
Stationen Norderney, Schleswig und Langenhagen (Nord).
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4.25: '2|/'?"|.|sotopenverhaltnisse in den Niederschlagsproben an den DWD-
Stationen Essen und Potsdam (West).
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Abb. 4.26: '®1/'¥"|-Isotopenverhéltnisse in den Niederschlagsproben an den DWD-
Stationen Potsdam und Goérlitz (Ost).
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Far den Standort Buer-Ostenwalde (ca. 100 km westlich von Langenhagen, in glei-
cher Entfernung zur Nordsee gelegen) lagen die Isotopenverhaltnisse im Zeitraum
1997-2001 bei 1,8 -107 bis 10,9 -107, fiir Langenhagen fiir die hier untersuchte Peri-
ode im Bereich von 0,6 <10 bis 8,6-107.

Hou et al. (2009) fanden fur Niederschlagsproben fur Roskilde (Danemark) den Zeit-
raum von 2001 bis 2006 '%°/'?"|-Isotopenverhaltnisse von 0,5 107 bis 7,7-107, die
vergleichbar sind mit den in diesem Projekt gefundenen Werten fur die 3 ndrdlichen
DWD-Stationen (0,6 <107 bis 9,9 -10”). Fiir Nordschweden (2000-2005) geben Alda-
han et al. (2009) einen Bereich von 0,6 <107 bis 18:10” an.

Im Wasser des Englischen Kanals, der Irischen See und der Nordsee vor der deut-
schen Kiiste lagen die '?°1/'?"|-Isotopenverhéltnisse in den Jahren von 2005-2006 mit
Werten von 4 -10° und 3 -10® zum Teil um einige GréRenordnungen iiber denen der
Niederschlage. Das spricht daflir, dass das lod in den Niederschlagen, das nicht di-
rekt von sea spray beeinflusst ist, nicht nur aus der kustennahen Nordsee stammt,
sondern auch von Meeresbereichen mit niedrigeren '?1/'?’I-Isotopenverhéltnissen
[Michel et al. 2012]. Ebenso wahrscheinlich ist, dass das '*°l/'?"|-Isotopenverhiltnis

im Niederschlag durch zusitzliches '?’l aus anthropogenen Quellen verdiinnt wird.



4.3 FlieRgewasser

4.3.1 Konzentration von '?’I und '*°| im Flusswasser

Die Proben fur die Fliel3gewasser wurden monatlich gesammelt, aber - anders als die
der Aerosole und Niederschlage - vierteljahrlich zusammengefasst und sind im Fol-
genden als Quartalsproben dargestellt. Abb. 4.28 zeigt die fiir '*'I gemessenen Kon-
zentrationen der Quartale /2011 bis 1/2013, die den gesamten Zeitraum von Januar
2011 bis Marz 2013 umfassen. Die Werte zeigen eine geringe Schwankungsbreite,
was sicher durch die Zusammenfassung von jeweils drei Monatsproben noch ver-
starkt wurde. Die gemessenen Quartalswerte lagen alle im Bereich von (2,1 + 0,2)
10 g kg™ (Breisach/Rhein) und (22,8 + 0,7) -10° g kg™ (Eisenhiittenstadt/Oder).

Die hochsten Durchschnittswerte Uber den gesamten Zeitraum von zwei Jahren wur-
den mit 13,3 -10° g kg™ (Eisenhiittenstadt) bzw. 11,6 -10° g kg™ (Schwedt) fir die
Oder und mit 11,1 -10° g kg™ (Geeste) fiir die Ems gefunden. Die iibrigen Fliisse
wiesen niedrigere Werte auf, die zwischen 8,5 -10° g kg™ und 2,9 -10° g kg™ lagen
(Tab. 4.2). Fur den Rhein ist ein Ansteigen der lodkonzentrationen in FlieRrichtung zu

erkennen: Breisach < Worms < Koblenz < Wesel.

Die gemessenen Werte entsprechen dem Gehalt von <20 -10° g L™ an stabilem lod,
der fur FlieRgewasser zu erwarten ist [Moran et al. 2002]. Whitehead (1984) gibt fur
Grol¥britannien an, dass fur Flusse aulderhalb von Ballungsraumen lodkonzentratio-
nen von < 3 -10° g L™ zu erwarten sind, dass die Werte in der Nahe groRer Stadte
bis auf 15-20 -10° g L steigen kdnnen. Daraoui (2010) gibt in seiner Arbeit '’I-
Konzentrationen von 7 -10° g kg™ fiir Niedersachsische Oberflachenwéssern an.

lod in Flissen hat unterschiedliche Quellen. Die beiden wichtigsten sind der atmo-
spharische Eintrag von lod, das aus den Ozeanen stammt, und die Bdden, aus denen
das lod durch Verwitterung freigesetzt wird [Moran et al. 2002]. So fanden Zhang et
al. (2011) in Flusswasser in Zentralchina, das aus einem Gebirgsfluss mit steinigem
Flussbett stammte, lod-Konzentrationen von (0,8 — 1,2) 10 g kg™, wéhrend Proben
aus sedimentfiihrenden Fliissen aus einer dicht bevélkerten Ebene ¥l in der Gro-

Renordnung von (4,3 — 17,6) -10° g kg™ enthielten.

Weniger bedeutende Quellen sind die Freisetzung von gasformigem lod durch Pflan-
zen (volatilization) bzw. durch deren Zersetzung, und lod aus aufsteigenden Tiefen-

wassern [Moran et al. 2002].
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Die Schwankungsbreite der '*°l-Konzentrationen fiel gréRer aus als die der ''I-

Konzentrationen, was durch das Auftreten einzelner stark erhdhter Werte noch ver-
starkt wurde (Abb. 4.29). Insgesamt lagen die Messwerte in einem Bereich von (18,6
+ 2,3) 10" g kg’ (Regensburg/Donau) und (810 + 29,8) -10™ g kg' (Geest-
hacht/Elbe). Tab. 4.2 fasst die mittleren gefundenen Werte fir die '#’I- und '*°I-
Konzentrationen, sowie die die resultierenden '?1/'?"|-Isotopenverhaltnisse zusam-

men. Ein Uberblick Uber alle Einzelmesswerte befindet sich in Tab. A.7 im Anhang A.

Fir die Ems wurden, wie auch fiir '’I, durchgehend hohe Konzentrationen an ' im
Flusswasser gefunden. Sie lagen im Durchschnitt bei 231 -107° g kg™, ohne den Ext-
remwert von 640 -10™"° g kg™ im 4. Quartal 2012 bei durchschnittlich 173 -10™"° g kg™.
FiUr die Stationen an der Oder (Schwedt, Eisenhlttenstadt), deren Wasser ebenfalls
Mengen an '?’I in der gleichen GréRenordnung enthielt wie die Ems, wurden dagegen
keine auBergewdhnlich hohen '®°|-Konzentrationen festgestellt. Sie lagen im Durch-

schnitt um einen Faktor 3 bzw. 2 niedriger als der von Geeste.

Tab. 4.2: Mittlere "?"I- und "*°I-Konzentrationen und '?°I/'?|-Isotopenverhéltnisse fir
die untersuchten Flusswasserproben.

Messstation 271 110° g/kg]l  Uas  °1[10™° g/kg]  Uabs 129) 127 Uabs

Eisenhittenstadt (Oder) 13,3 1,4 76,9 10,1 0,7 E-8 0,1E-8
Schwedt (Oder) 11,6 1,4 80,6 10,4 0,8 E-8 0,2 E-8
Geesthacht (Elbe) 6,9 0,8 184,7 33,0 26 E-8  0,5E-8
Tangermiinde (Elbe) 6,0 0,7 58,8 8,1 1,0 E-8 0,2E-8
Wittenberge (Elbe) 5,6 0,6 60,3 8,3 1,2 E-8 0,2 E-8
Dresden (Elbe) 5,5 0,6 64,6 10,6 1,2 E-8 0,2 E-8
Rinteln (Weser) 3,8 0,5 62,0 8,9 1,7 -8 0,3E-8
Hoxter (Weser) 3,7 0,5 112,7 22,6 2,9 E-8 0,7 E-8
Geeste (Ems) 11,1 1,1 2311 33,9 22 E-8 0,3E-8
Wesel (Rhein) 8,5 0,9 140,4 22,5 1,6 E-8 0,3E-8
Koblenz (Rhein) 4,4 0,5 61,4 9,5 1,4 E-8 0,3 E-8
Worms (Rhein) 4,4 0,5 63,2 10,0 1,4 E-8 0,3E-8
Breisach (Rhein) 2,9 0,4 49,0 71 1,8 E-8 0,4E-8
Regensburg (Donau) 4,0 0,5 30,0 5,4 0,8 E-8 0,2 E-8

Vilshofen (Donau) 4,2 0,5 36,8 5,7 0,9 E-8 0,2 E-8
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Auler fur Geeste wurden die hochsten Durchschnittswerte fur die Unterlaufe von El-
be (Geesthacht) und Rhein (Wesel) gemessen. Sie lagen bei 184 10" g kg™ und
140 10 g kg™, bzw. bei 107 10" g kg™ und 84,1 -107° g kg™, wenn die Extrem-
werte nicht mitbetrachtet werden. Die insgesamt niedrigsten '?°l-Konzentrationen
wurden fur die Donau (Regenburg, Vilshofen) und fur den Oberlauf des Rheins
(Breisach) gefunden. Sie lagen im Mittel Uber den gesamten betrachteten Zeitraum
bei 30,0 -10"° g kg™, 36,8 -10"° g kg und 49,0 -10"° g kg™.

Die durchschnittlichen '*’|-Konzentrationen der in diesem Projekt analysierten Proben
lagen alle im Bereich der Messwerte, die Kekli et al. (2003) und Aldahan et al. (2006)
fur Flisse in Skandinavien und in den Baltischen Staaten angeben (vergl. Abb. 4.30).
Fir Fliisse in Finnland und in Nordschweden fanden sie Konzentrationen fiir '2°I von
(20 — 94) -10™"° g kg, fiir Stidschweden Werte im Bereich von (80 — 296) -107"° g kg~
' und fiir die Baltischen Staaten von (46 — 116) -107° g kg™.

90
80 *
70 =
=
=~ 60 gmu .
g w Sellafield @ Nord-Schweden [1]
= e eo 00 o
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Abb. 4.30: '*°|-Konzentration im Wasser von Fliissen der nérdlichen Hemisphére in
Abhangigkeit von der geographischen Lage ([1] Kekli et al. 2003; [2] Alda-
han et al. 2006; [3] Atarashi-Andoh et al. 2007; [4] Zhang et al. 2011; [5]
Rao und Fehn 1999; [6] Moran et al. 2002; [7] Keogh et al 2010).



Dabei stellten Aldahan et al. (2006) eine enge Beziehung (R? = -0,76) der gemesse-
nen Konzentrationen mit der Entfernung von einer virtuellen Punktquelle (57° nordl.
Breite) vor der sidnorwegischen Kuiste in der Nordsee fest, einem Bereich, in dem sie
eine Mischung der Signale aus Sellafield und La Hague erwarten. Dabei nehmen die
Autoren an, dass der Eintrag in die untersuchten Fliisse eher {iber '?’I-angereichertes
Nordseewasser via Niederschlag erfolgt als Uber gasféormige Emissionen, da die Be-
ziehung zwischen '®| und Chlorid in den betreffenden Fliissen (R? = 0,83) sehr eng

ist.

Moran et al. (1999) gehen davon aus, dass ein Teil des von den europaischen Wie-
deraufarbeitungsanlagen freigesetzten '*°| (iber die Atmosphare weltweit verbreitet
wird und dazu beitragt, dass die '?°I/'*’I-Isotopenverhaltnisse (iber einen Bereich hin-
aus angehoben werden, die sich mit dem Fallout aus den Kernwaffenversuchen der
1950er und 1960er Jahre erklaren Iasst.

In Abb. 4.30 zeigt sich in den mittleren Breiten der nordlichen Hemisphare ein deutli-
ches Maximum fiir die '?°-Konzentration im Flusswasser. Nach Norden und nach Sii-
den nimmt die Konzentration jeweils kontinuierlich ab. Dies wurde auch von Snyder
und Fehn (2004) festgestellt, die zudem ein weiteres, kleineres Maximum in den mitt-
leren Breiten der Sudhalbkugel fanden. Sie nehmen an, dass es sich nicht um einen
praferentiellen Transport von '?°| dorthin handelt, sondern dass lokalen Umweltbedin-
gungen in tropischen Regionen (erhdhte marine Primarproduktion, starke Auswa-
schung der Boden) zu einer Verringerung der '®|-Konzentrationen in FlieBgewassern

im Bereich des Aquators flhrt.

Die Abb. 4.30 lasst weiterhin erkennen, dass die Flisse in der direkten Umgebung
von Sellafield (Entfernung der Probenahmepunkte max. 20 km) und auch in der Um-
gebung der 1972 aulier Betrieb gestellten Wiederaufarbeitungsanlage West Valley
(Entfernung der Probenahmepunkte max. 25 km) erhebliche Mengen an | im Was-
ser aufweisen, die mehrere GroRenordnungen uber denen der Ubrigen untersuchten

Fllsse liegen.

4.3.2 '?%/'?"|_|sotopenverhaltnisse

Die aus den Messwerten errechneten Einzelwerte fiir die '2°1/'?"|-Isotopenverhaltnisse
der untersuchten FlieRgewasser lagen zwischen (0,32 + 0,02) -10® (Eisenhiitten-
stadt/Oder) und (13 + 0,6) -10® (Hoxter/Weser). Die Mittelwerte fiir den betrachteten



Zeitraum fielen in den Bereich von (0,7 + 0,1) -10® und (2,9 + 0,7) -10® (Abb. 4.31
und Tab. 4.2). Damit lagen die Isotopenverhaltnisse im Wasser deutscher Flisse in
der gleichen GroRenordnung, die Snyder und Fehn (2004) fiir die Themse (1,9 -107)
angeben. Die von ihnen genannten Werte fur Flliisse auf anderen Kontinenten als Eu-
ropa lagen bei 10 bis 10™"" (Japan, Mongolei, Indien, Botswana, Australien, Mittel-
amerika). Dagegen wurden fur Flisse in der direkten Umgebung von noch in Betrieb
befindlichen bzw. bereits nicht mehr betriebenen Wiederaufarbeitungsanlagen (Sellaf-
ield, West Valley) Isotopenverhaltnisse von (1,6 — 8,3) -10° bzw. 2 107 — 7,2 -10°
ermittelt [Atarashi-Andoh et al. 2007; Rao & Fehn 1999]. Im Vergleich dazu sind die
von Aldahan et al. (2006) bestimmten Isotopenverhaltnisse fur nordschwedische und
stidschwedische Flisse mit (1,9 — 6,7) <107 bzw. (1,6 — 3,2) -10™"" wesentlich niedri-
ger als die der deutschen Fliisse, obwohl die '?°l-Konzentrationen vergleichbar wa-

ren.

An diesem Beispiel zeigt sich, dass die Isotopenverhaltnisse im Flusswasser ent-
scheidend durch die Konzentration an '?’I mit beeinflusst werden. Auch Zhang et al.
(2011) weisen darauf hin, dass neben den '?°l-Konzentrationen andere Faktoren fiir
die Isotopenverhaltnisse eine Rolle spielten. Sie fanden in 4 Flissen mit klarem Was-
ser, die ihren Ursprung im Gebirge hatten und aul3erhalb menschlicher Einflisse la-
gen, mit (1,3 — 3,0) 10™"° g kg™ geringere '®°|-Konzentrationen als in 2 sedimentfiih-
renden Fliissen in der dicht besiedelten Ebene ((3,4 — 13,0) 107 g kg™), jedoch hé-
here Isotopenverhaltnisse. Sie filhrten dies auf eine zusatzliche Erhdhung der I
Konzentration durch Auswaschung aus den Boden und Einleitung von Industrieab-

wassern zuruck.

Auch Oktay et al. (2001) berichten, dass Evapotranspiration und Auswaschung von
lod aus Boden Einfluss auf die Konzentration von ?°l und '?I, sowie auf das Isoto-
penverhaltnis nehmen. Sie fanden fur das Einzugsgebiet des Mississippi, der > 40%
der Landoberflache der USA entwassert, dass eine negative Korrelation zwischen der
Abflussrate und dem Isotopenverhaltnis (R* = -0,67) bestand. Durch Evapotranspira-
tion kam es zu Erhdhung der '*°I-Konzentrationen, so dass diese gleich hoch oder

hoher als die des Regenwassers im Einzugsgebiet ausfielen.



Abschlussbericht 2014

Projekt 02 NUK 015 D

W Rinteln
o Hoxter

Weser

1E-06

1E-07
08

S1U3|BYaAURAOIOS|- 21 l6zr

B Geeste

Ems

1E-06

1E-07

8

SIU3|BYI3AURA03OS - 21 lsz

1E-09

£102/1
Z10Z/N
z1oz/in
z1oz/il
zroz/i
110Z/N
1102/
11021l

1oz/i

€10Z/1
Z10Z/Al
zroz/i
zroz/n
z1oz/I
110Z/A
Troz/m
110z/1l

ttoz/i

€10Z/1

Z10Z/N

zroz/m

W Eisenhittenstadt

B Schwedt

zroz/i

zroz/

11oz/n

Oder

Troz/in

T10Z/1

11oz/1

1E-06
1E-07
1E-08
1E-09

s1u3|eyanuadoros|-| e /lszt

€10Z/1

zTo0zZ/AI

W Wittenberge

B Geesthacht
B Tangerminde
 Dresden

zroz/in

zroz/u

zroz/i

Elbe

1T0z/A

Toz/m

Troz/n

Troz/i

1E-06
1E-07

g

1E-09

S1UYBYI2AURA0IOS I 121 /lgzr

HRegensburg

Donau

™ Vilshofen

£10Z/1

Z10Z/N

zroz/i

zroz/n

zroz/i

Toz/n

Troz/in

Troz/il

110z/1

1E-06

1E-07
1E-08

S1UYEYI2AUIAOIOS| I 71 /lszr

W Wesel

Rhein

¥ Koblenz

W Worms

£10Z/1

z10z/N

W Breisach

zroz/m

zoz/n

zroz/l

T10Z/N

troz/m

T10z/1l

oz/

1E-06

1E-07

3

1E-09

s1uyeY43Auad0I0S |21 lg2r

Abb. 4.31: '®|/"?"|-|sotopenverhaltnisse im Wasser von Ems, Weser, Elbe, Oder,

Rhein und Donau an 15 Messstationen der BfG (1/2011-1/2013).

68



Erhohte Niederschlage fuhrten dagegen zu Erosion und Auswaschung von zusatzli-

chem '?’|, wodurch das Isotopenverhaltnis kleiner wurde.

Aus diesem Grund sollten '?1/'?"|-Isotopenverhaltnisse lediglich als Hinweis auf einen
anthropogenen Einfluss betrachtet werden. Einen besseren Eindruck von dem tat-

sachlichen Einfluss geben Depositions- und Flussraten.

4.3.3 Abschatzung der Eintrédge und Austrage von '?°I mit dem Flusswasser

Im Folgenden wird versucht, abzuschatzen, wieviel '?’l und '®°I iber die FlieRgewas-
ser jahrlich ein- und wieder ausgetragen wird. Dazu wurden die monatlichen bzw.
jahrlichen Flussraten (WSV 2014) mit den entsprechenden Durchschnittskonzentrati-
onen verrechnet. Die Berechnung ist nicht ganz vollstandig, weil einige kleinere Fla-
chen ausgespart werden mussten, da keine Daten vorlagen. Dies betrifft die Einzugs-
gebiete der Eider, der Schlei/Trave, der Warnow/Peene und der Maas, sowie die un-
mittelbaren Kustengebiete der Nord- und Ostsee. Diese Flachen machen zusammen
jedoch lediglich 8,7 % der gesamten Landesflache aus (vergl. Tab. 4.3; Abb. B.10).

Tab. 4.3: Lange und Grolle der Einzugsgebiete der untersuchten FlieRgewasser.

Lange in D Einzugsgebiet Anteil vom
in km in D in km? Bundesgebiet (%)
Ems 371 15.008 4,2
Elbe 726 97.175 27,2
Weser 422 46.306 13,0
Oder 179 5.587 1,6
Rhein 870 106.000 29,7
Donau 647 56.184 15,7
Summe 91,3

FUr Rhein, Elbe und Oder, deren Quellen nicht in Deutschland liegen und die bereits
einen mehr oder weniger langen Weg durch Nachbarstaaten zurtickgelegt haben,
bevor sie die Grenze erreichen, wurde aus dem mittleren Abfluss der ersten Messsta-

tion hinter der Grenze Uber den betrachteten Zeitraum (Breisach, Dresden, Eisenhut-



tenstadt) und der mittleren lod-Konzentration ein Wert fur den Eintrag berechnet. Fir
alle betrachteten Flisse wurden die Austrage entsprechend Uber den Abfluss in die
Nord- oder Ostsee (Ems, Weser, Elbe, Oder) bzw. Uber die deutsche Grenze (Rhein,
Donau) und der mittleren lod-Konzentration an der jeweils letzten Messstation vor
dem Tidenbereich bzw. der Grenze berechnet. Die Differenz zwischen Eintrag und
Austrag ergibt eine Abschatzung fiir den Austrag von "I und | aus dem Einzugs-
gebiet der untersuchten FlieBgewéasser. Tabelle 4.3 gibt einen Uberblick tber diese

Werte, Einzelwerte sind in Tabelle A.8 im Anhang Teil A aufgeflhrt.

Tab. 4.4: Abschatzung der mittleren jahrliche Eintrage und Austrage von I und '#I
durch Flieligewasser anhand der mittleren jahrlichen Abflisse (MQ) und
der durchschnittlichen '?’I- und '®|-Konzentrationen des Wassers.

127 127 127

Zufluss mittlere Konz. | Eintrag Abfluss mittlere Konz. | Austrag | Netto-
MQin [m3/a]  lin [g/kg] in[kg/al MQin[m3/a] Plin [g/kg] in [kg/a] Austrag [kg/a]
Ems 0 0 0 3,94 E+9 1,11 E-5 43.756 43.756
Elbe 1,09 E+10 5,50 E-6 59.840 2,72 E+10 6,90 E-6 187.352 127.513
Weser 0 0 0 1,02 E+10 3,80 E-6 38.947 38.947
Oder 9,30 E+9 1,33 E-5 123.731 1,81 E+10 1,16 E-5 209.979 86.248
Rhein 3,82 E+10 2,90 E-6 110.843 7,16 E+10 8,50 E-6 608.487 497.644
Donau 0 0 0 4,42 E+10 4,20 E-6 185.432 185.432
Summe 979.540
Zufluss mittlere Konz. 2| Eintrag Abfluss mittlere Konz. 2°| Austrag  '*°I Netto-
MQin [m3/a]  lin [g/kg] in[g/al  MQin[m3/a] *lin [g/kg] in [g/a]  Austrag [g/a]
Ems 0 0 0 3,94 E+9 2,31 E-13 0,91 0,91
Elbe 1,09 E+10 6,46 E-14 0,70 2,72 E+10 1,85 E-13 5,02 4,31
Weser 0 0 0 1,02 E+10 6,20 E-14 0,64 0,64
Oder 9,30 E+9 7,69 E-14 0,72 1,81 E+10 8,06 E-14 1,46 0,74
Rhein 3,82 E+10 490 E-14 1,87 7,16 E+10 1,40 E-13 10,05 8,18
Donau 0 0 0 4,42 E+10 3,68 E-14 1,62 1,62
Summe 16,40

Die Abschatzung fiir den Austrag von | aus dem Einzugsgebiet der untersuchten
Flisse, das 326.260 km? umfasst, ergab fiir den betrachteten Zeitraum eine jéhrliche
Gesamtmenge von 16,4 g. Dies entspricht etwa der Menge, die Oktay et al. (2001) fur
die Jahre 1996-1998 als jahrlich aus dem Einzugsgebiet des Mississippi ausgetrage-
ne Menge an '®°l (15,0 g) fand, das mit 2.981.076 km? fast zehnmal so groB ist, in
dem es jedoch keinen direkten Einfluss durch Wiederaufarbeitungsanlagen gibt. In

der GréRenordnung dhnelt die liber FlieRgewasser ausgetragene Menge an '?°| mehr



derjenigen, die von Cochran et al. (2000) fur den Ob aus Analysenergebnissen aus
den Jahren 1994-1995 errechnet wurden. Dieser transportierte aus seinem 2.972.497
km? groRen Einzugsgebiet rund 246 g 'l in Richtung Kara-See, worin sich deutlich
der Einfluss der oberirdischen Ableitungen der kerntechnischen Anlagen Mayak und

Tomsk zeigten.

