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I. Teil 1 - Kurzbeschreibung

I.1. Aufgabenstellung

Die Freisetzung von Radionukliden aus kerntechnischen Anlagen im Rahmen zulassi-
ger Emissionen fihrt zu einer diffusen Belastung von Atmosphéare, Ozeanen, Binnen-
gewassern und Boéden. Sie gelangen mit dem Niederschlag in die Oberflachengewas-
ser, werden transportiert und infiltrieren das Grundwasser. Die Hauptquelle fir anthro-
pogene Radionuklide in Westeuropa sind die Wiederaufarbeitungsanlagen. Hier stellt
sich die Frage nach den langfristigen lokalen Auswirkungen fur die Umwelt vor dem
Hintergrund, dass der generelle Schutz der Umwelt im Strahlenschutz an Bedeutung
zunimmt. Im Rahmen des vom BMBF flr vier Jahre (01.06.2013 — 31.05.2017) gefor-
derten Verbundprojektes ,Transfer von Radionukliden in aquatischen Okosystemen
(TransAqua)“ wurde das Arbeitspaket 2.2., auf das sich der vorliegende Bericht be-
zieht, durchgefuhrt. Es hatte zum Ziel, die Sensitivitdt von Trinkwasserreservoiren in
Bezug auf den Eintrag von kinstlichen Radionukliden zu untersuchen.

Vorgesehen war, auf der Grundlage von experimentellen Ergebnissen Modelle von
Trinkwassergewinnungsgebieten (Beispiele: Fuhrberger Feld, Westharztalperren) zu
erstellen und eine Langzeitsicherheitsanalyse der Entwicklung durchzufiihren. Neben
der Zusammenstellung von Kenntnissen Uber Stoffkreislaufe (Stoffflisse, Inventare,
Austauschzeiten, ggf. Reaktionen) der chemischen Elemente H, C, Sr, I, Cs, Pu sollten
die Einordnung der Radionuklide 3H, 4C, 9°Sr, 129|, 137Cs, 239240py in diese Kreislaufe
und die Prufung der Sensitivitdt von Reservoiren in Hinblick auf Radionuklideintrage
und -akkumulationen erfolgen, sowie auch die Prifung von Strahlenschutzaspekten
und Wirkungsketten, Aufzeigen von Kenntnisdefiziten fur die Beurteilung der Nukli-
dausbreitungen und Ableiten weiteren Untersuchungsbedarfs.

I.2. Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefiihrt
wurde

Die Untersuchung des Eintrags von Radionukliden ins Grundwasser setzte den Zugang
zu Proben aus unterschiedlichen Tiefen im Boden voraus. Dies war fir das Fuhrberger
Feld dadurch gegeben, dass vorhandene Multilevel-Messstellen der BGR (Bundesan-
stalt fir Geowissenschaften und Rohstoffe, Hannover) und Grundwasser-Messstellen
des Wasserversorgers 'enercity’ fur die Probengewinnung genutzt werden konnten.
Der Zugang zu den Multilevel-Messstellen wurde dabei durch einen Mitarbeiter des
LBEG (Landesamt fur Bergbau, Energie und Geologie, Hannover) gewahrleistet, wah-
rend die Grundwasser-Messstellen eigenstandig beprobt werden konnten. Eigene Boh-
rungen waren im Projektbudget nicht vorgesehen.



Fur die Aufbereitung der Proben bzw. die Entwicklung spezieller Aufbereitungs- und
Messverfahren fur einige der ausgewahlten Radionuklide wurde die technische Aus-
stattung des Isotopenlabors am IRS genutzt. Dabei konnte fiir die Bearbeitung einiger
Aufgaben auf Erfahrungen aus bisherigen Arbeiten zurtickgegriffen werden. Die Be-
stimmung der Isotopenverhaltnisse von 12°1/127|, 14C/*2C und der Plutoniumisotope wur-
den durch die Mitarbeiter des Labors fir lonenstrahlphysik der ETH Zirich durchge-
fuhrt.

I.3. Planung und Ablauf des Vorhabens

Die Planung und Durchfuihrung der Untersuchungen gliederten sich in die unten aufge-
fuhrten Arbeitspakete aus dem Projektantrag. Anderungen ergaben sich in den Punk-
ten AP-3 und AP-4. Die wesentlichen Grunde dafir lagen in Problemen bei der Pro-
bengewinnung und darin, dass die Bearbeitung der geplanten Aufgaben in AP-4 auf-
grund ihrer Komplexitat mehr Zeit in Anspruch nahm, als es in der Planungsphase des
Projekts vorgesehen war. AuRerdem musste in der Folge auf die Anpassung eines der
Verfahren verzichtet werden. Weiterhin konnten fir die Durchfihrung von AP-6 nicht
ausreichend genug Daten gewonnen werden, so dass hier nur eine ungeféahre Abschat-
zung maoglich war.