FUr den Yenisei in der direkten Nachbarschaft des Ob mit einem annahernd gleich
grofRen Einzugsgebiet von 2.580.000 km? ergab die Berechnung des jahrlichen Aus-
trags auf der Basis von 1993 analysierten Proben einen '?°I-Austrag in die Kara-See
von lediglich rund 43 g [Beasley et al. 1997]. Mit Krasnoyarsk-26 existiert zwar eben-
falls eine kerntechnische Anlage (Herstellung von waffenfahigem Plutonium) im Ei-
zugsgebiet, die hochradioaktiven Abfalle wurden hier jedoch in einer Tiefe von 200

bis 500 m untergebracht [Beasley et al 1997].

Beim einem Vergleich muss beachtet werden, dass es sich bei Wasseranalysen, an-
ders als bei der Untersuchung von Sedimenten uns Bdoden, um Momentaufnahmen
handelt.



4.4 Boden

Die Ergebnisse zu den untersuchten Bodenproben werden der besseren Ubersicht-
lichkeit wegen nach ihrer geographischen Lage in Gruppen unterteilt vorgestellt. Abb.
4.32 zeigt die Zuordnung der Proben zu den geographischen Einheiten. Sie entspricht
der Einteilung, die auch fur die Luft-Messstationen des IMIS-Netzes gewahlt wurde (s.
Abb. 2.1). Zusatzlich zu den Gehalten an ¥l und '®I, sowie dem '#°I/'?I-
Isotopenverhaltnis werden Depositionsdichten angegeben, die aus den lod-
Konzentrationen und der Lagerungsdichte des Bodens berechnet wurden. Alle Anga-
ben gelten fur den Oberboden (0 — 50 cm). Einzelwerte sind in den Tabellen A.9 und

A.10 im Anhang A zusammengestellt.
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Abb. 4.32: Einteilung der Probenahmestandorte fur Bodenproben in Sektoren.



4.4 1 lodgehalte der untersuchten Boden

In den meisten der untersuchten Béden wurden Konzentrationen fiir '?’I im Bereich
von ca. (1 — 10) -10° g g™ gefunden, die in der Mehrzahl der Profile gleichmaRig mit
der Tiefe verteilt waren (Abb. 4.33 — Abb. 4.36). Auffallige Ausnahmen sind die
Standorte Norderney und Nordenham. Diese Boden liegen direkt an der Kuste und
unterliegen damit dem unmittelbaren Einfluss der Nordsee. Norderney weist zugleich
den hochsten (17,7 -10° g g) und den niedrigsten (0,37 -10° g g”') gemessenen
Wert fiir ?’| auf. Auch die Profile von Stétten und Niirnberg zeigen Abweichungen
von der gleichmaRigen Verteilung des stabilen lods im Profil. Die moglichen Grinde
werden bei der Betrachtung der Bodeneigenschaften diskutiert. Auf das Fehlen einer
Beziehung zwischen dem lodgehalt von Boden und der Entfernung zum Meer, wie sie
bei den untersuchten Béden beobachtet wurde, weist auch Johnson (2003) hin (Abb.
4.37).

Die Gehalte an stabilem lod im Ausgangsmaterial der Bodenbildung sind
vergleichsweise gering. Fuge und Johnson (1986) geben fur magmatische Gesteine
einen durchschnittlichen Gehalt von 0,24 -10° g g’ an. 80 % der von ihnen
betrachteten Sedimentgesteine lagen im Bereich von (0 - 4) -10® g g, wobei die
Gehalte einiger Sedimente wesentlich hoher liegen konnen: rezente Sedimente ((5 -
200) -10° g g") > Carbonate (2,7 -10® g g") und Schiefer ( 2,3 -10° g g") >
Sandstein (0,8 -10° g g") . Fir metamorphe Gesteine gibt das Chilean lodine
Educational Bureau (CIEB 1956) einen Bereich von (0,06 - 16,5) -10° g g™ an. Die
lodgehalte von Boden liegen in der Regel uber denen ihrer Ausgangsgesteine.
Johnson (2003) schétzt den mittleren lodgehalt der Ausgangsgesteine auf 0,25 10
g g und den Gehalt der dazugehdrigen Béden um einen Faktor 10 héher. Whitehead
(1979, 1984) gibt fur verschiedene Oberbodenproben (n= 132) aus GroRbritannien
einen Mittelwert von 9,2 -10° g g™'bei einer Spannbreite von (0,5 - 98,2) -10° g g™ an,
wobei die hochsten Werte in Boden angetroffen wurden, die reich an organischer
Substanz waren. Die Gesteine leisten also im Vergleich zur Atmosphare einen
vergleichsweise geringen Beitrag zum lodgehalt ('?’) von Boden. Diese sind in

unterschiedlicher Weise in der Lage, lod zu akkumulieren.
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Abb. 4.33: "?"|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
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Abb. 4.34: "?"|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm

(Westen).
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Abb. 4.35: "?"|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
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Abb. 4.36: '?"|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
(Suden).
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Fir das '®1 wurden Konzentrationen in einem Bereich von (2 — 650) <10 g g™
gemessen. Auch hier fanden sich die hochsten Konzentrationen auf Norderney und in
Nordenham, die jeweils in der obersten Bodenschicht (0-5 cm) bei 650 bzw. 630 10
> g g™ lagen. Der niedrigste Wert wurde in der untersten Bodenschicht (30 — 50 cm)

in Angermunde-Kerkow nahe der polnischen Grenze gefunden.

Die Abbildungen 4.38 bis 4.41 zeigen die Verteilung der '?°l-Konzentrationen mit der
Tiefe fiir alle untersuchten Bdden. Im Vergleich zum '#’| zeigt die Verteilung innerhalb
des Profils einen vdllig anderen Charakter. Sie nimmt mit zunehmender Tiefe expo-
nentiell ab. Vom gesamten, bis in 50 cm Bodentiefe gefundenen '*°I befanden sich
57% (Bad Arolsen) bis 92% (Norderney), im Mittel 78%, in den oberen 20 cm. In den
Oberbdden lagen die Konzentrationen im Bereich von 23,4 -10™"° g g™ (Potsdam) bis
650 -10"° g g™ (Norderney), in der Schicht von 20-30 cm Tiefe reichten die Werte von
2,1 10" g g’ (Kerkow) bis 110,5 107" g g (Lahr). Im untersten Abschnitt (30-50
cm) waren die Konzentrationen durchgehend am niedrigsten. Zwar ist zu erwarten,
dass sich geringe Mengen an | auch noch unterhalb von 50 cm Bodentiefe finden
lassen, aus dem Verlauf der Konzentration mit der Tiefe ist aber zu vermuten, dass
es sich, anders als beim '*'I angenommen werden muss (Yuita und Kihou 2005), um

vernachlassigbar kleine Mengen handeln sollte.
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Abb. 4.37: Beziehung zwischen dem lodgehalt von Béden und deren Entfernung vom
Meer (aus: [Johnson 2003]).
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Abb. 4.38: '®|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
(Norden).
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Abb. 4.39: '®|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
(Westen).
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Abb. 4.40: '®|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
(Osten).
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Abb. 4.41: '®|-Konzentrationen im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe bis 50 cm
(Stiden).
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Ernst et al. (2003) beschreiben 7 Bodenprofile aus Niedersachsen, die bis in Tiefen
von max. 250 cm untersucht wurden. Im Mittel befanden sich 97 % des "I in den
oberen 50 bzw. 60 cm des Profils. Unterhalb von 100 cm Tiefe wurden nur noch 0,8
bis 1,9 % von der Gesamtmenge angetroffen. Die Konzentrationen, die unterhalb
einer Tiefe von 50 cm gefunden wurden, lagen im Bereich von 0,11 107" g g™ bis
max. 3,9 10" g g, und damit in der GréRBenordnung, die in den hier untersuchten
Profilen in der Schicht 30-50 cm erreicht wurden, bzw. darunter. Abb 4.42 zeigt einen
Vergleich der von Ernst et al. (2003) untersuchten Proben mit den Ergebnissen der
Bodenproben von der DWD-Messstation Langenhagen. Die '*°I-Konzentrationen sind
jeweils fur die mittlere Tiefe der untersuchten Horizonte und Schichten aufgetragen
(z.B. bei 225 cm fur die Schicht 200-250 cm).
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Abb. 4.42: '®|-Konzentrationen in niedersachsischen Béden in Abhangigkeit von der
Tiefe bis 250 cm (Daten aus [Ernst et al. 2003]) und in den Proben der
DWD-Messstation Langenhagen (diese Arbeit).

Die Gehalte der untersuchten Oberbéden sind vergleichbar mit Werten, die Hou et al.
(2003) fiir 2 Boden in Schweden (0-20 c¢m) fanden. Diese hatten '?°I-Konzentrationen
von 45 -10™"° g g'1 bzw. 390 10" g g'1. Hansen et al. (2011) bestimmten fur einen
danischen Oberboden (0-10 cm) einen Wert von 180 10" g g"'. Die -



Konzentrationen, die Muramatsu et al. (2008) fur die oberste Bodenschicht (0-20 cm)
von Ackerbdden und Uberfluteten Reisfeldern auflerhalb des Einflusses
kerntechnischer Anlagen bestimmten, lagen etwa eine Grdélkenordnung niedriger,
namlich im Bereich von 2,2 10" g g” bis 61 10" g g". Die fiir Waldbdden
ermittelten Ergebnisse aus der gleichen Untersuchung zeigten jedoch ahnliche Werte
wie die fiir die zuvor genannten Béden aus Schweden und Danemark (33 -10™"° g g™
bis 690 -107"° g g™"). Fiir Léssbdden in Nordwestchina werden von Luo et al. (2013)
'2%|_Konzentrationen fiir die oberste Schicht (0-20 cm) angegeben, wie sie in den
untersuchten niedersachsischen Boéden unterhalb von 50 cm Tiefe vorkommen (0,7
10" g g7 bis 9,1 10" g g™). Firr die Tiefen bis 60 bzw. 90 cm fanden Luo et al.
(2013) Werte bis < 0,01 -10™ g g” (3,6 -10" g g"). Konzentrationen in der gleichen
Grollenordnung zeigen auch Boden auf der Studhalbkugel. So fand Daraoui (2010) far
ein bis in 80 cm reichendes Bodenprofil aus Chile '?°I-Konzentrationen von 0,94 -107"°
g g") bis 0,02 -10™"° g g™ (vergl. Abb. B.4 im Anhang B). In stark kontaminierten
Oberbdden kénnen die Konzentrationen an '®| im Vergleich dazu wesentlich héher
ausfallen. In Proben aus dem Jahr 2001 aus der direkten Umgebung von Chernobyl
(Zone 1) fanden sich im Oberboden Konzentrationen von 290 -10™"° g g™ bis 7500 10"
® g g” [Sahoo et al. 2009]. Fiir alle betrachteten Profile kann eine exponetielle

Abnahme der '?°|-Konzentration mit der Tiefe festgestellt werden.

4.4.2 '?°1/'?"|-Isotopenverhiltnisse in den untersuchten Boden

Fur die berechneten '?1/'?"|-Isotopenverhaltnisse ist ebenfalls eine starke Abnahme
mit der Tiefe festzustellen. Dies ist auch zu erwarten, da sie in der Hauptsache durch
die 'I-Konzentration bestimmt. Fiir die hier untersuchten Béden {iberdecken die
Werte einen Bereich von 9,6 -10™'° (Stétten; 30-50 cm) bis 1,2 - 107 (Bielefeld; 0-5
cm). Fur die oberste Bodenschicht von 0-5 cm lagen die Isotopenverhaltnisse bei 1,2
107 bis 1,2 -107, fiir die unterste Bodenschicht (30-50 cm) bei 9,6 -10™'° bis 2,9 107
(Abb. 4.43 — 4.46). Einige Orte weisen sehr hohe Isotopenverhaltnisse auf, die durch
sehr niedrige '?’I-Konzentrationen verursacht werden (z.B.Potsdam). Auch der auffal-

lig hohe Wert in 30-50 cm fur Norderney lasst sich auf diese Weise erklaren.

Aumann und Guner (1999) fanden fur 5 Standorte in Deutschland Isotopenverhaltnis-

se in Bodenprofilen bis 60 cm Tiefe, die zwischen 10° und 107 lagen.
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Abb. 4.43: '?°|/'?"_|sotopenverhaltnisse im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe bis 50
cm (Norden).
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Abb. 4.44: '*°|/'?"_|sotopenverhaltnisse im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe bis 50
cm (Westen).
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Abb. 4.45; '?°|/'?"_|sotopenverhaltnisse im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe bis 50
cm (Osten).
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Abb. 4.46: '?°|/'?"-|sotopenverhaltnisse im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe bis 50
cm (Suaden).
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4.4.3 Inventare

Um das vorhandene lodinventar in den oberen 50 cm der Boden fur eine Flache von
einem Quadratmeter zu bestimmen, wurden die gefundenen lodkonzentrationen mit
den Lagerungsdichten (g cm™) der jeweiligen Bodenschichten und deren Schichtdi-
cke (cm) verrechnet. Abbildung 4.47 zeigt die Inventare von ' 1in g m? und "Ilin
10° g m?,
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Abb. 4.47: Inventare der untersuchten Béden an '¥’I (a)in g m? und '®I'in 10° g m*
(b) bis in eine Tiefe von 0,5 m.

Einige der zunachst ausgewahlten Standorte fur die Bodenprobenahme erwiesen sich
im Nachhinein als ungeeignet. In Oberschleilheim war der Oberboden zu gering-
machtig fur eine Probenahme bis 50 cm Tiefe. Dieser Standort wurde in der Folge
durch eine Flache nahe Furstenfeldbruck (Puch) ersetzt. Die DWD-Messstation in
Aachen war im Laufe des Projekts verlegt worden, so dass die zu untersuchende Ra-
senflache auf einem 2 Jahre zuvor aufgeschitteten Substrat befand. Diese Flache
sollte durch die an der DWD-Station in Trier ersetzt werden, die allerdings auf dem
Petrisberg liegt. Dort konnten trotz des steinigen Bodens zwar Proben gewonnen
werden, um die Konzentration der lod-lIsotope zu bestimmen, einen Enthahme von

Stechzylindern war aber nicht moglich. Daher konnte hier das Inventar nicht berech-



net werden. Das gleiche trifft auf die Flache in Ludwigshohe zu, so dass fur den gan-

zen westlichen Bereich des Landes nur Essen als Messpunkt zur Verfugung steht.

Die Werte fiir die "?’I-Inventare zeigen geringe Schwankungen und liegen alle im Be-
reich von 0,7 bzw. 0,8 g m? (Geesthacht bzw. Potsdam) und 5,4 g m? (Nordenham).
Damit liegen die Orte mit dem niedrigsten und hochsten Inventar nur ca. 120 km von-

einander entfernt.

Fir das berechnete Inventar der Béden an '?°| bewegen sich die Ergebnisse in einem
Bereich von (17,4 — 108,2) -10° g m? (Neu-Boltenhagen/Ostsee, Norderney/ Nord-
see). Insgesamt ist eine Tendenz zur Abnahme der Werte von Westen nach Osten zu
erkennen, weniger von Norden nach Suden. Die Inventare von Lahr und Schauins-
land (beide Schwarzwald) liegen sogar geringfugig Uber denen von Schleswig und
Nordenham, die neben Norderney die geringste Entfernung zur Nordsee aufweisen.
Aumann und Guner (1999) fanden in ihrer Untersuchung eine ahnliche Verteilung. Sie
bestimmten fur 5 Standorte die lod-Inventare und erhielten fur Westerland auf Sylt
einen Wert von rund 290 -10° g m™ bis 50 cm Tiefe, fiir Deuselbach (28 km &stlich
von Trier) 161 -10° g m™? und fiir den Schauinsland 166 -10° g m™. Fiir die Flachen
Waldhof (80 km nordéstlich von Hannover-Langenhagen) und Brotjacklriegel (ca. 35
km nérdlich von Fiirstenzell) wurden 153 bzw. nur 74 -10° g m? bestimmt. Alle diese
Werte liegen um einen Faktor von etwa 3 bis 6 hoher als die in diesem Projekt be-

rechneten Werte fur vergleichbare Orte.

Als mdgliche Ursache kommt die Verwendung unterschiedlicher Messverfahren in
Frage. Die Ergebnisse von Aumann und Guner (1999) wurden mittels Neutronenakti-
vierungsanalyse (NAA) bestimmt, die das Ubliche Verfahren darstellte, bevor zur Be-
stimmung der '?1/'?"|-Isotopenverhéltnisse die Beschleunigermassenspektrometrie
etabliert wurde. Die von ihnen fiir die jeweiligen Bodenschichten ermittelten '*°I-
Konzentrationen liegen, besonders in Tiefen > 10 cm, deutlich Uber den in diesem
Projekt gemessenen, zum Teil bis zu 2 Gréllenordnungen. Auch die Abnahme der

Konzentrationen mit zunehmender Tiefe fallen wesentlich geringer aus.

Wenige Autoren haben sich mit dem direkten Vergleich der beiden Methoden ausei-
nandergesetzt. Suzuki et al. (2007) fanden bei einer parallelen Untersuchung von Bo-
denproben mit beiden Messverfahren eine gute Ubereinstimmung der Messergebnis-
se. Es gibt allerdings auch Hinweise darauf, dass der Nachweis von '?°| iiber NAA
durch '?| gestort werden kann, da beide Isotope iber Neutroneneinfang "°I bilden

konnen [Schmidt et al. 1998; Hou et al. 2012]. Da es zwischen den Daten von



Aumann und Guner (1999) und denen aus diesem Projekt aber keine systematische
Abweichung gibt und die Tiefenverlaufe sich unterscheiden, ist es eher unwahr-
scheinlich, dass der Grund fur die groRe Differenz in den Inventaren in der Verwen-

dung unterschiedlicher Messverfahren zu suchen ist.

Als weiterer wesentlicher Einflussfaktor bei der Berechnung der Inventare macht sich
die Lagerungsdichte bemerkbar. Wurde man zum Beispiel im Fall von Trier und Lud-
wigshohe, fur die keine Lagerungsdichte bestimmt werden konnte, einen Wert zwi-
schen 1 und 1,6 g cm™ fiir die Lagerungsdichte annehmen, wiirde das Inventar bei
vorliegender Konzentration fiir '?° zwischen 36,0 und 57,6 -10° g m? (Trier) bzw.
zwischen 19,9 und 31,8 -10° g m? (Ludwigshdhe) liegen. Diese Spanne kann die o.g.

Differenz ebenfalls nicht erklaren.

4.4.4 Zusammenhang von lodgehalt und Bodeneigenschaften

Der Boden ist ein sehr komplexes Mehrphasensystem, das als Filter-, Speicher- oder
Puffersystem fur eingetragene Stoffe fungiert. Migrationsprozesse sind sehr eng mit
dem Uberwiegend aus Niederschlagen stammenden Bodenwasser verknlpft, das von
unterschiedlichen Bindungskraften beeinflusst wird. In Deutschland entfallen unter
den gegebenen Klimaverhaltnissen durchschnittlich 22 % der aus Niederschlagen
anfallenden Wassermengen auf den Oberflachenabfluss, ca. 62 % gehen Uber Eva-
potranspiration wieder an die Atmosphare verloren und nur rund 16 % kommen als

Sickerwasser im Grundwasser an [BGR 2014].

Welche Mengen des Niederschlagswassers in den Boden infiltrieren und mit welchen
Geschwindigkeiten hangt von der Niederschlagsintensitat und von den Bodeneigen-
schaften (Wasseraufnahmekapazitat, Durchlassigkeit) ab, die wiederum von ver-
schiedenen physikalischen Bodenparametern (Porenvolumen, Porengréfienvertei-

lung, Lagerungsdichte) bestimmt werden.

KorngrdfRenverteilung: Fur alle untersuchten Boden wurde die KorngroRenvertei-
lung fur die Feinbodenfraktion (< 2mm) bestimmt. Sie hat keinen direkten Einfluss auf
die Sorption und Verlagerung von lod, wirkt aber indirekt Gber den Zusammenhang
mit Lagerungsdichte, Porenvolumen und Gefuge darauf ein. Die drei letztgenannten
Eigenschaften sind auRerdem von Bodenentwicklung und Bewirtschaftung abhangig.
Die KorngréRenverteilung und der Entwicklungszustand des Bodens bestimmen sein

Wasserregime. So weisen Sandbdden normalerweise einen hohen Anteil an schnell



dranenden Grobporen auf, schluffreiche Boden haben einen hohen Anteil an Mittel-
poren und sind damit in der Lage, grole Mengen an pflanzenverfigbarem Wasser zu
speichern. Tonbdden mit einem aus vielen, oft nicht miteinander verbundenen Fein-
poren bestehendem Porensystem zeigen meist eine geringe Wasserleitfahigkeit. Al-
lerdings bilden sie bei entsprechendem Mineralbestand (quellfahige Tonminerale) bei
Austrocknung Schrumpfrisse aus, die schnell dranende sekundare Grobporen dar-
stellen (preferential flow) und die mit Material von der Bodenoberflache verfullt wer-
den koénnen. Erhebliche Schrumpfrissbildung wurden fur die untersuchten Bdéden in
Kempten und Stétten festgestellt, wo die Probenahme in einem trockenen Sommer-

monat stattfand.

Die KorngroRRenverteilung kann aufierdem die Lagerungsdichte beeinflussen. Der
hohe Ungleichférmigkeitsgrad von Lehmen ermdoglicht eine sehr dichte Packung der
Bodenpartikel (kleinere Partikel flllen die Licken zwischen grélieren Partikeln) und

kann zu hohen Lagerungsdichten von bis zu 2 g cm’ fiihren [Blume et al. ].

Bei 4 der im Projekt untersuchten Bdoden (Norderney, Bielefeld, Potsdam, Biendorf)
handelt es sich um mehr oder weniger reine Sandbdden (90-99 % Sand). Auch Neu-
Boltenhagen weist ein Maximum in der Sandfraktion (ca. 85%) bei sehr geringem
Tonanteil von < 5% auf. Bei allen Ubrigen Boden uberwiegen die feineren Kornfrakti-
onen, bei der Mehrzahl entfallen 10-60 % der mineralischen Bestandteile auf die Ton-

fraktion.

Tonminerale: Der Begriff "Ton' ist vielschichtig. Zum einen beschreibt er eine Korn-
grolRenfraktion, namlich die Tonfraktion, die aus mineralischen Bodenpartikeln mit
einem Aquivalentdurchmesser von < 2 um besteht. AuRerdem ist Ton die Bezeich-
nung fur ein Sediment, also ein Gemisch aus verschiedenen Komponenten (z.B. Un-
terkreideton), und schlie3lich werden auch die verschiedenen Tonminerale unter die-

sem Begriff zusammengefasst.

Tonminerale weisen sehr grol3e spezifische Oberfachen auf. Diese kdnnen zwischen
5 und 500 m? g™ liegen, wahrend die spezifische Oberfliche der Sandfraktion weni-
ger als 0,1 m? g betragt [Blume et al. 2010]. Dariiber hinaus tragen Tonminerale in-
folge isomorphen Ersatzes von hoherwertigen durch niederwertige Kationen in den
Tertraeder- oder Oktaederschichten eine negative Oberflachenladung. Dies bewirkt
eine hohe Kationenaustauschkapazitat. Die Anionenaustauschkapazitat ist sehr ge-

ring und auf die Kanten der Silicatschichten begrenzt.



FUr Kaolinit, Montmorillonit und Vermiculit wurde praktisch keine eine bzw. nur sehr
geringe Sorptionsfahigkeit fur lod festgestellt [Soderlund et al. 2011 und Literatur da-
rin]. lllit dagegen besitzt eine gewisse Fahigkeit, lod zu sorbieren. Kaplan et al. (2000)
zeigten, dass dieses Tonmineral in der Lage war, in Batchexperimenten abhangig
vom pH-Wert gréBere Mengen an '®| als lodid zu binden. Die entsprechenden Kg-
Werte lagen in einem Bereich von 22 bis 46 mL g bei pH-Werten von 9,4 bis 3,6.
Allerdings konnte das lodid durch Zugabe von Konkurrenzionen (F-, CI', Br, "?’I") zum
grofdten Teil wieder desorbiert werden. Daraus schlieRen die Autoren, dass das I’
hauptsachlich reversibel Uber Physisorption (outer sphere complexation) an pH-
abhangige Kanten-Sorptionsplatze des lllits gebunden wird. Couture und Seitz (1983)
gaben einen Hinweis darauf, dass die Bindung von lod als lodat effizienter ist als in
Form von lodid. Aber insgesamt spielen Tonminerale im Boden fur die lodsorption

eine sehr untergeordnete Rolle.

pH-Wert/Redoxpotential: Der wichtigste Faktor, der die Speziation und das Verhal-
ten von lod im Boden bestimmt, ist das Redoxpotential [Koch-Steindl und Prohl 2001],
das eng verknuUpft ist mit dem pH-Wert. In gut durchlifteten terrestrischen Béden sind
die Redoxpotentiale am hochsten (bis + 800 mV), in anaeroben Bdden bei neutraler
bis alkalischer Bodenreaktion konnen sie negative Werte annehmen (bis -350 mV).
Das Redoxpotential hangt von verschiedenen Faktoren wie Bodentyp, Wasserregime
und mikrobieller Aktivitat ab und kann im Jahresverlauf stark schwanken, besonders
bei grund- und stauwasserbeeinflussten Bdden [Blume et al. 2010] (Abb. 4.48). Ab-
gesehen davon spielen der Gehalt an organischer Substanz und das Vorhandensein
von Oxiden fur das Verhalten von lod im Boden eine wichtige Rolle. Die fur die unter-
suchten Bdden bestimmten pH-Werte liegen alle im Bereich von stark sauer (pH 4,0 -
4,9) bis schwach alkalisch (pH 7,1 - 8,0). Es gibt jedoch nur zwei Béden die Uber die
gesamte Tiefe alkalische Reaktion zeigen (Ludwigshohe, Gohre). Aluminium- und
Eisenoxide im Boden sind im sauren pH-Bereich positiv geladen und kénnen unter

diesen Bedingungen Anionen adsorbieren [Blume et al. 2010]

Die meisten der untersuchten Béden bieten demnach Bindungsplatze fur lod, das in
gut durchlufteten Boden bei den genannten Bedingungen in anionischer Form vorlie-

gen sollte, und zwar zum uberwiegenden Anteil als lodid (Abb. 4.48 und 4.49).
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Abb. 4.48: Theoretisch moglicher Eh-pH-Bereich in wassrigen Systemen (weiles
Feld) und haufiger Eh-pH-Bereich in Boden (rotes Feld) [verandert nach
Blume et al. 2010].
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Abb. 4.49: Stabilitatsdiagramm fiir lod im System I-O-H. ZI = 107"°; 298,15 K; 10° Pa.
[aus: Takeno 2005].
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Organische Substanz: Der Gehalt an organischer Substanz nimmt in der Regel mit
der Tiefe ab. In den untersuchten Bodenproben wurden Gehalte zwischen 2,2 - 19,9
% in den oberen 5 cm und 0,2 - 3,9 % in 30 - 50 cm Tiefe gefunden. Eine Ausnahme
bildete der Boden aus Gohre, bei dem es sich um einen anmoorigen sandigen Lehm-
boden (anmoorig = Gehalt an organischer Substanz zwischen 15 - 30 %) handelt.
Abgesehen von der Schicht in 20-30 cm Tiefe mit 11,8 % lagen die Gehalte an orga-
nischer Substanz im ganzen Profil tber 20 % (20,1 — 22,3 %).

lod wird bekanntermal3en Uber einen weiten pH-Bereich an organische Substanz ge-
bunden [Whitehead 1974; Fuge und Johnson 1986; Muramatsu et al. 1990]. Es kann
dabei an Feststoffe gebunden sein oder als iodorganische Verbindung, fixiert an die

Humin- und Fulvosauren, in geldster Form vorliegen [Sheppard und Thibault 1992].

Untersuchungen mit verschiedenen spektroskopischen Methoden (XAS, XANES,
EXAFS) an natirlicher iorganischer Substanz aus unterschiedlichen geologischen
Umgebungen haben gezeigt, dass das meiste lod kovalent gebunden war, und zwar
an unterschiedliche Molekulreste, und dass aromatisch gebundenes lod vorherrschte.
Eine wesentliche Rolle bei der lodfixierung an aromatischen Verbindungen scheinen
dabei Enzyme von Boden-Mikroorganismen zu spielen [Behrens 1986; Christiansen
und Carlsen 1991; Schlegel et al. 2006].

Den organophilen Charakter von lod zeigt auch Abbildung 4.50. Sie gibt die Konzent-
ration von | in den untersuchten Béden in Abhangigkeit von deren Gehalt an orga-
nischer Substanz wieder. Zwei Standorte wurden aus dem Gesamtzusammenhang
herausgeldst: Norderney weist wegen seiner Nordseendhe extrem hohe '
Konzentrationen im Oberboden auf und hat gleichzeitig sehr geringe Gehalte an or-
ganischer Substanz. Die Beziehung zwischen den beiden Parametern ist auffallend
eng (R®> = 0,99). Gohre bildet ebenfalls einen Sonderfall. Die lodkonzentrationen,
bzw. die Verteilung des lods im Profil ahnelt durchaus der der anderen Boden, nur die
Menge und Verteilung der organischen Substanz weicht stark von diesen ab. Ware
davon auszugehen, dass lod aus der Atmosphare sehr schnell gebunden wird, muss-
te man fur den Boden in Gohre allerdings erwarten, dass das meiste lod bereits in
den oberen Zentimetern gefunden wird. Das ist jedoch nicht der Fall. Die in den obe-
ren 20 cm des Profils gefundene Menge an '?°| war mit 79,6 % des gesamten im Pro-
fil befindlichen "?°I nicht auRergewdhnlich hoch. Fiir alle untersuchten Béden war die
geringste *’I-Menge in den oberen 20 cm 57,4 %, die héchste 92,3 %, im Mittel lag

sie bei 78,5 % von der Gesamtmenge.
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Abb. 4.50: Konzentration von '®| im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von des-
sen Gehalt an organischer Substanz.

Fir ' 1asst sich keine enge Beziehung zwischen seiner Konzentration und dem Ge-
halt an organischer Substanz herstellen (vergl. Abb. B.5 im Anhang B). Es ist, abge-
sehen von wenigen Ausnahmen, relativ gleichmaRig im Profil verteilt (Abb.4.33 —
4.36). Lediglich fur den Standort Norderney zeigt sich eine enge Korrelation. Hier
macht sich analog zum '?°| die Lage in der Nordsee und damit besonders hohe Ein-
trage von lod Uber 'sea spray' bemerkbar, und zusatzlich die Tatsache, dass es sich
bei dem Boden um eine Dunensand-Aufschuttung handelt, auf die vermutlich humo-
ser Boden (sog. 'Mutterboden') fur die Ansaat von Rasen aufgetragen wurde. Infolge
der sehr geringen Gehalte an organischer Substanz sowie ebenfalls sehr geringer
Mengen an Eisen- und Aluminiumoxiden (s.u.) besteht die Mdglichkeit, dass ein Teil
des eingetragenen lods bereits in groRere Tiefen als 50 cm verlagert worden ist. An-
dererseits wurde - grob geschatzt - die Zeit, die noétig ware, um das bis in 50 cm vor-
handene '?°l-Inventar (Abb. 4.47) aus dem Eintrag von '®°| mit dem Niederschlag auf-

zubauen, rund 70 Jahre betragen, wenn man eine gleichbleibende jahrliche Menge zu



Grunde legte, wie sie fur die Jahre 2011 und 2012 ermittelt wurde (Abb. 4.21). Tat-
sachlich sollten die Inventare der Boden aus den in letzten 60 Jahren (seit Beginn des

'nuklearen Zeitalters') anthropogen eingetragenen '?°l-Mengen stammen.

Dennoch fand Ernst (2003) in seiner Arbeit '?°l in Profiltiefen bis 250 cm, wenn auch
in geringen Mengen. Dieses konnte, falls es nicht in Form von lodid transportiert wur-
de [Schwehr et al. 2009], aus durch Zersetzung der organischen Substanz wieder
freigesetztem lod stammen oder an geldste organische Substanz gebunden verlagert
worden sein [Schlegel et al. 2006; Kaplan et al. 2014]. Die potentielle Mobilitat von
lod ist groRer als die anderer Radionuklide (Qiao 2012).

Oxide: Neben organischer Substanz bieten pedogene Oxide (hier: Oxide und Hydro-
xide von Aluminium, Eisen und Mangan) pH-abhangige Sorptionsplatze fur lonen. Fir
die untersuchten Béden wurden sowohl eine Extraktion mit oxalsaurem NH4-Oxalat
(o), wie auch mit Dithionit-Citrat (4) durchgefihrt. Mit der Oxalatlésung wird fur die Ei-
senoxide der schlecht kristallisierte Ferryhydrit erfasst, die Differenz aus den Extrakti-
onen von Feq und Fe, geben den Gehalt an gut kristallisierten Fe-Oxiden wie Goethit,
Hamatit und Lepidokrokit wieder. Aly bzw. Mng liegen meist in ahnlicher GréRenord-
nung vor wie Al, und Mn,. In Tabelle A.10 (Anhang A) sind daher nur die Ergebnisse

aus der Dithionit-Extraktion aufgefuhrt.

Die Mng-Gehalte der untersuchten Béden lagen im Bereich von 0,01 g kg™ bis 2,2 g
kg™. Fiir die Riickhaltung von lod im Boden spielen Manganoxide keine Rolle, da ihr
Ladungsnullpunkt (point of zero charge) sehr niedrig liegt und sie deshalb bei niedri-
gen pH-Werten bereits stark negative Oberflachenladung aufweisen. Aus diesem
Grund konnen sie Kobalt und Blei [McKenzie 1981], sowie verschiedene naturliche
Radionuklide (3*Th, ??Th, ?*®Ra, ?*°Ra) binden [Post 1999]. AuRerdem ist das Man-
ganoxid Birnessit (6-MnQO5) in der Lage, Se(IV) zu Se(VI), Cr(lll) zu Cr(VI) und As(lIl)
zu As(V) zu oxidieren. Gallard et al. (2009) gehen weiterhin davon aus, dass Birnessit
im Kontakt mit iodhaltigem Wasser im pH-Bereich von 5-7 lodid zu elementarem lod

oxidiert, das sich an naturliche organischer Substanz bindet.

Der Gehalt der untersuchten Bdéden an Eisen- und Aluminium(hydr)oxiden war mit der
Tiefe relativ gleichméaRig verteilt. Die Werte fiir Feq lag zwischen 0,2 g kg™ (Nor-
derney, 30-50 cm) und 35,8 g kg™ (Breungeshain, 0-5 cm). Die Beziehung zwischen
Eisenoxiden und "I war schwach (R? = 0,24), fiir Feq und '®I nicht erkennbar (R? =
0,07; vergl. Abb. B.6 und B.7 im Anhang B). Die beiden direkt an der Nordsee gele-



genen Boden wurden fur diese Betrachtung wegen ihrer sehr hohen lod-Gehalte be-

reits ausgeklammert.

Bei der Untersuchung von 26 Boden- und Sedimentproben aus den USA fanden Hu
und Moran (2009) ebenfalls eine sehr viel engere Beziehung von stabilem lod und
organischer Substanz (R? = 0,93) als zu Feq (R? = 0,35). Dariiber hinaus gaben sie
an, dass der weitaus grofdte Teil des lods in organischer Form vorlag (ca. 90%), wah-
rend der anorganische Anteil je nach Boden unterschiedliche Mengen an lodid und
lodat beinhaltete. Nagata und Fukushi (2010) zeigten anhand eines ETL (extended
triple-layer) Modells, dass lodid nur bei sehr geringer lonenstarke in der Losung, wie
sie unter naturlichen Bedingungen nicht vorkommt und bei pH-Werten < 5 an Eisen-
oxide gebunden wird. Fur die lodatsorption spielt die lonenstarke eine untergeordnete
Rolle. Die Autoren fluhren dies auf die Tatsache zurlck, dass lodat als 'inner-sphere'-
Komplex zweizahnig (bidentat) an die Oberflachen gebunden wird. Couture und Seitz
(1983) zeigten in Batchversuchen, dass lod als lodat wesentlich besser von Hamatit

sorbiert wurde als in Form von lodid.

Die Al-Gehalte der Bdden lagen zwischen 0,03 g kg™ (Norderney, 30-50 cm) und 5,5
g kg™ (Breungeshain, 10-20 cm). Hier lieR sich eine Korrelation zwischen dem Gehalt
des Bodens an Aluminium(hydr)oxiden und der gemessenen '#I-Konzentration er-
kennen (R? = 0,47). Die Beziehung zwischen Aly und '?°l-Konzentration war jedoch
vernachlassigbar (R? = 0,11; vergl. Abb. B.8 und B.9 im Anhang B). Auch Hu und Mo-
ran (2009) berechneten fir lod und Algy eine bessere Korrelation (R2 = 0,69) als flr
lod und Feq. Whitehead (1974) stellte fur die von ihm durchgefihrten Versuche fest,

dass die Sorption von lod an Eisenoxiden groRer war als die an Aluminiumoxiden.

Aus den widersprichlichen Ergebnissen in der Literatur und den in diesem Projekt
gewonnenen Resultaten lasst sich erkennen, dass es nicht moglich ist, das Bin-
dungsvermaogen der Boden fur lod, und in der Folge die Migration von lod im Profil an
einem einzelnen Parameter festzumachen. Vielmehr ergibt sich beides aus dem Zu-
sammenspiel verschiedener Parameter, die wegen der grolden Heterogenitat von Bo-

den kleinraumig variieren konnen.
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5 Schlussfolgerungen

5.1. Untersuchte Umweltkompartimente

Die Eintrage von ' aus den europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen fiihren zu
einer kontinuierlichen Anreicherung in allen Umweltkompartimenten. Bisher lagen
hierzu nur kleinraumige Untersuchungen zu einzelnen Kompartimenten vor. Die in
diesem Projekt durchgefuhrten grof3flachig angelegten Analysen erlauben nun einen
Blick auf die Gesamtsituation in Deutschland. Uber einen Zeitraum von zwei Jahren
wurde umfangreiches Probenmaterial gesammelt, das es ermdglicht, sich ein Bild von

den atmospharischen Eintragen zu machen.

In allen untersuchten Bereichen der Umwelt in Deutschland ist eine erheblich Erho-
hung der '?°1/"?"|-Isotopenverhaltnisse gegeniiber dem pranuklearen Isotopenverhalt-
nis von 1,5 1072 [Fehn et al. 1986, 2007; Schink et al. 1995; Moran et al. 1998] zu

verzeichnen.

Die Eintrage von '?’l und | aus der Atmosphare wurden aus den Ergebnissen von
Niederschlags- und Luftstaub-Sammlung errechnet. Enthalten sind also die nasse
und trockene Deposition, die mit Ublicherweise verwendeten Sammeleinrichtungen
erfasst werden, sowie das partikelgebundene lod aus der Luft. Nicht gebundene gas-
formige Verbindungen, wie sie von den lodsammlern des IMIS-Messnetzes zurlck
gehalten werden, wurden hier nicht berucksichtigt. Der partikelgebundene Anteil des
lods macht maximal 20 - 30 % der lodkonzentration in der Luft aus [Wershofen und
Aumann 1989; Michel et al. 2005]. Wie grol3 der Anteil des gasférmigen lods an der
Deposition ist, ist nicht bekannt.

Abb. 5.1 zeigt die mittlere jahrliche Deposition der untersuchten lodisotope fur die drei
Messstationen, an denen sowohl Niederschlage als auch Aerosole gesammelt wur-
den. Fur die Station Schauinsland (Schau.) wurden zum Vergleich die Niederschlage

aus Lahr erganzt, das etwa 45 km (Luftlinie) entfernt liegt.

Fir den Eintrag von | aus der Atmosphaére lieferten die Niederschlage erwartungs-
gemal einen deutlich hdheren Beitrag als die von uns erfasste Aerosolfraktion [vergl.
Englund et al. 2010; Lopez-Gutiérrez 2001]. Der Grund dafir liegt in der effektiven
Auswaschung von lod aus der Luft durch Regen und Schnee. Wahrend Methyliodid
kaum ausgewaschen wird, werden sowohl partikelgebundenes als auch gasférmiges

elementares lod leicht deponiert.
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Abb. 5.1: Mittlere jahrliche Depositionsraten von '?’l (a) und '?°I (b) in Niederschlagen
und Aerosolen flir die Messstationen Langenhagen, Offenbach, Potsdam
und Lahr/Schauinsland.

Die Deposition anderer gasformigen Verbindungen hangt von deren Reaktivitat ab. Im
Vergleich dazu wird die trockene Deposition von der PartikelgroRe (Gravitation), von
molekularer Diffusion, von der Windgeschwindigkeit und Turbulenzen beeinflusst. lhr
Ausmald wird davon bestimmt, in welchen Bindungsformen das lod vorliegt. Auch Art

und Dichte der Vegetation spielen eine Rolle [Whitehead 1984].

Wenn man fiir die in diesem Projekt ermittelten Ergebnisse fiir '*°| den Anteil der
Luftstaubsammlung mit der trockenen Deposition gleichsetzt und unbertcksichtigt
lasst, dass ein geringer Teil der trockenen Deposition auch mit den Niederschlagen
erfasst wird, berechnet sich der Beitrag der trockenen Deposition als Anteil an der
Gesamtdeposition auf rund 27% (Tab. 5.1). Fiir '¥'I liegt der Anteil der trockenen an
der Gesamtdeposition etwas héher, namlich bei rund 38%. Dieser Wert stimmt genau
mit der Schatzung von Whitehead (1984) Uberein, der die Beitrdge an stabilem lod
zur nassen und trockenen Deposition fiir stabiles lod mit 16 bzw. 9,6 g ha™ a™ angibt.
Die "?°1/'?"|-Isotopenverhaltnisse liegen in den Niederschlagen im Durchschnitt hoher
als in den Luftfilterproben (Abb. 5.2 und Abb. 5.3).

Im Vergleich zu Daten, die von anderen Autoren 10 bis 15 Jahre friher an vergleich-

baren Orten gemessen wurden, zeigt sich fiir die in diesem Projekt berechneten -




Depositionen mit dem Niederschlag eine leichte Tendenz zur Abnahme (Tab A.11 im
Anhang A).
Tab. 5.1: Mittlere jahrliche Deposition von '?| durch Niederschlage und Aerosole fiir

die Messstationen Langenhagen, Offenbach, Potsdam und Lahr/Schau-
insland (Schau.).

Niederschlag Aerosole gesamt
ort [10% g/m*a] [10"g/m%a] [107%g/m*a]
Hannover 288 96 384
Offenbach 126 62 188
Potsdam 170 74 244
Lahr/Schau. 135 29 164
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Abb. 5.2: Mittlere "?°I/'?"|-Isotopenverhaltnisse in Niederschlagen und Aerosolen fiir
die Messstationen Langenhagen, Offenbach, Potsdam und Lahr/Schau-
insland.
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Auch die mittleren Isotopenverhaltnisse im Niederschlag weisen diese Tendenz auf.
Dies konnte auf den leichten Rickgang der gasférmigen Emissionen aus den Wie-
deraufarbeitungsanlagen gegenuber den 1990er Jahren zurlckzufuhren sein (vergl.
Abb. 1.1).

Ein Vergleich der aktuellen Werte fiir die '*°I-Inventare der Béden mit denen von
Ernst Ende der 1990er Jahre beprobten [Ernst 2003] zeigen gute Ubereinstimmung,
so dass davon ausgegangen werden kann, dass sich das '?°I-Inventar in den Bdden
in den letzten 15 Jahren kaum verandert hat. Auch die Isotopenverhaltnisse in den
oberen Bodenschichten liegen im selben Bereich wie die der in den 1990ern in

Deutschland genommenen Proben.

Aus Tabelle 5.2 und Abbildung 5.3 ist deutlich zu erkennen, dass Uber die Zufuhr von
29 {iber die Niederschldge eine Akkumulation im Boden stattfindet. Die Bodeninven-
tare erreichen das bis zu 450fache der jahrlichen Deposition mit dem Niederschlag,
wahrend die '?°I/'¥'|-Isotopenverhéltnisse im Boden unter denen des Niederschlags

liegen. Letzteres resultiert aus 'Verdiinnung' des '?°l mit dem stabilen lod im Boden.

Tab. 5.2: Mittlere jahrliche Deposition von I und I durch Niederschliage und In-
ventare der Béden an denselben Standorten. Die mit * gekennzeichneten
Orte wurden fur die Bodenprobenahme durch Breungeshain und Puch er-

setzt.
Niederschlag Boden Niederschlag Boden
127| [10-3 g/mZ] 127| [10-3 g/mZ] 129| [10-9 g/mZ] 129| [10-9 g/mZ]

Norderney 2,83 3716 1,51 108,24
Schleswig 2,77 2650 1,08 47,51
Langenhagen 1,52 1906 0,29 35,83
Essen 2,99 3279 0,62 74,01
Potsdam 1,62 824 0,17 25,14
Gorlitz 1,25 947 0,14 18,34
Offenbach* 1,10 2826 0,13 58,72
Nirnberg 1,31 3962 0,08 30,52
Lahr 1,42 2031 0,14 58,06

OberschleiRheim*

1,56

1999

0,09

28,05
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Abb. 5.3: '21/'?"|_|sotopenverhaltnisse im Verhéltnis zur '®°I-Konzentration im Pro-
benmaterial (Ergebnisse flir Nordseeproben aus [Daraoui et al. 2012]).