AP-1: Zusammenstellung der Kenntnisse Uber Stoffkreislaufe (Stoffflisse, Inventare,
Austauschzeiten, Reaktionen)

AP-2: Organisation der Probenahme, Einrichtung der Messstellen
AP-3: Entnahme von Gewasser-, Sediment- und Bodenproben
AP-4: Vorbereitung der Proben fur die Analyse (radiochemische Trennung etc.)

AP-5: Messungen (LSC/AMS/ICP-MS/Gammaspektrometrie), Auswertung der Ergeb-
nisse

AP-6: Modellierung, Langzeitsicherheitsanalyse

1.4. Wissenschaftlicher und technischer Stand, an den ange-
knuipft wurde

Etwa 70 % des Trinkwasserbedarfs in Deutschland werden durch die Enthahme von
Grund- und Quellwasser gedeckt. Im norddeutschen Flachland werden hierfir zum gro-
Ren Teil Porengrundwasserleiter in quartaren Lockersedimenten genutzt, zu denen
auch das Wassergewinnungsgebiet Fuhrberger Feld gehort. Ein kleinerer Teil des Be-
darfs wird aus Talsperren gedeckt. Bei letzteren ist die Gefahrdung durch Eintrage von
Radionukliden und anderen Schadstoffen tber den Luftpfad unmittelbar, weil sie mit
der Atmosphare in direktem Kontakt stehen. Bei Grundwasserleitern hangt die Gefahr-
dung im Wesentlichen von der Tiefe der Grundwasseroberflache und dem den Aquifer
Uberlagernden Material ab.



Fuhrberger Feld: Das Fuhrberger Feld wird seit 1910 fur die Trinkwassergewinnung
genutzt. Seit Anfang der 1960er Jahre werden dort intensiv bodenkundliche und hyd-
rologische Untersuchungen durchgefihrt [z.B. Lillich et al., 1973; van Berk & Hansen,
2006].

Anfang der 1970er Jahren ruckte die Auswaschung von Nahr- und Schadstoffen in den
Vordergrund der Untersuchungen, insbesondere der Eintrag von Nitrat [Béttcher et al.,
1985; Strebel et al., 1988; Duijnisveld et al., 1993]. In den 1980er Jahren folgte eine
Fokussierung auf die Versauerung von Waldbdden und Grundwasser (Stichwort 'Sau-
rer Regen'), denn inzwischen war die pH-Werte der Bbden so weit abgesunken, dass
auch Spurenmetalle gel6st und ins Grundwasser eingetragen wurden [Franken et al.,
1997; Franken et al. 2009]. Heute steht der Eintrag von Pflanzenschutzmittel-Metabo-
liten im Vordergrund des Interesses [BGR, 2016].

In Bezug auf Eintrage von 13’Cs wurden in der Folge des Reaktorunfalls von Chernobyl
Untersuchungen zum Gehalt von Béden und Pflanzen auf einer Dauerbeobachtungs-
flache unter Kiefernwald im Fuhrberger Feld durchgefiihrt [Fortmann & Meesenburg,
2009], die jedoch keine Analyse des Grundwassers einschloss.

Hinweise auf Gehalte an 3H und '*C im Grundwasser finden sich bei Artinger et al.
(2000). Im Hinblick auf andere Radionuklide und deren Migrationsverhalten gibt es fur
das Fuhrberger Feld noch keine Daten. Hier muss fir Vergleichswerte auf Untersu-
chungen auf ahnlichen Standorten zurlickgegriffen werden.

Stoffkreislaufe: Abgesehen von Plutonium l&sst sich jedes der in diesem Projekt un-
tersuchten Radionuklide einem entsprechenden stabilen Isotop und dessen Stoffkreis-
lauf zuordnen. Fur die einzelnen Element-Nuklid-Paare standen naturgemaf infolge
ihrer Eigenschaften und Bedeutung fir die Umwelt Informationen in unterschiedlichem
Umfang zur Verfigung.

Das ubiquitare Element Wasserstoff/?H, bzw. der globalen Wasserkreislauf, ist in den
verschiedensten Bereichen Gegenstand der Forschung (Hydrologie, Hydrogeologie,
Ozeanographie, Meteorologie etc.) [z.B. Geyh et al., 2000; Shiklomanov & Rodda,
2003; Trenberth et al., 2007; Oki et al. 2004]. Daruber hinaus wird Tritium als Tracer
und zur Altersbestimmung verwendet [z.B. Siltenful3, 1998; Povinec et al., 2010; Vis-
ser et al., 2013].

Das Gleiche trifft auf Kohlenstoff/**C - bzw. den globalen Kohlenstoffkreislauf zu. Auch
dieses Thema wird aus unterschiedlichen Perspektiven betrachtet (Ozeanographie,
Geowissenschaften, Landwirtschaft etc.) [z.B. Houghton, 2007; Prentice et al. 2001],
und 14C ist fur viele Bereiche ebenfalls ein wichtiger Umwelttracer [z.B. Levin & Hess-
haimer, 2000; Cook et al., 2010].

Fir lod, das sehr biophil und fir Saugetiere essentiell ist, kann ebenfalls auf Daten aus
unterschiedlichen Bereichen zuriickgegriffen werden [z.B. Preedy et al., 2009; Fuge,
2005; Amachi, 2008]. 1| als Tracer ist ein weiteres Forschungsgebiet, das Aufschluss



uber den globalen lodkreislauf gibt [z.B. Snyder et al., 2010; Alvarez et al., 2015]. We-
gen seiner langen Halbwertszeit wird eine Anreicherung fur viele Umweltkomparti-
mente beobachtet [vergl. Riebe et. al., 2014 und Literatur darin).

Caesium und Strontium als Alkali- bzw. Erdalkalielemente, in mehr oder weniger gro-
3en Mengen geogen vorhanden [De Vos & Tarvainen, 2006], bilden Analoga zu den
Pflanzen(Makro-)nahrstoffen Kalium und Calcium. *3Cs und °°Sr werden daher in die-
sem Zusammenhang betrachtet [z.B. Prohl et al., 2006; Baeza et al., 2005].

Plutonium kann in Ermanglung eines stabilen Isotops nicht in einen globalen Stoffkreis-
lauf eingeordnet werden. Das einzige natlrlicherweise vorhandene Isotop, ?4*Pu, ist
praktisch ausgestorben. Alle tbrigen Pu-lsotope wurden durch anthropogene Aktivita-
ten in die Umwelt eingebracht. Erkenntnisse stammen daher aus Untersuchungen des
Ausbreitungsverhaltens von atmospharischen und fliissigen Freisetzungen |[z.B.
Kersting, 2013; Neu et al., 2010].

Radionuklide im Grundwasser: Allgemein finden sich nur wenige grundwasserbezo-
gene Daten zu den in diesem Projekt untersuchen Nukliden. Die Mehrzahl der Verof-
fentlichungen fur den Grundwasserbereich bezieht sich auf Vertreter der nattrlichen
Zerfallsreihen [z.B. Beyermann et al., 2010], bzw. auf Oberflachen- und Grundwasser
aus der direkten Umgebung kontaminierter Standorte, wie z. B. von den Plutonium-
Produktionsanalagen Savannah River, Hanford Site [Kaplan et al., 2014; Dai et al.,
2002] und Mayak [Aleksandrova et al., 2008] oder Wiederaufarbeitungsanlagen fur
Kernbrennstoffe [Wallace et al. 2012].

Vulnerabilitat: Die Empfindlichkeit von Grundwasserleitern gegeniber Verschmutzun-
gen bzw. Stoffeintragen ist keine direkt messbare Grol3e. Der Begriff 'aquifer pollution
vulnerability’ wurde Ende der 1960er Jahre gepragt. Im Folgenden wurden unterschied-
liche Methoden entwickelt, die eine indirekte Quantifizierung der Vulnerabilitat tber auf-
summierte oder ausgewahlte Kenngrof3en vornehmen und deren Ergebnis eine Klas-
sifizierung ist, die meist in Kartenform dargestellt wird [Magiera, 2000]. Die Methoden
lassen sich in Gruppen einteilen: Hydrogeologische Systembetrachtungen, Indexver-
fahren und Analogiemodelle, Punktebewertungs- und Matrixverfahren, mathematische
Modelle und statistische Verfahren. Von diesen Ansatzen haben sich die Punktebewer-
tungs- und Matrixverfahren in der Praxis durchgesetzt. Weit verbreitet sind z.B. die von
der EPA (US Environmental Protection Agency) eingefiihrte Methode 'DRASTIC',
'GOD’ [Foster et al., 2013], 'EPIK’, 'PI' und die von den Geologischen Landesamtern
konzipierte Methode (GLA) [Neukum, 2013]. Da sich die Datengrundlage zur Bewer-
tung der Schutzfunktion der Grundwasseriiberdeckung mit Hinsicht auf Qualitat, Fla-
chendeckung und Verflugbarkeit in den letzten Jahren wesentlich verbessert hat, schla-
gen Wirsing et al. (2015) vor, die bislang eigenstandigen hydrogeologischen und bo-
denkundlichen Bewertungsverfahren zu kombinieren.



I.5. Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Die Gewinnung der in diesem Projekt untersuchten Proben wurde wesentlich durch
die 'enercity’-Mitarbeiter der Wasserwerke Fuhrberg und Elze-Berkhof unterstitzt, so-
wie durch die Mitarbeiter der Bundesanstalt fur Geowissenschaften und Rohstoffe
(BGR), Hannover, und das Landesamt fir Bergbau, Energie und Geologie (LBEG),
Hannover.

Der Zugang zu Acker- und Waldflachen wurde von den betreffenden Landwirten und
vom Forstamt Fuhrberg ermaoglicht.

Weiterhin gab es Zusammenarbeit mit dem Institut fir Bodenkunde, Leibniz Universi-
tat Hannover.