Daran, dass die Isotopenverhaltnisse insbesondere in den unteren Bodenschichten
deutlich niedriger sind als in den Eintrigen zeigt sich, dass '?°I hauptsachlich in den
oberen Bodenschichten festgehalten wird. Die Migration in tiefere Schichten erfolgt
nur langsam. Ernst (2003) fand bis in eine Tiefe von 250 cm Isotopenverhaltnisse, die
uber denen von pranuklearen Proben lagen, jedoch befand sich im Durchschnitt nur 1
% des gesamten im Profil gefundenen '®| unterhalb einer Tiefe von 100 cm. Die un-
terschiedliche Verteilung von "'l und '*°| muss auch auf die unterschiedlichen Ver-
weilzeiten zurlckgefihrt werden. Wahrend das stabile lod seit dem Auftauen der Bo-
den nach Ende der letzten Eiszeit vor mehr als 10.000 Jahren Zeit hatte, thermody-
namisch gunstige Sorptionsplatze im Boden zu besetzen, blieben dem anthropogen
eingetragenen | nur 60 Jahre Zeit, und es ist zu vermuten, dass es vornehmlich
reversibel gebunden ist und zwar weiterhin in den Boden akkumuliert wird, jedoch in
Zukunft unter ungunstigen Bedingungen auch in gro3eren Mengen in Grundwasser-

leiter gelangen kann.



5.2 Dosisrelevanz

Mit Hinsicht auf Emissionen in die Umwelt und die daraus resultierende potentielle
Strahlenexposition ist '?° bei der Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente
eines der kritischen Radionuklide, und es wird auch bei der Modellierung der Endla-
gerung radioaktiver Abfalle in geologischen Formationen wegen seiner hohen Mobili-
tat als eines der dosisrelevantesten Radionuklide fur die Langzeitbetrachtungen ein-
bezogen (Michel et al. 2004; NEA, 1999).

Wegen seiner langen Halbwertszeit lasst '*°I relevante Strahlenexpositionen nur bei
extremen Umweltkontaminationen in der nachsten Umgebung von Emittenten zu.
Daher wurde es bislang hauptsachlich als Tracer fur Umweltprozesse [z.B. Edmonds
et al. 1998; Fabryka-Martin et al. 1987; Yiou et al. 1994; Snyder et al. 2003] genutzt,
bzw. nach dem Reaktorunfall von Chernobyl flr die retrospektive Dosimetrie des
kurzlebigen "'l [Schmidt, 1998; Michel et al. 2005; Daraoui 2010].

lod ist ein sehr biophiles Element, das vom menschlichen Korper leicht aufgenommen
wird. In der Nahrung und im Trinkwasser liegt es Uberwiegend in anorganischer Form
vor und wird so sehr schnell und zu fast 100 % im Gastrointestinaltrakt resorbiert
[Grimminger 2005]. Daher ist die Schilddrise in Bezug auf eine potezielle Dosis durch

131| 129|)
E)

lodisotope ( das relevante Organ fur Dosisbetrachtungen.

Nach § 47 der Strahlenschutzverordnung [StrSchV 2001] muss fir die Schilddrisen-
dosis ein Wert von 0,9 mSv pro Jahr unterschritten werden. Schmidt et al. (1998) be-
rechneten die durch '®°| verursachte Strahlenexposition unter Verwendung der Daten
der ICRP (1981) zum ICRP-Referenzmenschen. Fur den Gehalt des Menschen an
lod und die lod-Aufnahme, und fur einen Dosiskoeffizienten fur ein einjahriges Kind
von 2,2 - 107 Sv Bq™' berechneten sie, dass ein '?°I/'*"|-Isotopenverhaltniss von 6,4 -
10 im Gesamtiod des Korpers eine effektive Jahresdosis von 0,3 mSv verursachen
wurde. Werden die Dosiskoeffizienten der EURATOM Grundnorm (CEC 1996) und
eine mittlere tagliche lod-Aufnahme von 0,12 mg d' angenommen, wiirde der
Grenzwert fiir die Schilddriise von 0,9 mSv a™ fiir die verschiedenen Altersklassen (3
Mo, 1a, 5a, 10a, 15a, Erwachsener [StrSchV 2001]) bei '?°I/'?"|-Isotopenverhaltnissen
von 8,5-10%,7,3-10% 9,2-10% 83-10% 1,1-10° bzw. 1,5 - 10° erreicht wer-
den. Die Ergebnisse der Abschatzung finden sich in Michel et al. (2004) und in der
Ubersichtstabelle (Tab. A.12) im Anhang A.



Werte in dieser GrolRenordnung wurden bisher nur von Frechou et al. (2002) fir Rin-
derschilddrisen aus der direkten Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlage La Ha-
gue berichtet. Die Werte fiir die '*°1/'®"|-Isotopenverhéltnisse lagen fiir 1999 ge-
schlachtete Tiere zwischen (0,9 + 0,1) -10° und (2,5 + 0,1) -10™.

Die gegenwartig in Deutschland vorkommenden ?°I/'’|-Isotopenverhaltnisse sind mit
Hinsicht auf eine Gefahrdung der Bevodlkerung durch erhdhte Schilddrisendosen
nicht als bedenklich anzusehen. Das Vorkommen von | in der Umwelt als Resultat
von menschlichen Aktivitaten ist wahrend der letzten 60 Jahre dramatisch verandert
worden. Und auch wenn es momentan aul3er in der direkten Umgebung der Wieder-
aufarbeitungsanlagen radiologisch nicht relevant ist, sollten Veranderungen in der
Zukunft weiterhin sorgfaltig beobachtet werden, z.B. mit Hinsicht auf den Eintrag in

Grundwasserleiter.
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6 Voraussichtlicher Nutzen, Verwertbarkeit der Ergebnisse

Der Eintrag von '?°| in verschiedene Umweltkompartimente war in Deutschland bisher
nur kleinrdumig und in Ansatzen quantifiziert. Das in diesem Projekt grof3flachig erho-
bene Datenmaterial erlaubt eine Ubersicht (iber jahrlichen Eintrage von '?°l aus der
Atmosphare in Oberflachengewasser und Boden und schafft damit eine Grundlage fur
die Beobachtung des langfristigen Anstiegs der '*°I-Gehalte und der Verdnderung von
129//'27|_|sotopenverhaltnissenin der Umwelt in Deutschland. Die gewonnenen Er-
kenntnisse kdnnen von Anwendergruppen im Bereich Radiodkologie und Strahlen-
schutz weiterverwendet werden und zur Weiterentwicklung von Konzepten zum

Schutz von Wasser, Luft und Boden beitragen.

Ein weiterer wesentlicher Nutzen des Projekts wurde in der Forderung des wissen-
schaftlichen Nachwuchses und im Kompetenzerhalt gesehen. Diese Aufgabe ist mit
der Erstellung von 1 Bachelor-, 1 Master-, 1 Doktorarbeit, sowie der wissenschaftli-
chen Weiterentwicklung eines bereits promovierten Mitarbeiters erfolgreich erfullt

worden.



7 Zusammenfassung

Die Eintrage von '®°| aus den europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen fiihren zu
einer kontinuierlichen Anreicherung in der Umwelt. Das Ziel dieses Forschungsvorha-
bens war die bundesweite Bilanzierung von Inventaren, Eintragen und Austragen von

291 und "?"l in verschiedene Umweltkompartimente.

Untersucht wurden kontinuierlich Uber einen Zeitraum von 2 Jahren gesammelte Ae-
rosol-, Niederschlags- und FlieRgewasserproben. Zusatzlich erfolgte an 30 Standor-
ten die Entnahme von Bodenproben. Vorbereitung, Messung und Auswertung des
Materials erfolgte unter anderem im Rahmen von 1Bachelor-, 1 Master- und 1 Dok-

torarbeit.

Wahrend fiir '?’| kein Zusammenhang von Konzentrationen und Depositionsdichten
fur Aerosole und Niederschlage mit der Entfernung von der Nordsee zu beobachten
ist, wird dieser fiir '?°l durchaus festgestellt. Im Vergleich zu Daten, die von anderen
Autoren 10 bis 15 Jahre friher an vergleichbaren Orten gemessen wurden, zeigt sich
fiir die in diesem Projekt berechneten '®|-Depositionen mit dem Niederschlag eine

leichte Tendenz zur Abnahme.

Die durchschnittlichen '?°|-Konzentrationen der in diesem Projekt analysierten Fluss-
wasserproben lagen alle im Bereich der Messwerte, die fur Flisse in diesem Bereich

der Nordhalbkugel angeben werden.

Flr die Boden ist eine Tendenz zur Abnahme der Inventare von Westen nach Osten
erkennbar, es besteht jedoch ein mehr oder weniger enger Zusammenhang von lod-
gehalt und verschiedenen Bodeneigenschaften. Insgesamt zeigt ein Vergleich mit
verschiedenen Daten aus friheren Untersuchungen aktuell keinen mafigeblichen An-
stieg der Isotopenverhaltnisse und Depositionsraten. In den meisten Béden nimmt der
Gehalt an | exponentiell mit der Tiefe ab. Der gréRte Anteil (ca. 80 %) bis zur Ge-

samttiefe von 50 cm befand sich in den oberen 20 cm.

Die gegenwartig in Deutschland vorkommenden '°I/'¥’|-Isotopenverhaltnisse sind mit
Hinsicht auf eine Gefahrdung der Bevolkerung durch erhdhte Schilddrisendosen
nicht als bedenklich anzusehen. Auch wenn '®| momentan aufer in der direkten Um-
gebung der Wiederaufarbeitungsanlagen radiologisch nicht relevant ist, sollten Ver-
anderungen in der Zukunft weiterhin sorgfaltig beobachtet werden, z.B. mit Hinsicht

auf den Eintrag in Grundwasserleiter.
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(Suden).
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Meer (aus: [Johnson 2003]).
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'29|_Konzentrationen im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe bis 50 cm
(Westen).
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cm (Norden).
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Inventare der untersuchten Béden an '?’I (a) in g m? und '*1'in 10° g m™

(b) bis in eine Tiefe von 0,5 m.

Theoretisch moglicher pe-pH-Bereich in wassrigen Systemen (weiles
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Abb. 5.1: Mittlere jahrliche Depositionsraten von I (a)und '?°I (b) in Niederschlagen
und Aerosolen fur die Messstationen Langenhagen, Offenbach, Potsdam
und Lahr/Schauinsland.

Abb. 5.2: Mittlere '®°I/'?"|-Isotopenverhaltnisse in Niederschldgen und Aerosolen fiir
die Messstationen Langenhagen, Offenbach, Potsdam und Lahr/Schau-
insland.

Abb. 5.3: 12°|/'?"|-|sotopenverhaltnisse im Verhaltnis zur '*°I-Konzentration im Pro-
benmaterial (Ergebnisse flir Nordseeproben aus [Daraoui et al. 2012]).

Anhang B

Abb. B.1: Schematische Darstellung der Aufbereitung von Aerosolfilter-Proben fir die
AMS-Messung.

Abb. B.2: Schematische Darstellung der Aufbereitung von Wasser-Proben flr die
AMS-Messung.

Abb. B.3: Beispiel fur ein Datenerfassungsblatt fir Niederschlagsproben (DWD Radi-
oaktivitatsmesselle Schleswig).

Abb. B.4: '?°|-Konzentrationen in Boden in Niedersachsen, China, Chile und der Ukrai-
ne in Abhangigkeit von der Tiefe bis 250 cm (Daten aus: [1] Ernst et al.
2003; [2] Luo et al. 2013; [3] Sahoo et al. 2009; [4] Daraoui 2010).

Abb. B.5: Konzentration von '*’| im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von dessen
Gehalt an organischer Substanz.

Abb. B.6: Konzentration von ¥l im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von dessen
Gehalt an dithionitldéslichem Eisen.

Abb. B.7: Konzentration von '*°| im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von dessen
Gehalt an dithionitldéslichem Eisen.

Abb. B.8: Konzentration von '*’| im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von dessen
Gehalt an dithionitldslichem Aluminium.

Abb. B.9: Konzentration von '*°| im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von dessen
Gehalt an dithionitldslichem Aluminium.

Abb. B.10: Einzugsgebiete der grofden Flieligewasser in Deutschland [Quelle: Duden;
©Bibliographisches Institut Berlin].
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Tab A.1: (fortgesetzt)

DWD

LUNG Meckl.-V.
TLUG

LfL Bayern

LBEG Nieders.
LUWG Rheinl.-Pf.
TLL

LfULG Sachsen
HLUG

HZ Geesthacht
BfS

MRI

LAU Sachsen-Anh.

Deutscher Wetterdienst

Landesamt fliir Umwelt, Naturschutz und Geologie Mecklenburg-Vorpommern
Thiringer Landesanstalt flir Umwelt und Geologie

Bayrische Landesanstalt flir Landwirtschaft

Niedersachsisches Landesamt fiir Bergbau, Energie und Geologie

Landesamt fiir Umwelt, Wasserwirtschaft und Gewerbeaufsicht Rheinland-Pfalz
Thiringer Landesanstalt fir Landwirtschaft

Sachsisches Landesamt fiir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie

Hessisches Landesamt fliir Umwelt und Geologie

Helmholtz-Zentrum Geesthacht

Bundesamt fiir Strahlenschutz

Max-Rubner-Institut

Landesamt fliir Umwelt Sachsen-Anhalt

Tab. A.2: Verwendete Einwaagen fur Bodenproben.

Tiefe [cm] Einwaage [g] Woodward lod [mL]
0-5 15 0,2
5-10 15 0,2
10 - 20 20 0,1
20 - 30 20 0,1




Tab.A.3: Abschatzung der jahrlichen luftgetragenen Depositionsraten  fir 27| in

10°gm?a’.
Station Minimum’ Maximum? Mittel®
Offenbach 63 +4 1252+ 79 657 + 41
Freiburg/Schauinsland 98+6 1968 £ 113 1033 £ 60
Potsdam 111 %5 2211+ 93 1161 £ 49
Langenhagen 68+3 1363 + 49 716 £ 26

Vo =0,0000ms’  2w=0,02ms' *w=00105ms"

Tab.A.4: Abschatzung der jahrlichen luftgetragenen Depositionsraten fur 29 in

10" gm?a™.

Station Minimum’ Maximum? Mittel®
Offenbach 59+0,1 119+ 7 62 + 4
Freiburg/Schauinsland 2801 56+ 3 29 + 1
Potsdam 7005 141+ 9 74 £5
Langenhagen 9,2+0,5 184 £ 11 96 +6

'Vp =0,0001 ms” w=0,02ms" *w=0,0106ms"



Tab. A.5: Konzentrationen von '?’I, '] und '%°1/'?|-Isotopenverhéltnisse in Aerosolen
im Zeitraum von Marz 2011 bis Februar 2013.

Offenbach (DWD)

127

129

Monat Durchsatz [m’] *71[10°g/m’] Uas 1110 g/m*] Uas 21/ Uabs

Feb 11 875 3,94 0,13 0,20 0,003 49E8 1,8 E9
Mrz 11 1875 6,84 0,19 0,22 0,004 32E8 1,1E9
Apr 11 1871 1,99 0,11 0,28 0,005 14E7 84 E9
Mai 11 1880 1,36 0,08 0,16 0,003 12E7 7,8E9
Jun 11 1935 0,55 0,03 0,14 0,007 25E7 1,8 E-8
Jul 11 1846 0,88 0,05 0,14 0,006 1,5E7 1,1E-8
Aug 11 1779 1,22 0,05 0,10 0,005 80E8 50 E9
Sep 11 1827 0,88 0,04 0,09 0,004 10E7 68E9
Okt 11 1782 1,28 0,05 0,12 0,006 90E8 55E9
Nov 11 1867 5,57 0,35 0,05 0,002 89E9 72E10
Dez 11 1797 2,40 0,13 0,27 0013 1L1E7 79E9
Jan 12 1741 1,89 0,11 0,42 0,020 22E7 1,6E8
Feb 12 1571 1,45 0,08 0,50 0024 34E7 24E8
Mrz 12 1872 3,24 0,19 0,51 0025 1,6E7 1,2 E8
Apr 12 1557 1,23 0,07 0,19 0,007 15E7 10E-8
Mai 12 1781 0,66 0,05 0,05 0002 73E8 58E9
Jun 12 1713 0,65 0,03 0,03 0,001 41E8 25E9
Jul 12 1637 0,48 0,03 0,03 0002 71E8 56E9
Aug 12 1785 0,87 0,05 0,09 0004 1L0E7 7,0E9
Sep 12 1453 1,68 0,09 0,16 0,006 94E8 62E9
Okt 12 1725 1,22 0,07 0,09 0,003 71E8 49E9
Nov 12 1632 1,92 0,12 0,17 0,007 88E8 64E9
Dez 12 1570 2,03 0,10 0,19 0,007 92E8 57E9
Jan 13 1987 2,03 0,06 0,18 0,003 85E8 2,7 E9
Feb 13 2202 1,59 0,04 0,17 0,003 11E7 3,4E9




Tab. A.5: (fortgesetzt)

Freiburg / Schauinsland (BfS)

Monat Durchsatz [m’] *71[10°g/m’] Uas 1110 g/m*] Uas 21/ Uabs

Feb 11 1299 3,07 0,07 0,05 0,002 1,7E8 76 E-10
Mrz 11 2203 0,49 0,01 0,07 0,001 1,5E7 4,5E9
Apr 11 1768 1,40 0,06 0,19 0,003 1,3E7 62E9
Mai 11 1770 2,15 0,11 0,15 0,003 66E8 3,6E9
Jun 11 2214 1,95 0,13 0,03 0,001 1,4E8 89E10
Jul 11 1768 6,17 0,16 0,18 0,007 4,6 E-8 4,3 E9
Aug 11 1774 2,91 0,05 0,10 0,004 3,4E8 1,7 E9
Sep 11 2212 3,15 0,06 0,06 0,002 1,7 E-8 80E-10
Okt 11 1738 1,14 0,04 0,04 0,001 3,1E8 1,4E9
Nov 11 1772 1,46 0,11 0,01 0,001 80E9 84 E-10
Dez 11 2209 1,25 0,10 0,04 0,002 3,5E8 3,1E9
Jan 12 1767 2,24 0,17 0,06 0,002 2,7E8 23E9
Feb 12 1767 1,52 0,08 0,09 0,003 57E8 3,7E9
Mrz 12 2212 1,47 0,09 0,08 0,003 51E8 3,6E9
Apr 12 1769 1,18 0,03 0,04 0,001 3,3E8 1,0E9
Mai 12 2219 3,45 0,23 0,06 0,003 1,7E-8 1,4 E9
Jun 12 1778 4,03 0,23 0,09 0,003 2,1E8 1,5E9
Jul 12 1776 2,16 0,18 0,02 0,002 10E8 1,1E9
Aug 12 2222 3,45 0,19 0,04 0,002 12E8 83E10
Sep 12 1781 3,33 0,17 0,11 0,004 32E8 2,1E9
Okt 12 1772 9,49 0,62 0,09 0,004 93E9 72E10
Nov 12 2217 3,38 0,18 0,23 0,009 6,6E8 4,2E9
Dez 12 1774 2,06 0,14 0,10 0,004 50E8 3,9E9
Jan 13 2215 3,33 0,09 0,10 0,002 29E8 93E10
Feb 13 1860 9,16 0,36 0,10 0,002 1,1E-8 4,6 E10




Tab. A.5: (fortgesetzt)

Potsdam (DWD)

127

129

Monat Durchsatz [m®] *71[10° g/m®] Uabs 1120 g/m®]  Uabs 129 127 Uabs

Feb 11

Mrz 11 1964 3,71 0,07 0,27 0,010 70E8 31E9
Apr 1l 2433 4,23 0,20 0,26 0,012 57E8 39E9
Mai 11 1914 3,58 0,17 0,09 0,005 3,4E8 24E9
Jun1l 2791 6,22 0,25 0,27 0,011 42E8 22E9
Jul11 2124 4,14 0,20 0,19 0,009 45E8 28E9
Aug1l 2015 1,63 0,09 0,12 0,005 7,1E8 46E9
Sep11 2404 4,53 0,19 0,32 0,014 69E8 36E9
Okt 11 1847 5,90 0,29 0,34 0,015 57E8 3,4E9
Nov 11 1796 7,72 0,28 0,22 0010 2,7E8 15E-9
Dez 11 2191 4,99 0,22 0,77 0,032 15E7 82E9
Jan 12 1756 2,63 0,10 0,41 0,017 15E7 7,7E9
Feb 12 1715 2,55 0,12 0,45 0,019 18E7 97E9
Mrz 12 2098 7,38 0,21 0,46 0,008 61E-8 20E9
Apr 12 1645 2,02 0,09 0,11 0,005 55E8 3,1E9
Mai 12 2021 2,40 0,09 0,08 0,003 33E8 17E9
Jun 12 1772 2,78 0,12 0,06 0,002 20E8 1,2E9
Jul 12 1729 0,68 0,05 0,02 0,001 35E8 3,1E9
Aug 12 2084 2,38 0,14 0,08 0,004 34E8 25E9
Sep 12 1618 2,12 0,11 0,15 0,006 6,7E8 45E9
Okt 12 1597 3,08 0,17 0,19 0,008 62E8 44E9
Nov 12 1956 2,82 0,16 0,35 0,014 L12E7 84E9
Dez 12 1528 2,52 0,13 0,13 0,006 51E8 3,4E9
Jan13 1506 4,02 0,10 0,09 0,002 2,1E8 73E10
Feb 13 1944 0,21 0,004




Tab. A.5: (fortgesetzt)

Langenhagen (DWD)

127

129

Monat Durchsatz [m®] *71[10° g/m®] Uabs 1120 g/m®]  Uabs 129) 127 Uabs

Feb 11 - --- --- --- --- --- -

Mrz 11 --- --- --- --- --- --- ---

Apr 1l 1286 1,58 0,08 0,21 0,011 1,3 E-7 9,8 E-9
Mai 11 1275 0,93 0,06 0,14 0,008 1,4 E-7 1,2 E-8
Jun1l 1964 0,89 0,05 0,32 0,014 3,6 E-7 2,6 E-8
Jul 11 1520 1,02 0,07 0,19 0,009 19 E-7 1,5 E-8
Aug 1l 1861 1,74 0,08 0,19 0,009 1,0 E-7 6,8 E-9
Sep 11 1952 1,97 0,07 0,17 0,008 8,7 E-8 5,2 E-9
Okt 11 1938 2,07 0,08 0,23 0,011 1,1 E-7 6,5 E-9
Nov 11 1897 4,10 0,16 0,28 0,012 6,7 E-8 3,9 E-9
Dez 11 1933 2,53 0,11 0,35 0,015 1,3 E-7 8,3 E-9
Jan 12 1943 2,68 0,10 0,89 0,038 3,3 E-7 19 E-8
Feb 12 1892 2,30 0,10 0,64 0,027 2,7 E-7 1,7 E-8
Mrz 12 2417 2,78 0,12 0,70 0,030 25E7 1,5E8
Apr 12 1868 2,86 0,13 0,28 0,012 9,6 E-8 6,0 E-9
Mai 12 1840 2,28 0,08 0,14 0,007 5,9 E-8 3,7 E-9
Jun 12 2354 1,79 0,06 0,12 0,006 6,4 E-8 3,9 E-9
Jul 12 --- --- --- --- --- --- ---

Aug 12 2418 4,62 0,19 0,14 0,007 3,1 E-8 2,0 E-9
Sep 12 1876 1,46 0,06 0,14 0,007 9,4 E-8 6,3 E-9
Okt 12 1885 1,62 0,05 0,18 0,008 1,1 E-7 6,0 E-9
Nov 12 2315 1,58 0,06 0,18 0,008 1,1 E-7 6,7 E-9
Dez 12 1830 2,27 0,08 0,33 0,015 1,4 E-7 8,2 E-9
Jan 13 - - - - - —- -

Feb 13




Tab. A.5: (fortgesetzt)

Braunschweig (PTB)

Monat Durchsatz [m®] *71[10° g/m®] Uass ’1[10"° g/m’] Uabs 129 127 Uabs

Feb 11 65405 1,04 0,04 0,35 0,013 33E-7 16E-8
Mrz 11 121786 1,56 0,08 0,45 0,017 2,9 E-7 1,7 E-8
Aprll 127029 1,93 0,09 0,56 0021 29E7 18E-8
Mai 11 160330 1,12 0,06 0,32 0,012 2,8 E-7 18E-8
Jun 11 97249 0,79 0,04 0,30 0,012 3,8 E-7 2,5 E-8
Jul 11 64821 0,92 0,04 0,57 0,023 6,2 E-7 3,1 E-8
Aug 11 163608 0,46 0,02 0,29 0011 62E7 39E-8
Sep 11 143588 0,40 0,02 0,23 0,009 5,7 E-7 3,1 E-8
Okt 11 142899 0,45 0,02 0,20 0,008 4,5 E-7 2,3 E-8
Nov 11 175743 0,66 0,04 0,19 0,007 28E7 19E-8
Dez 11 139191 1,34 0,06 0,17 0,006 1,2 E-7 6,8 E-9
Jan 12 176906 0,50 0,02 0,35 0,013 6,8 E-7 3,7 E-8
Feb 12 136355 1,10 0,03 0,48 0018 43E7 18E-8
Mrz 12 134333 1,48 0,05 0,62 0,024 4,1 E-7 2,0 E-8
Apr 12 180109 0,99 0,05 0,54 0,027 5,3 E-7 2,8 E-8
Mai 12 140997 0,65 0,04 0,22 0,012 33E-7 18E-8
Jun 12 151061 0,66 0,02 0,15 0,006 2,2 E-7 1,0 E-8
Jul 12 164864 0,56 0,01 0,14 0,005 2,5 E-7 1,0 E-8
Aug 12 133385 0,46 0,01 0,17 0006 3,6E7 1,7E-8
Sep 12 171266 0,79 0,01 0,17 0,006 2,1 E-7 8,4 E-9
Okt 12 146777 0,78 0,02 0,27 00100 34E7 14E8
Nov 12 140993 1,00 0,02 0,18 0,007 1,8 E-7 7,4 E-9
Dez 12 177787 1,08 0,02 0,27 0,010 2,5 E-7 1,0 E-8
Jan 13 108122 1,26 0,03 0,27 0,010 2,1 E-7 9,0 E-9
Feb 13 136595 0,66 0,02 0,21 0,005 3(E7 10E-8




Tab. A.6: Konzentrationen von '?’I, '2°| und '%°1/'?|-Isotopenverhéltnisse in Nieder-

schlagsproben im Zeitraum von Marz 2011 bis Februar 2013.