Die Messungen der Proben mittels Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) wur-
den vom Labor fur lonenstrahlphysik (LIP) der ETH Zurich durchgefuhrt.
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II. Teil 2 - Eingehende Darstellung der Ergebnisse

I1.1. Erzielte Ergebnisse

I1.1.1. Untersuchungsgebiete
Fuhrberger Feld

Das Wassergewinnungsgebiet Fuhrberger Feld liegt ca. 30 km nordéstlich von Hanno-
ver (Abb. 1) und umfasst eine Flache von rund 30.400 ha, die seit 1996 als Wasser-
schutzgebiet ausgewiesen sind. Damit ist es das grof3te zusammenhéngende Trink-
wasserschutz- und gewinnungsgebiet in Norddeutschland.
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Abb. 1: Lage des Fuhrberger Feldes.

Geologie: Der Aquifer erreicht eine Machtigkeit von durchschnittlich 25-30 m (min. 2-
5 m, max. 39 m) und besteht aus fluviatilen Sanden und Kiesen des Quartars, in die
stellenweise Schluffb&nder- und linsen eingelagert sind, sowie aus holoz&nem Flug-
sand. Die Basis des Grundwasserleiters ist aus tertidren Lockergesteinen (Tone, Ton-
steine, Tonmergel, Schluffe) und kreidezeitlichen Ton-, Tonmergel und Mergelsteinen
aufgebaut [Lillich et al. 1973]. Der Aquifer selbst ist nicht Gberdeckt. Auf den Talsanden
entwickelten sich im Wesentlichen Podsole und Gley-Podsole, und im stddstlichen Teil
aufgrund des hoheren Gehalts an verwitterbaren Silicaten saure Braunerden und
Braunerde-Pseudogleye. Im Bereich der Flussauen finden sich Auengleye und (insel-
weise) Brauneisengleye [DBG, 1999].



Hydrologie: Das Fuhrberger Feld gehort naturraumlich zum grof3ten Teil zur Aller- und
Wietze-Niederung. Es wird hauptsachlich von der Wietze mit den ihr zugehdrigen Ba-
chen und Grabensystemen entwéssert. Der Abstrom des Grundwassers verlauft von
Suden nach Norden Richtung Aller [van Berk & Hansen, 2006]. Im Osten besteht aber
auch Uber die Grol3e Beeke Vorflut zur Leine. Der Grundwasserspiegel variiert im Jah-
resverlauf zwischen wenigen Dezimetern bis wenigen Metern. Die Wasserleitfahigkeit
der sandigen Boden liegt um 5-10* m s1. Bei einer Jahresdurchschnittstemperatur von
8,9°C und Niederschlagen mit einem langjahrigen Mittel von etwa 680 mm betragt jahr-
liche Grundwasser-Neubildungsrate unter Wald ca. 150 mm a1, unter Acker 250 mm
a’l [Franken et al., 2009].

Trinkwassergewinnung: Die Stadtwerke Hannover AG (enercity) versorgen etwa
700.000 Menschen in Hannover und Umgebung. 46 % der Wasserversorgung entfallen
dabei auf das Wasserwerk Fuhrberg, was etwa 18 Millionen m?2 entspricht. Das Werk
fordert Wasser aus 5 Horizontal-Filterbrunnen mit 8 bis 10 Filterstrdngen in 25 bis 28
m Tiefe und einer Forderleistung von 800m3 h'l. Auf das benachbarte Wasserwerk
Elze-Berkhof entfallen 42 % der Wasserversorgung (enercity, 2015).

Nutzung: Rund 45 % des Fuhrberger Feldes sind Waldflache Ein nicht unbetrachtli-
cher Teil, namlich 13.000 von 30.000 ha, wird landwirtschaftlich genutzt. In den letzten
20 Jahren wurde der Nadelwald auf rund 3.500 ha (das ist ca. ¥ der Flache) mit gut 12
Mio. Laubbdumen unterpflanzt, um die Quantitat und Qualitat des Sickerwassers posi-
tiv zu beeinflussen. Es wird erwartet, dass so das Grundwasserdargebot, insbesondere
in Brunnennahe, langfristig um rund 2 Mio. m3® at erhoht werden kann [Raue et al.,
2016].

Nutzungsanteile
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Abb. 2: Flachennutzung im Fuhrberger Feld [Rausch, 2013]. Die rote Linie markiert den
Bereich, aus dem Grundwasserproben entnommen wurden.
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Westharz-Talsperren

Gut 93 % des in Hannover und Umgebung benotigten Trinkwassers stammen aus dem
Grundwasser des Fuhrberger Feldes und aus Grasdorf, einem Wassergewinnungsge-
biet sudlich von Hannover. Die tbrigen knapp 7 % der rund 43 Millionen Kubikmetern
werden von den Harztalsperren bereitgestellt. Der Harz gehort zu den regenreichsten
Gebieten Deutschlands, Wasserkraft wurde dort besonders im 16. bis 19. Jahrhundert
fur den Bergbau genutzt. Viele der Talsperren, wie auch die angelegten Seen des
,Oberharzer Wasserregals“ bestehen schon sehr lange. Heute werden sie zur Trink-
wassergewinnung, zur Energieerzeugung und fur den Hochwasserschutz genutzt.
[Schmidt, 2012]. In diesem Projekt wurden die Granetalsperre bei Goslar und die So6-
setalsperre bei Osterode untersucht.

Die Granetalsperre im nordlichen Westharz wurde 1969 in Betrieb genommen. lhr
Damm hat eine Hohe von 62 Metern Uber der Talsohle und ist etwa 600 Meter lang. Ihr
Gesamtfassungsvermdgen betragt bei Vollstau 46,4 Millionen Kubikmeter.

Abb. 3: Luftaufnahme der Granetalsperre. [http://talis.harzwasser-
werke.de/images/hwwi0120.jpg]

Die Sosetalsperre wurde von 1928-1931 zu den gleichen Zwecken wie die Granetal-
sperre gebaut. Inr Damm weist eine Hohe von 52 Metern Uber der Talsohle auf und ist
485 Metern lang. Bei Vollstau betragt ihr Fassungsvermdgen ca. 25,6 Millionen Kubik-
meter.

Abb. 4: Luftaufnahme der Sdsetalsperre. [http://talis.harzwasser-
werke.de/images/hwwi0184.jpg]
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I1.1.2. Stoffkreislaufe

Einige der hier untersuchten Radionuklide stammen sowohl aus naturlichen (geo-
gen/Erdkruste, kosmogen/Weltall), als auch zum Teil aus anthropogenen Quellen. Dies
trifft besonders auf 2H, 1C, 12°| zu. Die Hauptquellen fur kinstliche/anthropogene Ra-
dionuklide in der Umwelt sind die Kernwaffentests der 1950er und 1960er Jahre, Un-
falle in kerntechnischen Anlagen (fir Deutschland: Reaktorunfall Chernobyl) und die
Ableitungen aus den europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen Sellafield und La Ha-
gue.

In den Jahren 1945 bis 1980 wurden weltweit insgesamt 543 oberirdische Kernwaffen-
versuche durchgefuhrt [UNSCEAR 2000], fast 90% davon bis zum Jahr 1963. Abh&n-
gig von der Hbhe, in der die Explosionen stattfanden hatten die Tests eine lokale, regi-
onale oder weltweite Verteilung der entstandenen Spaltprodukte zur Folge [vergl. Tab.
A-1im Anhang]. Heute spielen wegen ihrer langen Halbwertszeiten hautsachlich noch
903y, 137Cs, *C und 3H eine Rolle, insbesondere auf der Nordhalbkugel.

Beim Unfall des Kernkraftwerks Chernobyl kam es zur Freisetzung einer grof3en Anzahl
von Radionukliden, darunter etwa 85 PBq '3’Cs, 10 PBqg °°Sr und knapp 3 PBq ver-
schiedener Plutonium-Isotope [UNSCEAR 2008]. Die Angaben fur die Freisetzung von
1291 schwanken nach unterschiedlichen Schatzungen zwischen 43 kg (0,28 TBq) und
150 kg (0,98 TBq) [Carter und Moghissi 1977; UNSCEAR 1982, Chamberlain 2004,
Eisenbud und Gesell 1997 (Literatur zitiert in: Michel et al. 2012)].Die radioaktiven
Stoffe wurden durch den hei3en Luftstrom des Brandes bis in eine Hohe von 1,2 km
getragen. Stark wechselnde Wetterbedingungen mit Niederschlagen beeinflussten den
Transport der Radionuklide in der Troposphare. Dies fuhrte zu einer sehr inhomogenen
Zusammensetzung und Verteilung des Fallouts.

Seit Ende der 1960er bzw. Anfang der 1970er Jahre beeinflussen die gasférmigen,
besonders aber die flissigen Ableitungen der europaischen Wiederaufarbeitungsanla-
gen in Sellafield (Grof3britannien) und La Hague (Frankreich) die Aktivitatskonzentrati-
onen in Westeuropa, insbesondere die der Irischen See und der Nordsee.

In der Umwelt verhalten sich die genannten Radioisotope wie die naturlicherweise vor-
kommenden stabilen Isotope. Im Folgenden wird versucht, einen Uberblick iiber Ein-
trage der ausgewéhlten Radionuklide in die Umwelt und deren Gehalt in verschiedenen
Umweltkompartimenten zu geben, sowie sie in die entsprechenden Stoffkreislaufe ein-
zuordnen.