Norderney

127 129

Anteil Anteil Spiil- | |

Monat NS [mm] Regen [mL] wasser [mL] 127) (ng/g] Uams Ilfg/g]l Yans 21/*2°I U.bs [ug/m?] Usps [pg/m’] abs
Mrz 11 8 309 575 27,9 1,0 4,70 0,17 1,7E-07 8,5E-09 234,6 8,4 39,5 1,5
Apr 11 8 284 625 19,0 1,4 6,16 0,23 3,2E-07 2,7E-08 153,6 11,5 49,9 1,8
Mai 11 45 1696 425 3,1 0,2 2,01 0,07 6,4E-07 55E08 1404 109 90,8 3,3
Jun 11 112 3904 300 2,4 0,2 1,42 0,05 59E-07 63E08 2646 265 159,1 59
Jul11 88 2611 375 4,0 0,2 2,30 0,08 56E-07 3,4E08 3539 17,2 201,0 7,4
Aug 11 128 4706 150 2,1 0,1 1,13 0,04 5,4E-07 3,2E-08 262,5 12,4 1446 53
Sep 11 89 3285 350 4,0 0,2 1,06 0,04 2,6E-07 1,7E-08 353,3 18,4 94,7 3,5
Okt 11 77 2791 450 3,2 0,2 1,38 0,05 4,2E-07 3,3E-08 248,2 17,2 106,0 3,9
Nov 11 5 160 625 16,7 0,7 6,02 0,22 3,5E-07 2,0E-08 75,3 3,1 27,1 1,0
Dez 11 158 5490 100 2,5 0,1 2,50 0,09 99E-07 58E08 3943 17,8 3952 14,6
Jan 12 89 3125 250 2,6 0,1 1,77 0,07 6,6 E-07 3,7E-08 2348 10,0 157,8 5,9
Feb 12 17 629 350 6,6 0,3 501 0,19 7,5E-07 4,1E-08 112,8 4,5 85,6 3,2
Mrz 12 13 417 500 11,9 04 5,13 0,19 4,2E-07 2,1E-08 149,0 4,6 64,2 2,4
Apr 12 49 1757 250 5,2 0,2 1,98 0,07 3,8E-07 2,1E-08 251,0 10,0 96,3 3,6
Mai 12 47 1757 500 3,9 0,2 1,11 0,04 2,8E-07 1,6 E-08 182,0 7,9 51,6 1,9
Jun 12 100 3529 250 3,7 0,1 0,84 0,03 2,2E-07 1,1E-08 370,7 12,4 84,5 3,2
Jul 12 128 4553 350 3,4 0,2 1,44 0,05 4,2E-07 2,6 E-08 4314 20,7 1849 6,9
Aug 12 85 3016 375 51 0,1 3,78 0,14 7,2E-07 3,0E-08 4343 8,7 319,5 11,8
Sep 12 98 3737 275 2,5 0,1 1,43 0,05 5,7E-07 2,9E-08 2420 8,3 139,3 5,2
Okt 12 104 3933 75 2,0 0,0 1,08 0,04 5,2E-07 2,3E-08 212,6 51 112,8 4,2
Nov 12 50 1962 225 2,4 0,1 1,82 0,07 7,3E-07 3,6 E-08 122,6 3,8 91,2 3,4
Dez 12 108 3859 150 1,9 0,0 1,66 0,06 8,5E-07 3,9E-08 206,2 5,4 178,5 6,6
Jan 13 a4 1533 325 2,9 0,1 1,95 0,01 6,7E-07 1,6 E-08 126,6 3,0 86,0 0,5
Feb 13 21 727 375 53 0,1 3,25 0,09 6,1E-07 1,9E-08 1089 1,6 67,3 1,9
Schleswig
. . . 127 129

Monat NS [mm] RegA:r:?rlnL] ar:s::elrs[‘::ll] 127) (ng/g] Uams Pllfg/g]l Yans 21/**°1 Usbs e /7:12] Usbs g /r:|2] Uabs
Mrz 11 24 942 725 2,4 0,1 0,96 0,04 3,9E-07 2,7E-08 56,5 3,2 22,6 0,8
Apr 11l 10 453 600 4,2 0,3 1,41 0,05 3,3E-07 29E-08 41,4 3,3 13,9 0,5
Mai 11 72 2797 400 2,7 0,1 1,48 0,05 5,5E07 3,3E-08 192,4 9,4 106,7 3,9
Jun 11 91 3437 400 2,4 0,1 1,22 0,05 49E-07 3,4E-08 2234 13,1 1113 4,1
Jul11 137 5617 400 2,5 0,1 0,53 0,02 2,1E07 1,4E-08 3433 20,1 72,5 2,7
Aug 11 248 9428 225 1,5 0,1 0,68 0,03 44E-07 4,2E-08 374,2 32,8 1679 6,2
Sep 11 128 5094 250 2,7 0,1 1,02 0,04 3,8E-07 2,2E-08 3414 150 1310 4,8
Okt 11 101 4268 500 2,6 0,2 1,29 0,05 4,9E-07 4,1E-08 264,7 19,8 1309 5,0
Nov 11 19 716 600 4,7 0,3 3,08 0,11 6,5E-07 51E-08 88,5 6,2 58,4 2,2
Dez 11 135 5169 50 2,2 0,1 1,27 0,05 5,6E-07 3,4E-08 3023 14,7 172,2 6,4
Jan 12 104 3817 225 2,1 0,1 1,29 0,05 6,0E-07 3,0E-08 220,6 7,6 134,2 5,0
Feb 12 41 1591 325 4,2 0,1 2,29 0,08 53E-07 2,5E-08 175,0 5,1 94,3 3,5
Mrz 12 13 564 525 6,1 0,1 3,59 0,13 5,8E-07 2,5E-08 77,7 1,7 45,9 1,7
Apr 12 48 2026 375 2,9 0,1 0,90 0,03 3,0E-07 1,5E-08 139,1 4,3 42,8 1,6
Mai 12 54 2140 450 2,3 0,1 0,46 0,02 2,0E-07 88E-09 124,0 3,0 24,8 0,9
Jun 12 93 3593 225 3,3 0,2 0,77 0,03 2,3E07 1,4E-08 3086 14,4 72,1 2,7
Jul 12 169 5926 325 3,6 0,1 0,63 0,02 1,7E-07 9,1E-09 6086 22,6 107,1 4,0
Aug 12 60 2286 375 6,0 0,2 1,01 0,04 1,6E-07 7,4E-09 360,7 9,2 60,3 2,2
Sep 12 87 3572 250 4,4 0,2 1,40 0,05 3,2E-07 1,7E-08 381,7 14,1 122,2 4,6
Okt 12 89 3587 150 2,4 0,1 1,00 0,04 4,1E-07 2,0E-08 2154 7,2 89,1 3,3
Nov 12 65 2634 175 2,8 0,1 1,35 0,05 4,8E-07 2,4E-08 183,0 6,3 88,3 3,3
Dez 12 112 3894 175 2,0 0,1 0,75 0,03 3,7E-07 2,1E-08 223,6 9,3 84,1 3,2
Jan 13 86 2740 275 2,3 0,1 1,70 0,06 7,4E-07 3,4E-08 1951 51 146,4 5,4

Feb 13 27 988 450 4,0 0,1 2,33 0,09 5,7E-07 2,5E-08 108,8 2,5 63,4 2,4




Tab. A.6: (fortgesetzt)

Langenhagen
» . . 127 129
Monat NS [mm] RegA:r:?rlnL] Qr;::rs[p:::] 127) (ng/g] Uas PIlfg/g]l Yans 271/**°I abs [p.g/nl12] Usbs [pg/nl12] Uabs
Mrz 11 9 555 500 4,8 0,1 2,06 0,08 4,2E-07 19E-08 45,6 1,2 19,3 0,7
Apr 11 46 1877 550 3,1 0,2 0,51 0,02 1,6E-07 1,1E-08 1416 8,2 23,5 0,9
Mai 11 23 1043 500 4,7 0,2 0,83 0,03 1,7E-07 9,1E-09 109,8 4,1 19,4 0,7
Jun 11 96 3051 200 2,3 0,1 045 0,02 2,0E-07 1,4E-08 215,2 13,0 42,8 1,6
Jul 11 54 2182 325 1,8 0,2 0,38 0,01 2,1E-07 2,1E-08 0954 8,5 20,7 0,8
Aug 11 77 3032 150 1,5 0,1 0,19 0,01 1,3E-07 1,1E-08 1143 8,3 14,9 0,6
Sep 11 33 1453 400 2,8 0,2 0,18 0,01 6,5E-08 6,4E-09 90,0 8,1 6,0 0,2
Okt 11 62 2661 275 1,8 0,1 0,42 0,02 2,2E-07 1,9E-08 1139 8,7 25,9 1,0
Nov 11 2 127 625 14,6 0,9 1,19 0,05 8,0E-08 58E-09 30,7 1,9 2,5 0,1
Dez 11 97 3672 75 2,8 0,2 057 0,02 20E-07 1,6E-08 2735 199 55,2 2,0
Jan 12 103 4192 175 1,5 0,1 0,59 0,02 3,8E-07 3,0E-08 155,1 10,8 60,2 2,2
Feb 12 14 557 375 2,9 0,1 2,56 0,07 8,6E-07 39E-08 39,6 1,4 34,8 0,9
Mrz 12 14 609 575 2,6 0,1 0,83 0,03 3,1E-07 1,6E-08 37,3 1,3 11,9 04
Apr 12 22 946 400 4,5 0,2 087 0,03 19E-07 1,0E-08 100,7 3,8 19,4 0,7
Mai 12 50 2050 325 2,9 0,2 0,58 0,02 2,0E-07 1,3E-08 1435 7,7 28,9 1,1
Jun 12 70 2717 325 1,5 0,1 0,19 0,01 1,2E-07 9,9E-09 105,5 7,3 13,4 0,5
Jul 12 90 3410 325 2,5 0,1 0,32 0,01 1,3E-07 81E-09 229,2 119 29,2 1,1
Aug 12 46 1763 350 5,5 0,2 0,35 0,01 6,3E-08 3,3E-09 2523 9,2 16,2 0,6
Sep 12 34 1313 525 2,0 0,1 0,28 0,01 1,3E-07 7,4E-09 69,7 2,9 9,4 0,3
Okt 12 78 3046 450 1,0 0,1 0,14 0,01 1,4E-07 1,0E-08 81,0 53 11,3 04
Nov 12 30 1259 450 1,4 0,1 0,33 0,01 2,3E-07 1,5E-08 43,3 2,3 10,0 04
Dez 12 75 2999 325 1,2 0,1 0,43 0,02 3,6E-07 2,2E-08 88,8 4,3 32,4 1,2
Jan 13 53 2139 225 2,9 0,1 0,85 0,03 29E-07 1,3E-08 155,0 3,7 45,2 1,7
Feb 13 34 1373 150 9,1 0,2 0,69 003 7,5E08 3,3E-09 3073 7,2 23,5 0,9
Essen
. . . 127 129

Morat NS g T et 1R Ve ) Vs T e U s
Mrz 11 19 501 575 8,4 0,5 2,04 0,08 2,4E-07 1,7E-08 157,0 9,2 37,9 1,4
Apr 1l 27 1048 500 4,0 0,2 049 0,02 1,2E-07 7,2E-09 109,0 51 13,4 0,5
Mai 11 23 915 575 7,1 0,2 1,34 0,05 19E-07 9,3E-09 165,6 5,5 314 1,2
Jun 11 84 3224 250 3,5 0,2 1,01 0,04 29E07 19E-08 292,3 15,7 85,2 3,1
Jul 11 116 4526 300 3,4 0,2 094 0,03 2,8E-07 2,0E-08 391,1 244 1094 4,1
Aug 11 147 4748 325 1,8 0,1 0,23 0,01 1,3E-07 1,1E-08 2651 19,7 344 1,3
Sep 11 57 2139 525 8,1 0,5 0,31 0,01 3,7E-08 2,6 E-09 458,7 27,4 17,4 0,7
Okt 11 79 2954 500 4,3 0,1 0,52 0,02 1,2E-07 5,0E-09 3384 6,7 40,9 1,5
Nov 11 6 233 600 11,2 0,5 1,33 0,05 1,2E-07 6,4E-09 64,38 2,6 7,7 0,3
Dez 11 141 5284 75 2,5 0,1 087 0,03 3,4E-07 2,2E-08 3584 19,3 1223 4,5
Jan 12 128 4463 275 1,8 0,1 0,97 0,03 52E-07 2,6 E-08 2368 9,9 1249 3,3
Feb 12 27 989 325 9,7 0,3 2,71 0,10 2,8E-07 1,3E-08 264,9 8,5 74,1 2,7
Mrz 12 21 766 550 11,1 0,4 1,60 0,06 1,4E-07 7,2E-09 2329 8,1 33,7 1,2
Apr 12 69 2537 225 51 0,2 0,60 0,02 1,2E-07 59E-09 3478 121 41,4 1,5
Mai 12 41 1496 425 3,9 0,2 0,78 0,03 2,0E-07 1,3E-08 160,3 8,8 32,2 1,2
Jun 12 93 3605 225 3,1 0,1 0,28 0,01 8,8E-08 48E-09 2889 11,2 26,0 1,0
Jul 12 119 4489 275 3,2 0,1 0,39 0,01 1,2E-07 6,3E-09 387,7 14,7 46,8 1,8
Aug 12 33 1307 475 4,0 0,2 050 0,02 1,2E-07 7,1E-09 1331 59 16,6 0,6
Sep 12 44 1739 425 4,7 0,2 0,55 0,02 1,1E-07 7,4E-09 2055 10,9 23,9 0,9
Okt 12 87 3251 425 1,4 0,0 0,15 0,01 1,0E-07 5,4E-09 124,7 4,1 13,2 0,5
Nov 12 40 1585 350 3,3 0,1 0,39 0,01 1,2E-07 58E-09 132,0 4,3 15,7 0,6
Dez 12 131 4643 50 2,5 0,1 0,75 0,03 3,0E-07 1,3E-08 3198 7,0 97,5 3,6
Jan 13 128 2149 300 2,9 0,1 1,07 0,04 3,6E-07 19E-08 3748 13,2 137,8 5,1
Feb 13 57 2042 300 2,8 0,1 1,01 0,02 3,5E-07 1,1E-08 161,9 3,9 57,6 1,2




Tab. A.6: (fortgesetzt)

Potsdam
. . . 127 129
Monat NS [mm] Re:::e[:n] :,r:;:elrs[?::] 127 1ng/g] Ums 2ifg/g] Uss 2121 Ups - /r:‘z] Uaps - /r:#] abs
Mrz11 17 865 575 31 01 019 001 59E08 30E09 535 1,7 32 01
April 38 1890 525 36 02 029 001 81E08 57E09 1363 81 112 04
Maill 18 865 525 42 02 037 001 87E08 59E-09 733 41 65 0.2
un1l 48 2395 325 22 01 030 001 13E07 9,6E-09 1035 63 140 05
w11 193 9645 375 32 01 016 001 51E08 2,9E09 6135 258 31,7 1,2
Augll 68 3375 325 16 01 010 000 60E08 57E09 1066 92 65 03
Sepll 59 2965 500 18 01 018 001 95E08 73E09 1089 7,2 106 04
okt11 39 1960 550 1,9 01 022 001 1,1E07 66E09 763 34 87 03
Novil 2 90 700 258 1,8 0,75 003 29E08 2,3E-09 464 32 13 01
Dez1l 72 3620 125 27 02 028 001 1,0E07 1,0E08 1931 173 204 08
Jan12 57 2865 300 25 01 061 002 24E07 1,6E-08 1456 84 348 13
Feb12 33 1660 300 29 01 078 003 27E07 1,3E08 965 29 260 1,0
Mrz12 9 430 500 65 02 130 005 20E07 92E09 559 16 112 04
Apr12 18 885 500 27 01 040 002 15607 83E09 482 21 71 03
Mail2 42 2075 550 25 01 020 001 81E08 52E-09 1022 54 84 03
un12 98 4895 325 28 01 013 001 45E08 29E09 2729 13,4 125 05
w12 148 7395 275 24 01 012 000 48E08 35E09 3547 21,0 175 0,7
Aug12 37 1845 450 32 02 031 00l 96E08 61E09 1174 60 115 04
Sep12 35 1725 400 30 01 030 00l 1,0E07 53E-09 1024 38 104 04
okt12 32 1610 425 22 01 024 001 1,0E07 58E09 720 30 7,6 03
Nov12 49 2455 300 15 01 015 001 96E08 57E09 735 34 72 03
Dez12 49 2440 275 18 01 043 001 23E07 1,1E08 896 38 209 04
Jan13 75 3740 275 21 00 062 002 29E07 1,3E-08 1560 3,7 466 1,7
Feb13 40 2005 325 12 00 012 000 96E08 47E09 501 14 49 02
Gorlitz
. . . 127 129

Monat NS [mm] Re:::‘;:n] :I';:(':rs[':’:] 127 1ng/g] Ums 2ifg/g] Uss 2120 Ups e /r:‘z] Uss - /r:#] Uas
Mrz11 28 1559 575 19 01 019 001 99E08 80E-09 52,6 38 53 02
April 28 1088 575 22 02 024 001 1,0E07 82E09 630 44 66 03
Maill 40 1499 475 1,7 01 022 001 1,3E07 91E09 672 40 87 03
unil 42 1613 325 16 01 023 001 14E07 12E08 669 49 98 04
w1l 192 7307 325 20 01 010 000 51E08 3,4E09 3880 205 199 08
Augll 76 2756 450 12 01 005 000 43E08 37E09 90,7 66 40 02
Sepll 62 2306 550 10 01 007 000 66E08 61E09 645 52 44 02
okt1l 25 1046 400 17 01 035 001 2,0E07 13E08 437 24 87 03
Novil 0,1 25 725 122 09 071 004 58E08 55609 12 01 01 00
Dez1l 60 2375 100 14 01 036 001 26E07 2,6E08 81,1 74 214 08
Jan12 91 3733 250 14 01 041 002 29E07 1,6E08 1271 55 370 14
Feb12 41 1466 225 21 01 076 003 36E07 1,8E-08 852 28 313 1.2
Mrz12 19 655 550 46 01 1,00 004 22E07 1,0E-08 861 2,4 188 0,7
Apri2 58 2127 450 12 01 012 001 99E08 60E09 72,4 32 73 03
Mail2 62 2289 550 16 01 013 001 7,8E08 43E09 1006 36 79 03
Jun12 105 3930 200 19 01 011 000 55E08 41E09 2010 12,1 113 05
w12 143 5166 275 20 01 006 000 29E08 23E09 2804 17,7 82 04
Aug12 117 4246 375 22 01 009 000 39E08 2,8E-09 2547 140 100 05
Sep12 37 1464 450 15 01 027 001 1,7E07 1,0E08 57,7 25 102 04
okt12 29 1123 425 20 01 016 001 79E08 45E09 569 23 45 02
Nov12 60 2367 450 14 01 009 000 66E08 43E09 847 40 57 02
Dez12 40 1504 300 13 01 018 001 1,4E07 87E09 51,9 26 72 03
Jan13 82 2932 225 09 00 021 001 22E07 12E08 747 27 169 06
Feb13 37 1373 225 13 00 027 001 20E07 89E-09 496 12 100 04




Tab. A.6: (fortgesetzt)

Offenbach
. . . 127 129
Monat NS [mm] RegA::e[:‘L] :Il;ts(:lelrsll:::] 27 [ng/g] Uans ugllfg/g] Usps 127|/129| Usbs [ug/nllz] Uabs [pg/l:lZ] Usps
Mrz 11 13 472 490 4,9 0,2 0,21 0,01 4,2E-08 2,3E09 61,8 2,4 2,6 0,1
Apr 11 22 783 287 2,2 0,1 0,27 0,01 1,2E-07 6,6 E-09 49,0 2,0 5,9 0,2
Mai 11 29 1113 425 1,8 0,1 0,40 0,01 2,2E-07 1,8E-08 50,8 3,5 11,4 0,4
Jun 11 70 2792 175 1,5 0,1 0,11 0,00 7,1E-08 5,4E-09 103,8 6,7 7,5 0,3
Jul11 90 3460 200 1,3 0,1 0,57 0,02 4,2E-07 4,4E-08 118,33 11,5 50,8 1,9
Aug 11 93 3478 300 1,8 0,1 0,08 0,00 4,6E-08 3,5E-09 167,8 10,5 7,8 0,3
Sep 11 33 1326 350 2,4 0,2 0,06 0,00 2,5E-08 2,0E-09 79,8 5,2 2,0 0,1
Okt 11 27 1250 375 2,4 0,2 0,34 0,01 1,4E-07 1,1E-08 66,4 4,5 9,2 0,3
Nov 11 1 22 496 32,7 2,3 1,17 0,05 3,5E-08 2,9 E-09 16,4 1,1 0,6 0,0
Dez 11 140 5075 100 0,7 0,1 0,22 0,01 3,1E-07 2,7E-08 96,8 7,6 30,2 1,1
Jan 12 54 2133 325 1,1 0,1 0,57 0,02 5,1E-07 4,1E-08 59,1 4,3 30,6 1,1
Feb 12 4 218 425 5,9 0,2 0,48 0,02 8,0E-08 4,1E-09 21,7 0,7 1,8 0,1
Mrz 12 12 492 400 2,6 0,1 0,22 0,01 8,4E-08 53E-09 31,8 1,6 2,7 0,1
Apr 12 34 2589 125 1,5 0,1 0,23 0,01 1,5E-07 9,6 E-09 51,6 2,7 7,8 0,3
Mai 12 57 2235 325 1,7 0,1 0,15 0,01 9,1E-08 6,1E-09 93,3 51 8,7 0,3
Jun 12 128 4765 175 1,8 0,1 0,06 0,00 3,2E-08 2,5E-09 234,6 14,2 7,5 0,4
Jul 12 105 3481 275 2,9 0,1 0,13 0,01 4,5E-08 2,8E-09 306,0 15,0 13,8 0,6
Aug 12 38 1577 325 3,2 0,1 0,08 0,00 2,3E-08 1,4E-09 123,7 4,3 2,9 0,2
Sep 12 45 1778 325 3,4 0,1 0,21 0,01 6,0E-08 3,3E-09 150,7 5,8 9,2 0,4
Okt 12 64 2324 350 1,3 0,1 0,11 0,00 8,5E-08 58E-09 85,1 4,6 7,3 0,3
Nov 12 53 2005 350 1,0 0,1 0,05 0,00 49E-08 3,4E-09 54,6 3,2 2,7 0,1
Dez 12 78 3121 100 1,1 0,1 0,21 0,01 19E-07 1,1E-08 85,2 4,1 16,1 0,6
Jan 13 41 1771 200 0,9 0,0 0,09 0,00 9,4E-08 49E-09 36,6 1,3 3,5 0,1
Feb 13 39 1712 250 1,4 0,0 0,23 0,01 1,6E-07 7,1E-09 56,1 1,5 8,9 0,3
Nirnberg
. . . 127 129