Wasserstoff - 3H

Tritium ist das mobilste der hier betrachteten Radionuklide. Als Wasserstoffisotop folgt
es dem globalen Wasserkreislauf, ist damit ubiquitar vorhanden und unterliegt dessen
Gesetzmaligkeiten (Abb. 5, Tab. 1).
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Abb. 5: Schematische Darstellung des globalen Wasserkreislaufs. Die angegebenen
Zahlen geben die Wasserflisse in 103 km® pro Jahr an (vergl. Tab. 1) [aus:
Bengtsson, 2010].

Tab. 1: Wassermengen und -flisse in verschiedenen Kompartimenten (nach Mook,

2000).
Volumen % des ges. Flux Verweilzeit
in 10° km?3 SiiBwassers | 103 km3a? Jahre
Salzwasser
Ozeane 1.350.000 425 3.000
SiRBwasser
Eis 27.000 69,3 2,4 12.000
Grundwasser 8.000 29,9 1,5 500
Seen 220 0,55
Bodenwasser 70 0,18 90 0,48
Atmosphare 15,5 0,038 496 0,03
Reservoire 5 0,013
Flusse 2 0,005 40 0,05
Biomasse 2 0,005
gesamt 40.114 100

Tritium entsteht auf natlrlichem Weg vor allem in der Stratosphére tber die Reaktion
von Stickstoff mit Neutronen (*N + n — 2C + 3H). 3H ist ein reiner B-Strahler, der mit




einer Maximalenergie von 18,6 keV und einer Halbwertszeit von 12,323 + 0,004 Jahren
zu He zerfallt [Lucas & Unterweger 2000]. Die jahrliche natirliche Bildung von Tritium
in der Atmosphare belauft sich auf 0,15 bis 0,20 kg (das entspricht (5,0 - 7,0) - 10'¢ Bq
oder 50 -70 PBq) - vorausgesetzt, dass ein Gleichgewicht zwischen Neubildung und
Zerfall besteht. Die Bildungsrate in der Erdkruste aufgrund von Spontanzerfall von 238U
ist im Vergleich dazu marginal [IRSN, 2010]. Das naturliche globale Inventar an Tritium
ist 1,3 - 108 Bg (1300 PBq) bzw. 3,5 kg [UNSCEAR 2000].

Durch die Kernwaffentests der 1950er und 1960er Jahre insgesamt in die Atmosphére
freigesetzte Tritiummengen werden auf etwa 240 EBq (rund 670 kg) geschéatzt [UN-
SCEAR 2000]. In der Stratosphére hat 3H eine Verweildauer von etwa 7,7 + 2,0 Jahren
[Ehhalt et al. 2002]. Dann ist es entweder zerfallen oder tiber Austauschprozesse in die
Troposphére gelangt, wo es als tritiumhaltiges Wasser (HTO) oder Wasserdampf in
den Wasserkreislauf eintritt. Die Verweildauer von Wasser ist in der Atmosphéare be-
tragt ungefahr 4-5 Tage, bis es ausregnet oder —kondensiert [Laderach&Sodemann,
2016]. Anfang der 1960er Jahre erreichten die Tritiumgehalte im Niederschlag auf der
Nordhalbkugel einen Spitzenwert. Nach dem Abschluss des Vertrages uber das Verbot
atmospharischer Kernwaffentests 1963 sanken sie jedoch infolge radioaktiven Zerfalls
und Verdinnung durch die groRen Wassermassen der Weltmeere kontinuierlich ab
(Abb. 6), so dass sie heute wenig Uber dem pranuklearen Niveau liegen.
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Abb. 6: im Niederschlag an GNIP-Referenzstationen auf der Nord- und Sudhalbkugel
von 1950-2002 [Groning et al. 2006].

Die Tritiumaktivitaten, die durch die flissigen Ableitungen der Wiederaufarbeitungsan-
lagen Sellafield und La Hague im Zeitraum 1970 bis 2006 in die Umwelt gelangten,
lagen bei 73,8 bzw. 175,9 PBq [UNSCEAR 2000; GRNC, 2009; Sellafield Ltd., 2013].



Nur eine kleine Menge des Tritiums befindet sich in der Gasphase (HT). Der weitaus
grof3te Anteil entfallt auf tritiiertes Wasser (HTO). Im Boden wird HTO kaum zuriickge-
halten, da es praktisch nicht an Mineraloberflachen adsorbiert wird. Lediglich an orga-
nische Substanz kann es gebunden vorliegen (OBT - organically bound tritium), wobei
hier je nach Bindungsstarke zwischen verschiedenen Fraktionen unterschieden wird
[Kim et al., 2013]. Das Tritium kann austauschbar in Biomolekilen gebunden sein (an
Sauerstoff, Schwefel oder Stickstoff) oder es ist kovalent an Kohlenstoff gebunden und
gehdrt zur nicht austauschbaren Fraktion. Dort bleibt es, solange das Molekil nicht
transformiert/zerstort wird.

Fur hydrologische Anwendungen wird die Tritiumkonzentration von Wasser meistin TU
(tritium units) angegeben. 1 TU ist definiert als 1 Atom 3H pro 10'® Atome H und ent-
spricht etwa einer Aktivitat von 0,118 Bg kg™' [Stonestrom et al., 2013].

Kohlenstoff - 14C

Der globale Kohlenstoffkreislauf ist von Austauschprozessen zwischen grof3en organi-
schen und anorganischen Kompartimenten gekennzeichnet. Dazu gehoren die der
Erdatmosphére, die Ozeane, Lihosphéare und Pedosphére, marine und terrestrische
Biomasse und fossile Kohlenstoffvorrate. Diese Kompartimente lassen sich in aktive
und passive Reservoire unterteilen. Die gréf3ten Anteile des aktiven Kreislaufs stellen
der Austausch zwischen Atmosphéare und Ozean (L6sung und Ausgasung von CO2)
und Atmosphére und Vegetation (Photosynthese, Respiration) dar. Dabei bilden die
Bindung anorganischen Kohlenstoffs tber die Photosynthese, der Einbau in organi-
sche Biomasse und die anschlieRende Ablagerung der Biomasse in Sedimente einen
Ubergang von aktiven in den passiven Kohlenstoffkreislauf. Austauschprozesse zwi-
schen den Reservoiren (Abb. 7) und Zwischenspeicherung spielen sich in Zeitraumen
von wenigen Tagen bis zu Millionen von Jahren ab.

In der Atmosphare kommt Kohlenstoff mit einer Gesamtmenge von 7,5 -10*° kg C vor,
das meiste als CO2 (rund 380 ppm), zu wesentlich kleineren Anteilen als Methan (ca.
1,8 ppm) oder CO (ca. 100 ppb). In der Hydrosphére liegt Kohlenstoff geldst in organi-
schen und anorganischen Verbindungen (CO2, HCOs", CO3%) vor, in der der Lithos-
phare ist er gebunden (Carbonat-/Sedimentgesteine, fossile Brennstoffe, Kerogen). In
den Boden (Pedosphare), also an der Schnittstelle der Resevoire, kommt der Kohlen-
stoff in den unterschiedlichsten Formen vor: in organischen Kohlenstoffverbindungen
(lebende und tote Biomasse) gebunden, in festen oder gelésten Carbonatverbindungen
oder als CO2 (Bodenluft). Die gesamte in den Bdoden befindliche organisch gebundene
Kohlenstoffmenge (SOC=soil organic carbon) wird auf rund 1,5 -10*® kg geschatzt, wo-
bei die Angaben zwischen 0,5 -10*° kg und 3 -10%° kg schwanken [Scharlemann et al.,
2014].
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Abb. 7: CO2-Kreislauf zwischen Atmosphare, Biosphare und Ozean. Zahlen in den
umrandeten Kéasten geben das jew. Inventar wieder (Gt C), die Zahlen an den
Pfeilen die jahrlichen Umséatze (Gt C pro Jahr). Sdmtliche Zahlenangaben be-
ziehen sich auf Kohlenstoffaquivalente (Umrechnung auf CO2-Aquivalente
ergibt sich durch Multiplikation mit 3,66). Rechts befinden sich Angaben tber
die Machtigkeit der Schichten (Atmosphéare, Ozean) [Roedel & Wagner,
2011].

Kohlenstoff C hat 15 Isotope mit Massenzahlen von 8-22, von denen nur *2C und 3C
stabil und mit Anteilen von 98,9 % (*?C) und 1,1 % (*3C) am Gesamtkohlenstoff vertre-
ten sind. C kommt mit einer Haufigkeit von < 10 % vor. **C wird kosmogen in der
Atmosphare Uber die Reaktion *N(n,p)**C mit einer jahrlichen Produktionsrate von ca.
1,40 - 10%° Bq gebildet (Abb. 8). Daraus resultiert ein 1*C-Vorrrat unter Gleichgewichts-
bedingungen von rund 140 x 10%° Bq (UNSCEAR, 2008). Die Produktionsrate fluktuiert,
wobei die HaupteiflussgroRen der 11-Jahres-Zyklus der Sonnenaktivitat und Veréande-
rungen im Erdmagnetfeld sind.

14C zerfallt mit einer Halbwertszeit von 5730 Jahren zu stabilem *N unter Aussendung
eines B -Partikels. Wegen seiner langen Halbwertszeit ist das 4C/'2C-Verhaltnis in der
Atmosphare in etwa konstant bei 1,2 -10"12, Im Zuge der oberirdischen Kernwaffenver-
suche nach dem 2. Weltkrieg kam es durch die Freisetzung von rund 213 PBq [UN-
SCEAR 2000] zunachst zu einer drastischen Erh6hung von 14C in der Atmosphare, die
jedoch zum heutigen Zeitpunkt fast wieder auf das Niveau wie vor den Tests zuriick-
gegangen ist [Lehto&Hou, 2010]. Zusatzlich hat die Verbrennung fossilen Kohlenstoffs,
der arm an #C ist, im letzten Jahrhundert zur Verdiinnung in der Konzentration beige-
tragen.
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Abb. 8: Herkunft und Verteilung von #C in der Umwelt [aus: Mook, 2000].