Monat NS [mm] Re:::‘;:‘u a';:(':rsl'::’:] 127 he/g] Uss Zife/g] Uss 2120 Un e /r:12] Vs /r:‘zl Uabs
Mrz 11 10 700 420 2,9 0,1 0,19 0,01 6,6E-08 3,6 E-09 29,9 1,2 2,0 0,1
Apr 11 48 1750 540 2,0 0,1 0,08 0,00 3,8E-08 3,0E-09 95,8 6,5 3,7 0,1
Mai 11 69 2360 540 2,2 0,1 0,12 0,00 5,6E-08 4,2E-09 149,3 9,6 8,6 0,3
Jun 11 56 2174 349 1,9 0,1 0,06 0,00 3,2E-08 2,5E-09 105,9 6,8 3,5 0,1
Jul11 142 4516 255 1,1 0,1 0,12 0,00 1,1E-07 1,1E-08 160,8 15,3 17,3 0,7
Aug 11 58 2258 214 2,4 0,2 0,06 0,00 2,4E-08 1,9E-09 1375 8,8 3,4 0,2
Sep 11 a7 1675 494 2,2 0,1 0,03 0,00 1,6E-08 1,3E-09 103,3 6,0 1,6 0,1
Okt 11 41 1636 536 2,1 0,1 0,19 0,01 89E-08 7,1E-09 85,1 5,9 7,7 0,3
Nov 11 1 33 611 15,9 1,4 0,31 0,02 1,9E-08 2,3E-09 12,7 1,1 0,3 0,0
Dez 11 86 3201 179 0,8 0,1 0,19 0,01 2,3E-07 2,1E-08 71,0 5,9 16,4 0,6
Jan 12 73 2765 265 1,0 0,0 0,21 0,01 2,1E-07 1,3E-08 71,8 3,3 15,4 0,6
Feb 12 14 505 328 23,3 0,9 0,46 0,02 2,0E-08 1,1E-09 315,0 12,7 6,3 0,2
Mrz 12 9 400 416 8,5 0,6 0,44 0,02 50E-08 3,9E-09 79,4 5,4 4,1 0,2
Apr 12 17 687 311 2,0 0,1 0,25 0,01 1,3E-07 79E-09 33,3 1,7 4,2 0,2
Mai 12 62 2340 374 1,6 0,1 0,24 0,01 1,4E-07 1,1E-08 101,8 6,7 14,6 0,5
Jun 12 46 1667 216 1,9 0,1 0,09 0,00 45E-08 2,3E-09 88,6 2,4 4,0 0,2
Jul 12 95 1946 187 2,0 0,1 0,08 0,00 4,0E-08 2,0E-09 1941 5,1 7,9 0,3
Aug 12 47 1711 395 1,7 0,1 0,06 0,00 3,3E-08 2,3E-09 77,5 3,6 2,6 0,1
Sep 12 55 1932 477 1,8 0,1 0,09 0,00 4,7E-08 3,1E-09 100,7 4,7 4,8 0,2
Okt 12 36 1486 377 1,2 0,0 0,08 0,00 6,8E-08 4,1E-09 41,8 1,6 2,9 0,1
Nov 12 71 2817 343 0,9 0,0 0,07 0,00 7,2E-08 51E-09 63,5 3,3 4,7 0,2
Dez 12 86 3053 130 1,2 0,1 0,19 0,01 1,6E-07 9,6 E-09 101,6 4,8 16,5 0,6
Jan 13 41 1637 249 8,8 0,2 0,23 0,00 2,6 E-08 80E-10 357,4 8,5 9,5 0,2
Feb 13 41 1749 225 0,8 0,0 0,12 0,00 1,6E-07 6,2E-09 32,5 1,1 5,2 0,1




Tab. A.6: (fortgesetzt)

Lahr
. . - 127 129
Monat NS [mm] Re:::?r:‘\L] vAv:::rs[’::I!] 127) [ng/g] Uabs 129I[fg/g] Us 27111259 abs [Mg/r:\zl Usbs [pg/r:12] Usbs
Mrz 11 26 1005 1000 2,2 0,1 0,35 0,02 1,6E-07 9,8E-09 57,7 2,6 9,1 0,4
Apr 11 22 841 1200 3,3 0,1 0,29 0,01 8,6E08 50E09 71,8 3,1 6,3 0,2
Mai 11 40 1528 900 4,0 0,3 041 0,02 1,0E07 79E09 158,55 10,8 16,3 0,6
Jun 11 150 5120 650 1,4 0,1 0,0 0,00 7,3E-08 64E-09 2055 15,8 15,2 0,6
Jul 11 80 3148 800 2,2 0,1 0,24 0,01 1,1E-07 7,3E-09 1735 9,9 18,8 0,7
Aug 11 99 3394 850 2,7 0,2 0,16 0,01 5,7E-08 4,6 E-09 2655 184 15,4 0,6
Sep 11 46 1854 950 1,4 0,1 0,04 0,00 29E-08 3,0E-09 63,6 5,6 1,8 0,1
Okt 11 49 1802 1050 1,3 0,1 0,22 0,01 1,7E-07 1,6 E-08 63,8 5,7 10,8 0,4
Nov 11 1 96 1050 11,3 0,5 0,29 0,02 2,5E-08 19E-09 15,9 0,7 0,4 0,0
Dez 11 96 3735 350 1,0 0,0 0,20 0,01 2,0E-07 1,1E-08 96,3 4,2 19,2 0,7
Jan 12 66 2559 550 1,4 0,0 0,41 0,02 2,8E-07 1,4E-08 95,5 3,2 26,9 1,0
Feb 12 11 365 1150 3,7 0,2 0,35 0,01 9,3E-08 57E-09 41,8 2,0 4,0 0,2
Mrz 12 19 728 1150 1,8 0,1 0,46 0,02 2,5E-07 1,8E-08 33,3 2,0 8,6 0,3
Apr 12 65 2503 650 1,9 0,1 0,22 0,01 1,1E-07 9,0E-09 123,1 8,6 14,2 0,5
Mai 12 73 2600 650 1,7 0,1 0,16 0,01 9,5E-08 6,2E-09 121,6 6,2 11,7 0,5
Jun 12 150 5315 500 1,3 0,0 0,08 0,00 6,5E-08 3,7E-09 187,8 6,2 12,5 0,6
Jul 12 110 3938 600 2,0 0,1 0,13 0,01 6,5E-08 48E-09 2186 134 14,5 0,6
Aug 12 54 1924 900 3,5 0,1 0,09 0,00 2,7E-08 1,7E-09 187,2 7,0 51 0,3
Sep 12 65 2401 1000 4,2 0,1 0,18 0,01 4,1E-08 2,1E-09 275,8 8,3 11,5 0,5
Okt 12 101 3710 750 0,8 0,1 0,05 0,00 6,9E-08 7,3E-09 76,5 6,9 5,4 0,3
Nov 12 109 4158 600 1,0 0,1 0,08 0,00 8,7E-08 7,1E-09 104,7 7,3 9,2 0,4
Dez 12 71 2794 350 0,9 01 0,18 001 2,0E07 1,7E-08 61,1 44 12,7 05
Jan 13 34 1351 600 1,1 0,0 0,20 0,01 1,8E-07 9,1E-09 38,1 1,3 6,8 0,3
Feb 13 66 2543 600 1,5 0,0 0,21 0,00 1,4E-07 46E09 973 2,4 14,2 0,3
OberschleiBheim
. . . 127 129

Monat NS [mm] Re:::‘;:‘u a':s‘::rsl':::] 27 ne/g] U 2ilfg/g]l Ums 2121 U, e /nI12] Vs /n'ﬁ abs
Mrz 11 62 1954 1200 2,6 0,1 0,08 0,00 2,9E-08 1,7E-09 162,5 6,7 4,8 0,2
Apr 11 16 615 1150 3,2 0,1 0,24 0,01 7,4E-08 44E-09 53,2 2,4 4,0 0,2
Mai 11 118 3749 950 2,5 0,1 0,10 0,00 4,0E-08 2,8E-09 289,6 164 11,8 0,5
Jun 11 110 4902 450 2,2 0,1 0,04 0,00 1,9E-08 1,2E-09 240,6 8,7 4,6 0,3
Jul11 167 5817 600 3,0 0,2 0,08 0,00 2,7E-08 1,9E-09 508,2 27,6 14,1 0,6
Aug 11 98 3344 750 0,8 0,0 0,03 0,00 3,7E-08 2,7E-09 80,7 3,4 3,0 0,2
Sep 11 100 3644 800 0,8 0,0 0,04 0,00 48E-08 3,3E-09 75,7 3,2 3,7 0,2
Okt 11 40 1514 950 1,7 0,1 0,14 0,01 8,4E-08 46E09 67,3 2,6 5,7 0,2
Nov 11 1 24 1450 60,2 2,4 0,88 0,07 1,4E-08 1,3E-09 48,2 1,9 0,7 0,1
Dez 11 101 3863 350 0,6 0,0 0,18 0,01 2,8E-07 2,2E-08 63,0 4,5 17,8 0,7
Jan 12 93 3606 550 1,4 0,1 0,19 0,01 1,3E-07 1,0E-08 1333 8,7 17,9 0,7
Feb 12 21 740 700 3,1 0,1 0,52 0,02 1,6E-07 98E-09 65,0 3,1 10,7 0,4
Mrz 12 20 763 1050 2,6 0,2 0,52 0,02 2,0E-07 2,0E-08 51,5 4,7 10,4 0,4
Apr 12 65 2480 550 1,8 0,1 0,16 0,01 8,5E-08 56E09 117,6 6,4 10,2 0,4
Mai 12 86 3204 700 1,6 0,1 0,18 0,01 1,1E-07 83E09 1353 8,4 15,8 0,6
Jun 12 182 6407 450 1,0 0,0 0,03 0,00 3,3E-08 2,5E-09 183,7 5,7 6,1 0,4
Jul 12 70 2575 500 1,8 0,1 0,05 0,00 2,7E-08 19E-09 1225 3,7 3,3 0,2
Aug 12 212 6618 800 1,2 0,0 0,03 0,00 2,3E-08 2,0E-09 2633 7,5 6,1 0,5
Sep 12 49 1967 850 1,5 0,1 0,16 0,01 1,1E-07 6,1E-09 74,3 2,9 8,0 0,3
Okt 12 62 2284 900 0,9 0,1 0,03 0,00 3,5E-08 40E-09 53,8 3,3 1,9 0,2
Nov 12 64 2446 950 1,6 0,1 0,02 0,00 1,4E-08 19E-09 1033 5,6 1,5 0,2
Dez 12 83 2981 600 1,0 0,1 0,12 0,01 1,3E-07 9,4E-09 80,8 5,0 10,4 0,4
Jan 13 80 2820 400 1,0 0,0 0,08 0,00 7,8E-08 45E09 79,8 2,8 6,3 0,3
Feb 13 86 2908 600 0,8 0,0 0,08 0,00 1,1E-07 6,7E-09 65,1 2,8 7,3 0,3




Tab. A.7: Konzentrationen von

127|
b

wasser (Januar 2011 — Marz 2013) an 15 Messstationen der BfG.

29 und '®°1/'?"|-Isotopenverhaltnisse im Fluss-

Messstation Zeitraum 1271 110° g/kg]l  Uws '*°1[107° g/kg]l VUaps 129 127 Uape
Eisenhiittenstadt 1. Quartal 2011 10,2 0,8 52,8 3,6 5,2 E-9 4,8 E-10
(Oder) 2. Quartal 2011 10,2 0,5 63,9 3,9 6,6 E-9 5,2 E-10
3. Quartal 2011 8,1 0,4 80,5 3,3 9,8 E-9 5,9 E-10
4. Quartal 2011 14,6 0,4 116,7 4,5 7,9 E-9 3,6 E-10
1. Quartal 2012 9,6 0,2 93,7 3,7 9,6 E-9 4,3 E-10
2. Quartal 2012 22,8 0,7 74,6 3,2 3,2 E-9 1,7 E-10
3. Quartal 2012 19,4 0,4 72,1 3,1 3,7E-9 1,7 E-10
4. Quartal 2012 17,2 0,4 59,3 2,3 3,4 E-9 1,5 E-10
1. Quartal 2013 7,5 0,2 78,4 1,5 1,0 E-8 2,8 E-10
Schwedt 1. Quartal 2011 10,3 0,7 65,8 4,1 6,3 E-9 5,8 E-10
(Oder) 2. Quartal 2011 8,1 0,4 61,5 3,9 8,0 E-9 6,4 E-10
3. Quartal 2011 8,4 0,7 126,1 4,9 1,5E-8 1,3 E-9
4. Quartal 2011 14,3 0,3 83,1 3,3 5,7 E-9 2,5 E-10
1. Quartal 2012 10,4 0,3 80,2 3,2 7,6 E-9 3,6 E-10
2. Quartal 2012 15,5 0,4 67,8 3,0 4,3 E-9 2,2 E-10
3. Quartal 2012 16,6 0,5 85,6 3,6 5,1E-9 2,5 E-10
4. Quartal 2012 13,5 0,3 63,6 2,5 4,6 E-9 2,0 E-10
1. Quartal 2013 7,8 0,2 91,4 1,8 1,2 E-8 2,9 E-10
Geesthacht 1. Quartal 2011 6,6 0,5 103,0 6,9 1,5E-8 1,5 E-9
(Elbe) 2. Quartal 2011 5,0 0,4 132,3 7,0 2,9E-8 2,4 E-9
3. Quartal 2011 8,4 0,2 127,6 5,0 1,5E-8 6,7 E-10
4. Quartal 2011 8,3 0,2 810,6 29,8 9,6 E-8 3,9 E-9
1. Quartal 2012 6,0 0,1 129,3 4,9 2,1E-8 8,5 E-10
2. Quartal 2012 8,1 0,2 78,5 3,4 9,6 E-9 4,3 E-10
3. Quartal 2012 9,9 0,3 128,9 51 1,3 E-8 5,8 E-10
4. Quartal 2012 7,5 0,1 100,5 3,8 1,3E-8 5,2 E-10
1. Quartal 2013 2,5 0,1 52,0 1,1 2,1E-8 7,1 E-10
Tangermiinde 1. Quartal 2011 6,6 0,5 56,8 3,6 8,5 E-9 7,7 E-10
(Elbe) 2. Quartal 2011 4,2 0,3 41,2 3,2 1,0 E-8 9,1 E-10
3. Quartal 2011 6,6 0,3 56,7 2,5 8,4 E-9 5,1 E-10
4. Quartal 2011 7,2 0,2 66,2 2,7 9,1E-9 4,0 E-10
1. Quartal 2012 4,1 0,1 63,7 2,9 1,5E-8 7,6 E-10
2. Quartal 2012 6,6 0,1 46,6 2,4 6,9 E-9 3,7 E-10
3. Quartal 2012 - -
4. Quartal 2012 7,7 0,2 64,7 2,5 8,3 E-9 3,5 E-10
1. Quartal 2013 5,2 0,1 75,0 2,9 1,4 E-8 5,8 E-10
Wittenberg 1. Quartal 2011 5,5 0,3 44,5 2,3 8,0 E-9 5,6 E-10
(Elbe) 2. Quartal 2011 7,0 0,4 52,1 3,8 9,2 E-9 7,9 E-10
3. Quartal 2011 6,6 0,3 64,9 2,8 9,6 E-9 5,6 E-10
4. Quartal 2011 7,3 0,2 69,4 2,8 9,3 E-9 4,3 E-10
1. Quartal 2012 4,0 0,1 64,8 2,7 1,6 E-8 7,3 E-10
2. Quartal 2012 5,8 0,1 49,6 2,5 8,5 E-9 4,5 E-10
3. Quartal 2012 6,0 0,1 72,6 3,2 1,2 E-8 5,7 E-10
4. Quartal 2012 6,0 0,1 72,5 2,8 1,2 E-8 5,1 E-10
1. Quartal 2013 2,5 0,1 52,0 1,1 2,1E-8 7,1 E-10




Tab. A.7: (fortgesetzt)

Messstation Zeitraum 1271 110° g/kg]l  Uws '*°1[107° g/kg]l  Uabs 129, 127 Uape
Dresden 1. Quartal 2011 6,6 0,4 74,4 4,5 1,1E-8 1,1 E-9
(Elbe) 2. Quartal 2011 3,7 0,2 29,3 1,8 7,7 E-9 6,0 E-10
3. Quartal 2011 6,8 0,2 34,0 1,8 5,0 E-9 2,9 E-10
4. Quartal 2011 7,2 0,2 48,2 2,2 6,6 E-9 3,3 E-10
1. Quartal 2012 4,2 0,1 38,2 1,8 8,9 E-9 4,6 E-10
2. Quartal 2012 59 0,1 27,3 1,9 4,6 E-9 3,4 E-10
3. Quartal 2012 5,5 0,1 49,2 2,5 8,8 E-9 4,6 E-10
4. Quartal 2012 5,4 0,1 203,5 7,6 3,7 E-8 1,5 E-9
1. Quartal 2013 3,9 0,1 77,8 3,0 2,0 E-8 8,3 E-10
Rinteln 1. Quartal 2011 3,4 0,2 35,0 2,8 1,0 E-8 1,0 E-9
(Weser) 2. Quartal 2011 2,8 0,2 44,1 3,1 1,8 E-8 1,6 E-9
3. Quartal 2011 4,9 0,2 116,1 4,5 2,3 E-8 1,3 E-9
4. Quartal 2011 4,3 0,2 46,9 2,1 1,1E-8 5,9 E-10
1. Quartal 2012 3,1 0,1 53,5 2,3 1,7 E-8 8,5 E-10
2. Quartal 2012 4,4 0,1 52,6 2,6 1,2 E-8 6,5 E-10
3. Quartal 2012 4,2 0,1 57,6 2,7 1,4 E-8 6,9 E-10
4. Quartal 2012 4,2 0,1 61,5 2,4 1,5 E-8 6,6 E-10
1. Quartal 2013 2,9 0,1 90,7 3,4 3,1E-8 1,4 E-9
Hoxter 1. Quartal 2011 4,2 0,3 32,9 2,6 7,9 E-9 9,1 E-10
(Weser) 2. Quartal 2011 2,4 0,2 62,4 3,8 3,0 E-8 2,7 E-9
3. Quartal 2011 4,2 0,2 114,1 4,4 2,7 E-8 1,4 E-9
4. Quartal 2011 4,4 0,1 47,5 2,1 1,1E-8 4,9 E-10
1. Quartal 2012 4,1 0,2 60,3 2,5 1,4 E-8 7,7 E-10
2. Quartal 2012 3,7 0,1 38,4 2,2 1,0E-8 6,6 E-10
3. Quartal 2012 3,5 0,1 55,1 2,6 1,6 E-8 7,5 E-10
4. Quartal 2012 4,2 0,1 551,6 21,0 1,3E-7 5,6 E-9
1. Quartal 2013 2,6 0,1 51,7 2,0 2,0 E-8 8,7 E-10
Geeste 1. Quartal 2011 9,2 0,7 135,3 7,4 1,5E-8 1,2 E-9
(Ems) 2. Quartal 2011 13,3 0,5 232,4 18,2 1,8 E-8 1,6 E-9
3. Quartal 2011 14,1 0,4 180,8 6,8 1,3E-8 5,9 E-10
4. Quartal 2011 11,2 0,3 165,2 6,2 1,5E-8 6,3 E-10
1. Quartal 2012 Ausfall der Pumpe (Keine Probe)
2. Quartal 2012 11,0 0,3 169,0 6,5 1,5E-8 6,6 E-10
3. Quartal 2012 14,6 0,3 180,7 6,9 1,2 E-8 5,1 E-10
4. Quartal 2012 10,4 0,2 640,1 24,1 6,1 E-8 2,3 E-9
1. Quartal 2013 4,9 0,1 145,6 2,7 3,0 E-8 8,0 E-10
Wesel 1. Quartal 2011 8,1 0,5 52,2 3,5 6,5 E-9 5,7 E-10
(Rhein) 2. Quartal 2011 10,7 0,6 116,3 10,6 1,0 E-8 8,7 E-10
3. Quartal 2011 9,1 0,3 80,9 3,2 8,8 E-9 4,3 E-10
4. Quartal 2011 10,1 0,2 305,2 11,3 3,0 E-8 1,2 E-9
1. Quartal 2012 5,7 0,2 57,5 2,3 9,9 E-9 4,6 E-10
2. Quartal 2012 8,4 0,2 369,1 13,8 4,3 E-8 1,8 E-9
3. Quartal 2012 9,7 0,2 144,5 5,6 1,5E-8 6,0 E-10
4. Quartal 2012 8,3 0,2 80,4 3,1 9,5E-9 4,2 E-10
1. Quartal 2013 6,5 0,1 57,1 2,2 8,6 E-9 3,7 E-10




Tab. A.7: (fortgesetzt)

Messstation Zeitraum 1271 110° g/kg]l  Uws '*°1[107° g/kg]l VUaps 129 127 Uae
Koblenz 1. Quartal 2011 5,2 0,3 57,3 3,6 1,1E-8 9,5 E-10
(Rhein) 2. Quartal 2011 4,5 0,3 92,3 5,9 2,1E-8 1,7 E-9
3. Quartal 2011 4,8 0,2 68,1 2,8 1,4 E-8 8,0 E-10
4. Quartal 2011 5,2 0,1 72,5 2,9 1,4 E-8 6,4 E-10
1. Quartal 2012 4,4 0,1 66,9 2,7 1,5E-8 6,8 E-10
2. Quartal 2012 4,2 0,1 51,5 2,5 1,2 E-8 6,1 E-10
3. Quartal 2012 4,2 0,1 43,8 2,3 1,0 E-8 5,9 E-10
4, Quartal 2012 3,7 0,1 57,2 2,3 1,5E-8 6,7 E-10
1. Quartal 2013 3,7 0,1 42,8 1,7 1,1 E-8 5,3 E-10
Worms 1. Quartal 2011 5,3 0,3 50,4 3,5 9,4 E-9 8,4 E-10
(Rhein) 2. Quartal 2011 3,7 0,3 97,7 6,3 2,5 E-8 2,5 E-9
3. Quartal 2011 4,3 0,2 57,4 2,4 1,3 E-8 8,3 E-10
4. Quartal 2011 5,6 0,1 105,3 4,1 1,9E-8 7,9 E-10
1. Quartal 2012 4,4 0,1 59,2 2,4 1,3 E-8 6,4 E-10
2. Quartal 2012 4,3 0,1 48,9 2,4 1,1E-8 6,1 E-10
3. Quartal 2012 4,6 0,1 51,8 2,6 1,1 E-8 6,3 E-10
4, Quartal 2012 3,5 0,1 51,8 2,0 1,5E-8 6,3 E-10
1. Quartal 2013 3,7 0,1 46,4 1,9 1,2 E-8 5,2 E-10
Breisach 1. Quartal 2011 3,7 0,2 36,6 2,9 9,6 E-9 9,5 E-10
(Rhein) 2. Quartal 2011 2,1 0,2 49,3 3,4 2,4 E-8 2,2 E-9
3. Quartal 2011 2,4 0,2 63,1 2,7 2,6 E-8 2,3 E-9
4. Quartal 2011 3,0 0,1 48,0 2,1 1,6 E-8 8,1 E-10
1. Quartal 2012 3,1 0,1 44,6 1,9 1,4 E-8 7,0 E-10
2. Quartal 2012 2,5 0,1 43,1 2,3 1,7 E-8 9,6 E-10
3. Quartal 2012 4,5 0,1 42,4 2,3 9,3 E-9 5,4 E-10
4. Quartal 2012 2,4 0,1 40,4 1,6 1,7 E-8 7,6 E-10
1. Quartal 2013 2,5 0,1 73,5 1,5 2,9E-8 7,3 E-10
Regensburg 1. Quartal 2011 5,3 0,4 18,6 2,3 3,5E-9 4,7 E-10
(Donau) 2. Quartal 2011 2,7 0,2 20,1 2,2 7,2 E-9 9,5 E-10
3. Quartal 2011 4,0 0,2 31,5 1,6 7,7 E-9 4,9 E-10
4. Quartal 2011 5,2 0,1 28,3 1,5 5,4 E-9 3,1 E-10
1. Quartal 2012 4,5 0,1 30,9 1,4 6,8 E-9 3,4 E-10
2. Quartal 2012 3,8 0,1 29,1 2,0 7,6 E-9 5,4 E-10
3. Quartal 2012 4,5 0,1 25,5 2,0 5,6 E-9 4,5 E-10
4. Quartal 2012 3,9 0,1 47,4 1,9 1,2 E-8 5,3 E-10
1. Quartal 2013 2,4 0,1 39,0 0,9 1,6 E-8 4,6 E-10
Vilshofen 1. Quartal 2011 4,4 0,3 25,1 2,4 5,7 E-9 6,4 E-10
(Donau) 2. Quartal 2011 2,9 0,2 30,9 2,5 1,1 E-8 1,1 E-9
3. Quartal 2011 3,8 0,2 43,2 2,0 1,1 E-8 6,9 E-10
4. Quartal 2011 4,1 0,1 30,5 1,6 7,3 E-9 4,1 E-10
1. Quartal 2012 3,5 0,1 25,5 1,2 7,1 E-9 3,7 E-10
2. Quartal 2012 4,1 0,1 36,0 2,1 8,7 E-9 5,2 E-10
3. Quartal 2012 4,1 0,1 27,9 2,0 6,8 E-9 4,9 E-10
4. Quartal 2012 3,5 0,1 33,9 1,4 9,5E-9 4,5 E-10
1. Quartal 2013 7,5 0,2 78,4 1,5 1,0 E-8 2,8 E-10
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Tab.A.9: Konzentrationen von I, | und '?°I/"?"|-Isotopenverhaltnisse im Boden.

ort/Tiefe  1[10°g/g] Uabs ‘1[10°g/g] Uabs 2I[mBa/g] VYabs 129 127 Uabs
Potsdam

0-5cm 1,99 0,10 215,12 3,99 1406 26,1 1,1 E7 56 E9
5-10cm 1,32 0,05 43,00 0,51 281 3,3 32E8 1,3E9
10-20cm 1,19 0,04 23,38 0,28 153 1,8 1,9 E-8 6,5 E-10
20-30cm 0,91 0,04 8,28 0,11 54 0,7 90 E-9 3,7 E-10
30-50cm 0,85 0,05 3,95 0,06 26 0,4 4,6 E-9 2,7 E-10
Langenhagen

0-5cm 3,01 0,24 159,15 1,82 1040 11,9 52 E-8 4,2 E-9
5-10cm 2,96 0,13 140,06 1,60 915 10,4 4,7 E-8 2,2 E-9
10-20cm 2,80 0,10 62,99 0,72 412 4,7 2,2 E-8 85 E-10
20-30cm 2,92 0,17 23,91 0,28 156 1,8 81E9 49E10
30- 50 cm 1,82 0,07 4,97 0,06 32 0,4 2,7E9 1,1 E-10
0-5cm 1,85 0,19 55,15 0,77 360 5,1 29 E8  30E9
5-10cm 1,77 0,14 57,73 0,70 377 4,6 32E8 2,7E9
10-20cm 1,59 0,09 43,93 0,54 287 3,5 2,7 E-8 1,6 E-9
20-30cm 1,00 0,09 21,45 0,29 140 1,9 21E8 1,8 E9
30-50cm 1,15 0,06 5,76 0,09 38 0,6 49 E-9 2,8 E-10
Nirnberg

0-5cm 2,82 0,16 95,05 1,11 621 7,3 33E8 1,9E9
5-10cm 3,32 0,15 76,67 0,91 501 5,9 23E8 1,1E9
10-20cm 2,77 0,18 43,33 0,53 283 3,5 1,5 E-8 1,0 E-9
20-30cm 3,15 0,18 27,22 0,37 178 2,4 85E-9 49 E-10
30- 50 cm 7,41 0,31 13,00 0,19 85 1,2 1,7 E-9 7,6 E-11
Lahr

0-5cm 2,76 0,13 125,40 1,47 820 9,6 45E-8  2,1E9
5-10cm 2,79 0,30 115,21 1,36 753 8,9 4,1 E-8 4,4 E-9
10- 20 cm 2,81 0,14 120,34 1,40 787 9,2 42 E-8  2,1E9
20-30cm 3,08 0,15 110,48 1,29 722 8,5 35E8 1,8 E-9
30-50cm 2,68 0,12 27,73 0,34 181 2,2 1,0 E-8 4,7 E-10
Schleswig

0-5cm 3,83 0,20 359,80 4,15 2352 27,1 93 E8 49 E9
5-10cm 3,61 0,37 222,10 2,64 1452 17,2 6,1 E-8 62 E-9
10-20cm 3,99 0,28 68,13 0,86 445 5,6 1,7 E-8 1,2 E-9
20-30cm 4,40 0,21 23,09 0,32 151 2,1 52 E9  2,5E10
30-50cm 4,33 0,12 7,97 0,13 52 0,9 1,8 E-9 5,8 E-11




Tab. A.9: (fortgesetzt)

ort/Tiefe  1[10°g/g] Uabs ‘21[10°g/g] Uabs 2I[mBa/g] VYabs 129 127 Uabs
Bielefeld

0-5cm 2,52 0,13 304,35 10,63 1989 69,5 1,2 E-7 7,4 E-9
5-10cm 3,12 0,18 204,88 7,20 1339 47,1 6,5E8  43E-9
10-20cm 2,56 0,17 37,84 1,50 247 9,8 1,5 E-8 1,1 E-9
20-30cm 2,52 0,23 22,06 0,97 144 6,3 86 E9 88E-10
30-50cm 2,51 0,12 7,03 0,42 46 2,8 2,8 E9 2,1E-10
Essen

0-5cm 3,93 0,20 320,56 11,18 2095 73,0 8,0 E-8 5,0 E-9
5-10cm 4,24 0,22 229,53 8,07 1500 52,7 5,3 E-8 3,3 E-9
10-20cm 4,73 0,33 104,36 3,77 682 24,7 2,2 E-8 1,7 E-9
20-30cm 4,08 0,29 25,44 1,13 166 7,4 6,1 E-9 5,2 E-10
30-50cm 3,66 0,20 29,19 1,13 191 7,4 78 E-9 53 E-10
Geesthacht

0-5cm 1,05 0,04 107,23 3,90 701 25,5 1,0 E-7 56 E-9
5-10cm 0,99 0,04 81,61 2,98 533 19,5 81 E-8 47 E9
10-20cm 0,74 0,07 26,73 1,14 175 7,5 35E8 36 E9
20-30cm 0,71 0,04 14,82 0,63 97 4,1 21 E8 14 E9
30-50cm 0,78 0,03 5,26 0,28 34 1,8 6,6 E9 44 E-10
Kiel

0-5cm 4,51 0,26 134,30 4,83 878 31,6 2,9 E-8 2,0 E-9
5-10cm 5,15 0,12 80,69 2,96 527 19,3 1,5 E-8 6,7 E-10
10-20cm 4,91 0,11 63,68 2,32 416 15,2 1,3 E-8 55 E-10
20-30cm 4,63 0,16 65,26 2,36 427 15,4 1,4 E-8 6,9 E-10
30-50cm 4,20 0,10 9,41 0,42 61 2,7 22 E9 1,1 E-10

OberweilRbach

0-5cm 4,45 0,24 168,87 6,21 1104 40,6 3,7 E-8 2,5 E-9
5-10cm 5,05 0,46 214,26 7,69 1400 50,3 4,2 E-8 4,0 E-9
10-20cm 3,32 0,19 58,47 2,03 382 13,3 1,7 E-8 1,2 E-9
20-30cm 5,08 0,26 51,05 1,77 334 11,6 9,9 E-9 6,1 E-10
30-50cm 5,30 0,12 29,20 1,01 191 6,6 5,4 E-9 2,2 E-10
Sophienhof

0-5cm 8,20 0,19 265,30 9,25 1734 60,4 3,2 E-8 1,3 E-9
5-10cm 7,38 0,35 218,51 7,62 1428 49,8 2,9 E-8 1,7 E-9
10-20cm 7,77 0,17 102,17 3,52 668 23,0 1,3 E-8 5,3 E-10
20-30cm 5,26 0,34 16,96 0,58 111 3,8 3,2 E-9 2,3 E-10

30-50cm 5,48 0,15 11,53 0,41 75 2,7 2,1 E-S 9,3 E-11




Tab. A.9: (fortgesetzt)

ort/Tiefe  1[10°g/g] Uabs 1[10°g/g] Uabs 2I[mBa/g] VYabs 129 127 Uabs
Nordenham

0-5cm 12,20 0,74 630,28 22,07 4119 144,2 51E8  3,5E9
5-10cm 8,20 0,27 265,34 9,23 1734 60,3 32E8 1,5E9
10-20cm 8,86 0,18 52,56 1,82 344 11,9 58 E-9 2,4 E-10
20-30cm 9,32 0,19 22,90 0,80 150 5,2 24E9 98E11
30- 50 cm 7,27 0,24 10,12 0,36 66 2,3 1,4 E-9 6,6 E-11
Norderney

0-5cm 13,45 0,83 650,17 22,66 4249 148,1 48 E-8 3,4 E-9
5-10cm 17,70 0,56 501,95 17,45 3281 114,1 28 E-8 1,3 E9
10- 20 cm 5,45 0,15 80,52 2,83 526 18,5 1,5 E-8 6,6 E-10
20-30cm 2,15 0,12 26,99 0,94 176 6,1 1,2 E-8 81 E-10
30-50cm 0,37 0,02 11,19 0,39 73 2,6 29 E8 1,9 E9
Breungeshain

0-5cm 8,16 0,21 399,32 13,64 2610 89,2 48 E-8 2,1 E-9
5-10cm 6,40 0,13 314,45 10,74 2055 70,2 48 E-8 1,9 E-9
10-20cm 9,50 0,33 119,52 4,18 781 27,3 1,2 E-8 6,1 E-10
20-30cm 4,61 0,25 42,71 1,48 279 9,7 9,1E9 58E10
30- 50 cm 3,72 0,13 40,05 1,39 262 9,1 1,1 E-8 5,2 E-10
Bad Arolsen

0-5cm 1,36 0,03 120,91 4,14 790 27,0 87E-8 3,6 E9
5-10cm 1,34 0,10 82,98 2,84 542 18,5 6,1 E-8 4,9 E-9
10-20cm 1,68 0,12 52,08 1,84 340 12,0 30E8  2,4E9
20-30cm 1,71 0,08 53,93 1,86 352 12,1 31E8 1,7 E-9
30-50cm 0,87 0,04 7,43 0,26 49 1,7 84 E-9 4,5 E-10
Ludwigshdhe

0-5cm 1,76 0,04 121,55 4,16 794 27,2 68 E-8 2,8 E-9
5-10cm 2,75 0,05 91,84 3,14 600 20,5 33E8 1,3E9
10- 20 cm 2,27 0,07 36,81 1,26 241 8,2 1,6 E-8 7,3 E-10
20-30cm 1,83 0,04 23,97 0,82 157 5,4 1,3 E-8 5,1 E-10
30-50cm 2,01 0,05 15,62 0,54 102 3,5 7,7 E-9 3,3 E-10
Biendorf

0-5cm 1,66 0,05 99,95 3,43 653 22,4 59 E-8 2,7 E-9
5-10cm 1,80 0,06 42,05 1,44 275 9,4 23E8 1,1E9
10-20cm 1,93 0,04 29,76 1,02 195 6,7 1,5 E-8 6,2 E-10
20-30cm 1,84 0,05 32,61 1,12 213 7,3 1,7 E-8 7,8 E-10
30- 50 cm 1,43 0,07 11,58 0,40 76 2,6 80E9 4,6 E10




Tab. A.9: (fortgesetzt)

129

129

ort/Tiefe  1[10°g/g] VUabs ‘Z1[107°g/g] Uabs I[mBq/g] VYabs 129 127 Uabs
Neu Boltenhagen

0-5cm 1,35 0,04 52,68 2,01 344 13,1 3,8E-8 1,9 E9
5-10cm 1,31 0,04 50,94 1,75 333 11,4 3,8 E-8 1,8 E-9
10-20cm 1,48 0,04 29,39 1,01 192 6,6 2,0E-8 84 E10
20-30cm 1,73 0,04 21,91 0,75 143 4,9 1,2 E-8 5,2 E-10
30-50cm 1,27 0,04 7,42 0,26 48 1,7 58 E-9 2,9 E-10
Kerkow

0-5cm 2,12 0,12 93,46 3,25 611 21,2 43 E-8 2,8 E-9
5-10cm 2,83 0,06 88,05 3,08 575 20,2 3,1E-8 1,2E9
10-20cm 2,25 0,04 34,07 1,19 223 7,8 1,5 E-8 5,9 E-10
20-30cm 1,09 0,02 6,88 0,24 45 1,6 6,2 E-9 2,4 E-10
30-50cm 0,76 0,03 2,12 0,07 14 0,5 2,7E9 1,4 E10
Ankershagen

0-5cm 1,25 0,06 137,31 4,73 897 30,9 1,1 E7  62E9
5-10cm 1,19 0,05 91,02 3,16 595 20,7 7,5E8  42E9
10-20cm 1,54 0,04 35,77 1,25 234 81 2,3E-8 1,0 E-9
20-30cm 1,67 0,05 19,00 0,67 124 4,4 1,1 E-8 53 E-10
30-50cm 2,40 0,10 11,23 0,39 73 2,6 4,6 E-9 2,5 E-10
Lehnmihle

0-5cm 4,54 0,09 170,28 5,86 1113 38,3 3,7E-8 1,5E9
5-10cm 4,31 0,09 85,46 2,97 559 19,4 2,0E-8 7,8 E10
10-20cm 3,39 0,06 40,60 1,41 265 9,2 1,2 E-8 4,5 E-10
20-30cm 3,76 0,08 16,26 0,58 106 3,8 43 E9 1,8 E-10
30-50cm 3,17 0,05 4,59 0,16 30 1,0 1,4 E-9 5,5 E-11
Gohre

0-5cm 8,34 0,10 161,77 5,58 1057 36,4 1,9 E-8 6,9 E-10
5-10cm 7,92 0,12 140,09 4,83 916 31,6 1,7 E-8 6,6 E-10
10-20cm 5,50 0,13 70,31 2,44 460 16,0 1,3 E-8 53 E-10
20-30cm 6,84 0,12 34,54 1,21 226 7,9 50E-9 2,0 E-10
30-50cm 2,85 0,04 11,46 0,40 75 2,6 40E9 1,5E-10
Puch

0-5cm 2,81 0,08 122,42 4,21 800 27,5 43 E-8 19E-9
5-10cm 2,45 0,08 108,40 3,73 709 24,4 4,4 E-8 2,0 E-9
10-20cm 2,49 0,08 57,80 1,99 378 13,0 23E8 1,1E9
20-30cm 2,45 0,08 6,06 0,21 40 1,3 24E9 1,2 E-10
30-50cm 3,21 0,04 16,21 0,56 106 3,7 50E-9 1,8 E-10




Tab. A.9: (fortgesetzt)

ort/Tiefe  1[10°g/g] Uabs ‘21[10°g/g] Uabs *I[mBa/g] VYabs 2977 Uabs
Furstenzell

0-5cm 1,10 0,05 87,70 3,02 573 19,7 7,8 E-8 4,7 E-9
5-10cm 1,15 0,06 71,01 2,45 464 16,0 6,1 E-8 3,7 E-9
10-20cm 1,40 0,05 49,13 1,69 321 11,1 35E-8 1,7 E-9
20-30cm 1,32 0,05 24,99 0,86 163 5,6 1,9 E-8 9,4 E-10
30-50cm 2,20 0,05 19,74 0,69 129 4,5 88 E9 3,8 E10
Stotten

0-5cm 6,18 0,27 260,08 8,93 1700 58,3 41E8  23E9
5-10cm 6,10 0,32 194,46 6,68 1271 43,6 3,1E-8 2,0 E9
10-20cm 6,69 0,21 87,77 3,02 574 19,7 1,3 E-8 6,0 E-10
20-30cm 8,86 0,21 23,94 0,82 156 5,4 2,7E9 1,1 E-10
30-50cm 14,17 0,25 13,73 0,48 90 3,1 9,5 E-10 3,7 E-11
Kempten

0-5cm 3,62 0,12 187,13 6,43 1223 42,0 51E8 2,4 E9
5-10cm 3,51 0,10 166,79 5,73 1090 37,5 4,7 E-8  2,1E9
10-20cm 3,76 0,10 51,04 1,76 334 11,5 1,3 E-8 57 E-10
20-30cm 4,02 0,08 33,43 1,15 218 7,5 82 E9 33E10
30-50cm 3,44 0,09 13,17 0,45 86 3,0 38E9 1,6 E-10
Trier

0-5cm 1,60 0,05 133,06 4,58 870 29,9 82E8 38E9
5-10cm 1,58 0,05 153,81 5,29 1005 34,6 96 E-8 4,4 E9
10-20cm 1,62 0,05 96,04 3,30 628 21,6 58 E-8 2,7 E-9
20-30cm 1,33 0,04 69,16 2,37 452 15,5 51E8 2,4 E9
30-50cm 1,28 0,07 25,78 0,89 168 5,8 2,0 E-8 1,3 E-9
Schauinsland

0-5cm 8,19 0,18 157,80 5,43 1031 35,5 1,9 E-8 7,8 E-10
5-10cm 7,82 0,32 360,47 12,36 2356 80,8 45E8 24 E9
10- 20 cm 6,83 0,28 254,14 8,72 1661 57,0 37E-8 1,9 E-9
20-30cm 9,83 0,23 82,50 2,83 539 18,5 83 E9 3,4E10
30-50cm 8,25 0,16 49,42 1,69 323 11,1 59 E-9 2,3 E-10




Tab. A.10: Chemische und physikalische Eigenschaften der untersuchten Boden
(Feq, Alg, Mnqy = dithionitlosliche Fe-, Al-, Mn-Oxide; Corg = organischer Koh-
lenstoff; T=Ton, U=Schluff, S=Sand; *=extrapolierte Werte; Werte in Klam-
mern geschatzt).

Ort/Tiefe Fey Aly Mny Corg Kornung pH Lagerungs-
[s/kgl [g/kg]l [g/ksl % (T%) (U%) (S%) dichte [g/cm’]

Potsdam

0-5cm 2,32 0,77 0,09 3,32 3,5 5,2 91,3 51 1,48*
5-10cm 1,71 0,63 0,07 1,47 2,0 5,9 92,1 53 1,48
10-20cm 1,59 0,54 0,06 0,87 1,8 51 93,2 5,6 1,54
20-30cm 1,26 0,39 0,04 0,49 1,7 3,7 94,6 6,7 1,51
30-50cm 0,96 0,32 0,03 0,28 1,2 2,2 96,6 7,0 1,51*

Langenhagen

0-5cm 3,10 0,57 0,25 2,81 9,5 29,5 61,0 4,9 1,38*
5-10cm 3,30 0,59 0,26 2,04 10,2 29,8 60,0 5,0 1,38
10-20cm 3,24 0,52 0,27 1,52 10,5 33,6 56,0 5,5 1,54
20-30cm 3,55 0,42 0,27 1,01 9,5 25,9 64,6 6,3 1,62
30-50cm 5,31 0,36 0,36 1,04 12,9 25,1 62,1 7,2 1,62*
Gorlitz

0-5cm 4,25 0,50 0,27 2,05 12,6 43,1 44,3 5,5 1,31*
5-10cm 4,72 0,54 0,24 1,74 12,6 41,7 45,7 5,9 1,31
10-20cm 4,93 0,51 0,19 1,66 12,8 37,9 49,4 6,8 1,38
20-30cm 4,89 0,59 0,18 1,28 11,5 37,0 51,6 6,5 1,48
30-50cm 4,24 0,43 0,09 0,37 12,1 28,4 59,5 6,9 1,48*
Nirnberg

0-5cm 3,09 0,36 0,96 3,24 19,0 10,2 70,8 6,8 1,65*
5-10cm 2,97 0,30 0,92 1,90 17,6 11,2 71,2 6,8 1,65
10-20cm 2,86 0,30 1,04 1,41 16,7 11,1 72,2 6,9 1,71
20-30cm 2,92 0,30 1,18 1,16 21,0 14,0 64,9 7,0 1,71*
30-50cm 4,40 0,45 2,15 0,76 20,7 9,0 70,3 7,1 ---
Lahr

0-5cm 4,37 0,33 0,36 2,54 16,0 53,9 30,2 6,7 1,33*
5-10cm 4,38 0,34 0,40 1,86 15,3 52,6 32,1 6,8 1,33
10-20cm 4,84 0,37 0,37 1,48 16,1 54,8 29,1 6,8 1,44
20-30cm 4,69 0,35 0,39 1,14 15,7 54,5 29,8 6,9 1,49
30-50cm 4,92 0,37 0,44 0,75 15,2 59,1 25,7 6,9 1,49*
Schleswig

0-5cm 4,10 1,10 0,22 3,38 11,2 24,4 64,4 4,7 1,16*
5-10cm 3,98 1,05 0,21 1,94 10,8 23,3 65,9 5,0 1,16
10-20cm 4,22 1,07 0,22 1,36 10,6 25,1 64,3 5,4 1,27
20-30cm 5,05 1,12 0,24 1,14 11,1 29,8 59,1 6,1 1,31

30-50cm 4,90 1,14 0,26 0,71 13,2 28,2 58,6 51 1,31*




Tab. A.10: (fortgesetzt)

Ort/Tiefe Feq Aly Mny Corg Kornung pH Lagerungs-
[g/kg]l [g/kgl [g/kgl % (T%) (U%) (S%) dichte [g/cm?]
Bielefeld
0-5cm 1,83 0,85 0,21 3,03 3,8 4,0 92,2 5,4 1,2*
5-10cm 2,01 0,98 0,23 1,93 3,5 3,8 92,8 5,4 1,20
10-20cm 1,66 0,90 0,17 1,50 2,0 3,1 94,9 5,7 1,46
20-30cm 1,50 0,90 0,13 1,22 3,3 2,9 93,8 6,2 1,41
30-50cm 1,12 0,81 0,05 0,97 2,7 1,9 95,4 6,1 1,41%*
Essen
0-5cm 6,36 0,87 0,32 2,99 14,6 62,2 23,2 5,4 1,58*
5-10cm 6,84 0,85 0,37 2,03 14,8 63,6 21,6 5,4 1,58
10-20cm 6,83 0,87 0,44 1,29 14,1 68,0 17,9 5,4 1,61
20-30cm 7,27 0,86 0,45 0,91 15,3 73,0 11,8 5,7 1,64
30-50cm 8,13 0,87 0,45 0,61 16,7 69,5 13,8 6,2 1,64*
Geestacht
0-5cm 2,35 0,65 0,16 2,03 9,3 11,6 79,1 4,0 1,5*%
5-10cm 2,57 0,34 0,17 1,39 9,3 11,5 79,2 4,1 1,50
10-20cm 2,59 0,41 0,21 0,85 8,8 12,1 79,2 4,3 1,66
20-30cm 4,46 0,48 0,40 0,60 8,3 11,6 80,1 4,5 1,67
30-50cm 2,61 0,33 0,20 0,37 8,4 11,9 79,7 4,8 1,67*
Kiel
0-5cm 5,12 0,91 0,35 3,30 18,6 41,5 40,0 5,4 1,55*
5-10cm 4,55 0,88 0,37 1,76 18,0 40,7 41,4 5,5 1,55
10-20cm 5,21 0,92 0,38 1,37 18,3 40,9 40,8 5,5 1,59
20-30cm 5,25 0,95 0,38 1,25 19,0 40,1 40,9 5,6 1,53
30-50cm 6,17 0,95 0,32 0,62 23,4 39,9 40,9 5,8 1,53*
Oberweillbach
0-5cm 7,76 1,65 0,31 7,74 22,9 56,5 20,6 4,2 -
5-10cm 8,96 1,84 0,29 4,85 20,0 54,1 26,0 4,0 ’ (0,93)
10-20cm 7,89 1,65 0,24 2,69 21,4 50,4 28,2 4,0 -
20-30cm 8,70 1,93 0,14 2,71 19,8 53,3 26,9 4,0 -
30-50cm 9,43 2,13 0,12 1,77 18,8 50,5 30,7 4,1 -
Sophienhof
0-5cm 8,52 3,66 0,97 6,72 27,4 50,1 22,5 5,9 0,93*
5-10cm 8,12 3,79 0,95 6,20 27,3 48,3 24,4 51 0,93
10-20cm 5,83 3,25 0,72 4,02 24,8 44,8 30,4 4,8 0,96
20-30cm 6,26 3,93 0,71 2,19 25,3 45,0 29,7 4,7 0,89
30-50cm 5,98 3,06 0,53 1,22 19,3 44,8 36,0 4,6 0,89*




Tab. A.10: (fortgesetzt)

Ort/Tiefe Fey Aly Mn, Corg Kornung pH Lagerungs-
[s/kg] [g/kgl I[g/kgl % (T%) (U%) (S%) dichte [g/cm’]
Nordenham
0-5cm 4,50 0,20 0,32 11,54 34,6 51,0 14,4 5,3 (0,82)
5-10cm 6,40 0,23 0,20 5,67 34,0 53,9 12,1 5,4 (0,82)
10-20cm 6,06 0,21 0,11 2,28 35,6 53,4 11,0 5,5 1,36
20-30cm 6,14 0,26 0,11 1,57 40,0 49,7 10,3 5,5 1,40%*
30-50cm 4,35 0,25 0,08 0,93 36,3 53,1 10,6 5,8 1,40%*
Norderney
0-5cm 1,62 0,12 0,10 2,12 11,9 7,1 80,9 6,7 1,51*
5-10cm 1,98 0,14 0,13 1,61 13,7 7,8 78,6 7,0 1,51
10-20cm 1,22 0,11 0,07 0,67 5,7 3,2 91,2 7,1 1,61
20-30cm 0,55 0,10 0,03 0,23 2,1 2,1 95,8 7,3 1,68
30-50cm 0,24 0,03 0,01 0,15 0,5 0,7 98,8 6,5 1,68*
Breungeshain
0-5cm 35,84 5,43 1,42 6,06 28,7 53,0 18,3 5,7 0,98*
5-10cm 32,81 5,25 1,36 4,33 30,1 54,4 15,5 5,4 0,98
10-20cm 34,07 5,46 1,31 2,75 24,4 50,0 25,6 51 0,98
20-30cm 31,74 5,34 1,18 2,04 20,0 45,7 34,3 49
30-50cm 32,04 5,41 1,23 0,87 13,4 36,4 50,2 49
Arolsen
0-5cm 8,57 0,38 0,23 3,48 24,5 31,1 44,4 5,7 1,40%*
5-10cm 8,82 0,36 0,26 1,67 24,5 30,9 44,7 5,8 1,40
10-20cm 8,81 0,36 0,27 1,02 23,5 32,7 43,8 5,9 1,59
20-30cm 9,03 0,35 0,24 0,76 26,4 21,7 51,9 6,0 1,60
30-50cm 10,51 0,37 0,11 0,14 19,9 41,5 38,6 6,0 1,60*
Ludwigshohe
0-5cm 2,45 0,23 0,21 4,05 17,1 29,3 53,6 7,1
5-10cm 2,37 0,22 0,20 2,57 15,7 24,2 60,1 7,2
10-20cm 2,51 0,25 0,21 1,87 16,6 26,9 56,5 7,4
20-30cm 2,85 0,28 0,23 1,87 14,1 27,8 58,1 7,1
30-50cm 2,60 0,26 0,22 1,73 13,2 22,4 64,5 7,3
Biendorf
0-5cm 1,54 0,46 0,06 3,29 3,8 7,2 89,0 5,6
5-10cm 2,20 0,80 0,03 1,63 3,8 5,8 90,4 5,0
10-20cm 1,91 0,71 0,03 1,20 3,5 6,4 90,1 4,3 1,25
20-30cm 2,05 0,73 0,04 1,14 3,4 51 91,5 4,2 1,26
30-50cm 1,98 0,46 0,05 0,57 3,5 8,1 88,4 4.4 1,26*




Tab. A.10: (fortgesetzt)

Ort/Tiefe Fey Aly Mny Corg Koérnung pH Lagerungs-
[s/kg]l [g/kgl [g/kgl % (T%) (U%) (S%) dichte [g/cm’]
Boltenhagen
0-5cm 2,81 0,61 0,25 1,29 4,8 15,3 79,9 4,5
5-10cm 2,83 0,63 0,25 1,11 4,6 12,2 83,2 4,4 1,52%*
10-20cm 2,92 0,67 0,25 0,74 4,7 14,0 81,3 4,5 1,52
20-30cm 2,88 0,65 0,25 0,64 4,2 12,2 83,7 4,6 1,43
30-50cm 2,78 0,64 0,20 0,41 3,3 12,4 84,3 4,8 1,43*
Kerkow
0-5cm 2,33 0,12 0,11 2,53 12,4 18,9 68,7 6,9 1,44%*
5-10cm 2,97 0,16 0,15 1,73 11,4 24,7 63,9 7,0 1,44
10-20cm 3,15 0,17 0,15 1,08 11,9 21,5 66,5 7,1 1,63
20-30cm 2,97 0,14 0,12 0,56 9,6 28,2 62,2 7,3 1,67
30-50cm 3,05 0,13 0,10 0,46 9,0 28,1 62,9 7,4 1,67*
Ankershagen
0-5cm 3,43 0,43 0,19 4,57 9,8 15,9 74,3 5,2
5-10cm 3,66 0,49 0,15 2,79 9,5 175 730 45 (1,34)
10-20cm 3,73 0,49 0,24 1,39 8,4 16,9 74,7 4,3 " (1,47)
20-30cm 3,75 0,47 0,25 0,99 7,9 16,9 75,2 4,4
30-50cm 3,23 0,40 0,18 0,64 6,4 17,2 76,4 4,6
Lehnmihle
0-5cm 8,52 1,74 0,45 3,88 16,4 38,9 44,7 4,3 (1,36)*
5-10cm 9,46 1,90 0,58 2,02 15,3 33,5 51,2 4,2 (1,36)
10-20cm 8,82 1,76 0,54 1,58 14,0 37,0 49,0 4,4 (1,37)
20-30cm 8,51 1,82 0,42 0,81 11,1 34,6 54,3 4,6 ---
30-50cm 7,00 1,46 0,28 0,38 8,3 29,7 62,0 4,8
Gohre
0-5cm 2,25 1,16 0,14 12,94 25,9 33,6 40,5 7,1 0,85*
5-10cm 2,20 1,11 0,14 12,00 24,1 34,9 41,0 7,2 0,85
10-20cm 2,38 1,18 0,15 11,68 26,4 34,3 39,3 7,3 0,98
20-30cm 2,55 1,31 0,14 6,86 23,4 40,6 36,0 7,4 0,88
30-50cm 2,64 2,07 0,09 12,31 20,3 39,6 40,1 7,5 0,88*
Puch
0-5cm 7,14 1,16 0,77 3,95 23,1 66,1 10,8 5,7 1,25
5-10cm 7,36 1,21 0,85 2,84 22,7 66,5 10,8 53 1,17
10-20cm 8,02 1,29 0,99 1,67 23,6 65,7 10,6 53 1,44
20-30cm 9,95 1,49 0,69 0,56 27,4 62,8 9,8 5,4 1,49
30-50cm 7,69 1,24 0,95 1,03 22,1 67,0 10,9 5,4 1,49%*




Tab. A.10: (fortgesetzt)

Ort/Tiefe Fey Aly Mn, Corg Kornung pH Lagerungs-
[g/kg]l [g/kgl [g/ksl % (T%) (U%) (S%) dichte [g/cm’]
Flrstenzell
0-5cm 6,01 0,94 0,70 2,69 17,9 35,4 46,7 4,5 1,13
5-10cm 5,83 0,87 0,65 1,53 17,3 50,6 32,0 4,6 (1,08)
10-20cm 6,11 0,82 0,87 1,27 17,6 38,3 44,1 4,6 (1,22)
20-30cm 5,15 0,62 0,76 0,95 17,4 39,7 42,9 4,8
30-50cm 6,47 0,37 0,42 0,73 21,7 38,6 39,6 51
Stétten
0-5cm 16,28 2,02 0,96 6,32 53,6 41,8 4,6 5,9
5-10cm 17,06 2,15 1,08 4,38 52,6 42,2 5,2 6,0 1,02
10-20cm 17,08 2,22 1,16 2,85 49,0 43,3 7,7 6,3
20-30cm 19,88 2,57 0,93 1,82 59,6 35,1 5,3 6,5
30-50cm 25,30 3,16 0,68 1,35 18,4 47,9 33,7 6,9
Kempten
0-5cm 11,59 1,47 1,19 6,32 28,1 39,1 32,7 5,6 0,91
5-10cm 12,48 1,58 1,45 3,95 28,6 37,4 34,0 5,5
10-20cm 11,42 1,54 1,28 2,62 28,4 36,1 35,5 5,5
20-30cm 9,55 2,28 0,88 1,71 28,0 30,9 41,2 5,5
30-50cm 12,00 1,55 1,23 1,17 28,1 32,8 39,1 6,0
Trier
0-5cm 8,85 0,78 0,83 2,73 16,4 32,0 51,6 51
5-10cm 8,81 0,79 0,93 2,59 18,0 31,4 50,5 51
10-20cm 10,10 0,87 1,05 1,87 18,6 34,4 46,9 51
20-30cm 11,70 0,95 1,21 1,49 16,7 28,8 54,5 5,9
30-50cm 12,33 0,92 1,32 0,83 17,8 27,3 54,8 5,7
Schauinsland
0-5cm 6,78 2,55 0,40 5,18 19,7 26,4 53,9 4,8 1,04
5-10cm 6,55 2,39 0,42 4,69 19,0 28,0 53,1 4,7 0,91
10-20cm 6,70 2,46 0,45 3,80 18,1 26,4 55,6 4,7
20-30cm 9,32 2,25 0,88 2,69 14,7 30,6 54,7 4,7
30-50cm 8,21 3,43 0,52 2,27 12,2 35,2 52,6 4,7




Tab. A.11: Ubersicht tiber die von verschiedenen Autoren an vergleichbaren Orten in
Deutschland ermittelten jahrlichen Depositiosraten von '?°I und mittleren
1291 /27| |sotopenverhaltnisse in unterschiedlichen Zeitrdumen.

Ort Material Quelle  Jahr Nir::::l;:i) 29102 g:m2a* 129) /127

Westerland Niederschlag [1] 1994-1995 1,5 1010 (7,4+3,0) - 10”7
Schleswig Niederschlag [3] 2011-2012 40 947 -1216 (4,2+0,3)-107
Norderney Niederschlag [2] 1997-2002 0,1 1224 -3091 (7,5-1,3%) 10”7
Norderney Niederschlag [3] 2011-2012 0,1 1476 - 1551 (5,3+0,3)-107
Schauinsland* Niederschlag [1] 1994-1995 515 1630 (9,7+3,9) - 10”7
Lahr* Niederschlag [3] 2011-2012 490 127 -144 (1,1+0,1) - 107
Buer-Ostenwalde Niederschlag [2] 1997-2001 180 230-1163 (4,5-1,6")-107
Siemen Niederschlag [2] 1997-2001 180 184 - 964 (3,3-1,7%) - 107’
Waldhof Niederschlag [1] 1994-1995 175 780 (6,0 £2,5) - 107
Langenhagen Niederschlag [3] 2011-2012 170 251-325 (2,2+0,1) - 107
Seesen Niederschlag [2] 1997-2000 230 184 -1117 (4,0-1,7*) - 107
Essen Niederschlag [3] 2011-2012 210 542 - 699 (2,0+0,1)-107

*Hohenunterschied: 1205 m -170 nr

(1]
(2]
(3]

Krupp & Aumann (1999)
Michel et al. (2004)

diese Arbeit



Tab. A.12: Abschatzung der '?°I/'*'|-Isotopenverhaltnisse, bei denen in Deutschland
das Erreichen des Dosisgrenzwertes fur die Schilddrise zu erwarten ist,
und die daraus resultierenden Werte der effektiven Dosis [aus: Michel et al.

2004].
31'”";‘?‘5" |-Jahraltes | SJahre-altes | 10Jahre- | 15Jahwe- | oo f oo
. ‘E;M““E' Kind Kind altes Kind | altes Kind
T g5-100 | 73-107° | 02-10~ | 83-10~ | 11-10° | 15-107 i
tigliche Tod-
e 0.12 0.12 0.12 0.12 0.12 0.12 mg
tagliche =T Auf- - -

; 0.67 0.57 0.72 0.65 0.88 1.18 Bq
Jahliche CTAUE [ 200 263 238 31 4945 | Bq
Ingestionsdosis- _
koeffizient ‘L 3.7-10° | 43-10° | 34-10° | 38-10° | 28-10° | 21-10° | svBq®
Schilddriise
Schilddriisendosis 0.90 0.00 0.00 0.00 0.0 0.90 mSv
Jahresgrenzwert .
Sl oo 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 mSv
Ingestionsdosis- i} _| . . . ; :
kpeffizient 'L 18-107 | 22-107 | 1.7-107 | 19-107 | 14-107 | 1.1-107 | SvBqg*
effeldtive Dosis
Effeltive Dosis 0.04 0.05 0.04 0.05 0.04 0.05 mSy
Jahres grenzvert 0.30 0.30 0.30 0.30 030 0.30 mSv

effeldive Dosis
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Abb. B.1: Schematische Darstellung der Aufbereitung von Aerosolfilter-Proben fir die
AMS-Messung.
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Abb. B.2: Schematische Darstellung der Aufbereitung von Wasser-Proben fur die
AMS-Messung.
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Deutscher Wetterdienst Januar 12
Radioaktivitdtsmessstelle Schleswig
Wanne1 Wanne1 Wanne1 Wanne1 Wanne2
Synop [ 5% volumen |  Volumen 10% von RR | Gesamtmenge | Gesamtmenge
Tag Datum ND-Art RR-Hahel fir 1129 d:.:’;;i::'n fiir Tritium Betamessung | Monatsprobe
(RISIHIG) mm in ml in ml in ml max. 1000m| in ml
Sonntag 01. R 114 451 1140 1000 9010
Montag 02. R 0.8 33 80 547 660
Dienstag 03. R 20,6 742 2060 1000 14840
Mittwoch 04. R3S 19,2 670 1920 1000 13400
Donnerstag | 05. R 4.1 144 410 1000 2880
Freitag 06. R 28 108 280 1000 2150
Samstag 07. R3S 8.1 290 310 1000 5800
Sonntag 08. T 0.0 25 500 0 0 ]
Montag 09. RS 5.5 210 550 1000 4200
Dienstag 10. R 1,0 39 100 641 780
Mittwoch 1. R 0.4 12 40 168 240
Donnerstag | 12. R 35 133 350 1000 2650
Freitag 13. RS 0.4 15 40 245 300
Samstag 14. T 0.0 25 500 0 0 ]
Sonntag 1E. R 0.2 8 20 132 160
Montag 16. R 1,6 56 160 904 1120
Dienstag 17. T 0,0 25 500 0 0 0
Mittwoch 18. R 7.0 270 700 1000 5400
Donnerstag | 19. R b4 198 540 1000 3960
Freitag 20. RSG 1.1 40 110 650 800
Samstag 21. RSG 9.4 340 940 1000 5800
Sonntag 22. R 0,5 19 50 302 370
Montag 23. T 0,0 25 500 0
Dienstag 24, T 0,0 25 500 0
Mittwoch 25, T 0,0 25 500 0 0
Donnerstag | 26. 5 0,9 18 90 243 350
Freitag 27. S 0.4 18 40 293 350
Samstag 2B. T 0.0 25 500 0 ]
Sonntag 29. 5 0,1 6 10 95 110
Montag 30. T 0,0 25 500 0 0 0
Dienstag 31 T 0,0 25 500 0 0
Gesamtsumme 1044 4042 76330

Niederschlag als: Trockendep.=T, Regen=R, Graupel=G , Schnee=8 u. Tau=Tau

RA_SG(MR) 02.01.2012

Monatsniederschlag_Januar_2012

Abb. B.3: Beispiel fur ein Datenerfassungsblatt fur Niederschlagsproben (DWD Radi-
oaktivitatsmesselle Schleswig).
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Abb. B.4: '*°|-Konzentrationen in Boden in Niedersachsen, China, Chile und der Ukra-
ine in Abhangigkeit von der Tiefe bis 250 cm (Daten aus: [1] Ernst et al.
2003; [2] Luo et al. 2013; [3] Sahoo et al. 2009; [4] Daraoui 2010).
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Abb. B.5: Konzentration von ¥l im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von des-
sen Gehalt an organischer Substanz.
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Abb. B.6: Konzentration von ¥l im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von des-
sen Gehalt an dithionitléslichem Eisen.
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Abb. B.7: Konzentration von | im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von des-
sen Gehalt an dithionitléslichem Eisen.

154



20
A Norderney + Nordenham
A ® alle Ubrigen
16
o e}
ko A
b
2 1214
s i
= ® R%=0,4691
s
c
3 8
S
e
S
4
0

0 1 2 3 4 5 6

Al, im Boden [g/kg]

Abb. B.8: Konzentration von ¥l im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von des-
sen Gehalt an dithionitléslichem Aluminium.
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Abb. B.9: Konzentration von | im Boden bis 50 cm Tiefe in Abhangigkeit von des-
sen Gehalt an dithionitléslichem Aluminium.
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Abb. B.10: Einzugsgebiete der groRen FlieRgewasser in Deutschland [Quelle: Duden;
©Bibliographisches Institut Berlin].
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Anhang C

Aerosolsammlung in Braunschweig

Ein Vergleich der beiden verwendeten Sammelsysteme flr luftgetragene Partikel auf
dem Gelande der PTB im Zeitraum Juli/August 2012 ergab groRe Unterschiede fur
die Gehalte an "1 und '®°| (Abb. C.2 und C.3), und auch fiir die resultierenden
1291/'2")_|sotopenverhaltnisse (Abb. C4). Wahrend die '?’I-Konzentrationen der anly-
sierten Glasfaser-Filter zum Teil deutlich hdher lagen als die der Polypropylen-Filter,
namlich im Mittel bei (2,9 + 0,7) -10° g m™ gegeniiber (0,66 + 0,04) -10° g m™, war
die Situation fiir die '*’I-Konzentrationen tendenziell umgekehrt: die gefundenen Wer-
te lagen fur die Glasfaser-Filter im Schnitt etwas niedriger als fur die der Polypropy-
len-Filter, und zwar bei (0,06 + 0,02) -107"° g m™ gegeniiber (0,20 + 0,03) -10™"° g m™.

Abb. C.1: Luftstaubsammlung in Braunschweig: (a) lod-Sammler im Bauwagen (Ag-
rar-Meteorologie, DWD), (b) High Volume Sampler (PTB).

Verglichen mit den Ergebnissen von Langenhagen fur die Sammlung fir August 2012
((4,6 £0,2) -10° g m™ fiir "1 und (0,14 £ 0,01) -10™"° g m™ fir '®°1) ergibt sich eine
groRere Ubereinstimmung zwischen den Glasfaser-Filtern aus Langenhagen und
Braunschweig als zwischen den verschiedenen, am selben Ort verwendeten Filtern.
Durch die Unterschiede bei den Konzentrationen fielen auch die Isotopenverhaltnisse
sehr unterschiedlich aus. Diese waren fur die Proben aus dem High Volume Sampler
durchgehend um eine Grol3enordnung hoher als fur die Proben aus der lodfalle. Auch
hier ist die Ubereinstimmung des Wertes von August 2012 aus Langenhagen ((30,5 +

2,0) -10®) mit dem Ergebnis der Glasfaser-Filter aus Braunschweig gut.
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Abb. C.2: Aerosolgebundene '?’I-Konzentrationenen der Luft an der PTB-Messstation
in Braunschweig (07/2012 — 08/2012).
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Abb. C.3: Aerosolgebundene '?°I-Konzentrationenen der Luft an der PTB-Messstation
in Braunschweig (07/2012 — 08/2012).
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Abb. C.4: '®°|/'?"|-Isotopenverhaltnisse in den Luftfilterproben an der PTB-Messstation
in Braunschweig(07/2012 — 08/2012).

Eine mdgliche Erklarung fur die voneinander abweichenden Ergebnisse aus Braun-
schweig konnte in der unterschiedlichen Sammeleffizienz der Filtermateralien liegen
[Markert 1994]. Die beiden Sammelgerate arbeiten mit unterschiedlichen Durchfluss-
geschwindigkeiten und —mengen und mit verschiedenen Filtergrof3en und -arten. Das
konnte zumindest einen Unterschied in der gesammelten Menge bewirken. Unklar
bleibt jedoch die Differenz in den gefundenen Isotopenverhaltnissen. Diese sollten
von der PartikelgréRe und —menge unabhangig sein. Da die Fragen nach der Ursa-
che bisher nicht zufriedenstellend beantwortet werden konnte, wurden fur den Ver-
gleich der Messstationen die Ergebnisse aus Langenhagen anstelle der aus Braun-

schweig verwendet.

Markert, B. (1994): Environmental sampling for trace analysis. VCH Verlagsgesell-
schaft, Weinheim, New York, 524 S.
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