Bei leichten Elementen, wie Wasserstoff und Kohlenstoff, machen sich Isotopieeffekte
am ehesten bemerkbar. Wahrend des Ubergangs von Kohlenstoff von einer Verbin-
dung in eine andere (Ubergang von CO:z von Luft in Wasser, Unterschied in der Effek-
tivitdt bei der Aufnahme von CO2 durch C3- und C4- Pflanzen) kommt es zu einer
Isotopenfraktionierung, und zwar sowohl fiir 3C als auch fur 4C. Wiirde man die Frak-
tionierung nicht berticksichtigen, wirde dies bei der Altersbestimmung von Proben aus
unterschiedlichen Kompartimenten (Carbonat, lebende Biomasse), die CO? gleichen
Alters aus der Atmosphare beinhalten, zu Fehlern fihren [Mook & van der Plicht, 1999].

Das 13C/*?C-Verhaltnis von Proben wird auf einen Standard normalisiert (VPDB=Vi-
enna PeeDee Belemnite; Fossil mit hohem 3C-Gehalt) und als 8'3C in %0 angegeben.
Dieser Wert gibt die Abweichung des Probenmesswertes vom Standard an. Um einen
Bezug zwischen dem “C-Level in der Zeit vor den Kernwaffentests (1950) herzustel-
len, wird ein NIST-Standard (Oxalsaure) verwendet. Dieser wird wiederum auf den o.g.
Standard (VPDB) normalisiert und hat einen 8*3C —Wert von -19%o (weitere Einzelhei-
ten zu BezugsgroRen s. [Stenstrom et al., 2011]).

Strontium - 2°Sr

Strontium gehort zur Gruppe der Erdalkalielemente und ist mit einem Anteil von 370
ppm an der kontinentalen Erdkruste auf der Erde verhaltnismallig haufig. Es ist sehr
reaktionsfreudig und bildet Verbindungen mit Halogenen, Sauerstoff, Stickstoff und
Schwefel, in denen es als zweiwertiges Kation vorliegt. Strontium ist lithophil und er-
setzt gerne Ca in gesteinsbildenden Mineralen (Plagioklase, Feldspat, Apatit), in Sul-
faten, (Gips, Anhydrit) und in Carbonaten (Calcit, Dolomit, Aragonit). Sr 2* kann (nach



isomorphem Ersatz von Si** durch AIF*) auch K* in Vermiculit und Smectit ersetzen
[Capo et al.1998]. Sr-Minerale (Strontianit SrCO3 und Celestit SrSO4) sind selten.
Stabiles Strontium ist zusammengesetzt aus den Isotopen 84Sr (0,56%), 8Sr (9,87%),
87Sr (7,04%), 8Sr (82,53%). Sr-Gehalte von Gesteinen liegen zwischen 1-1000 ppm
(Granit 100-440 ppm, magmatisches Gestein <450 ppm, intermediares Gestein 500
ppm) - Sandstein 20 ppm, Schiefer 300 ppm, Quarz-Feldspat 610 ppm.

Die Strontiumsorption an Bodenpartikel erfolgt hauptséchlich Gber lonenaustauschpro-
zesse. Wichtige Faktoren sind deswegen die Kationenaustauschkapazitat, der pH-Wert
und die Konzentration der Konkurrenzionen Ca?* und Mg?* [Ishikawa et al., 2009; Gil-
Garcia et al., 2008]. pH-Werte > 7 begunstigen die Immobilisierung von Strontium, das
nicht redoxaktiv ist und dessen Mobilitat hauptsachlich durch Adsorption und Inkorpo-
rationsprozesse beeinflusst wird [Thorpe et al. 2017]. Typischerweise bildet Sr?* outer-
sphere Komplexe mit negativ geladenen Mineraloberflachen [Thorpe et al. 2012;
Wallace et. al. 2012]. In Béden wird Sr?* an Eisen(hydr)oxide, Sulfide und Tonminerale
(lllit, Chlorit, Montmorillonit) gebunden [Langley et al. 2009; Hofmann et al. 2005; Bell-
enger & Staunton, 2008; Jean & Bancroft 1986; Dyer et al. 2000]. Steigende pH-Werte
beglnstigen sowohl die Kationenadsorption, wie auch den Einbau in Calciumcar-
bonatphasen [Parkman et al. 1998; Mitchell & Ferris, 2005], in geringerem Malf3 auch
den Einbau in Siderit (FeCO3) [Thorpe et al. 2014]. Dagegen kénnen Werte unterhalb
von pH 7 die Freisetzung als Folge der reduktiven Auflosung von Fe(lll)-oxiden bewir-
ken [Langley et al. 2009].

90Sr entsteht entweder durch Spontanspaltung von Uran oder als sekundares Spaltpro-
dukt in kurzer Zeit (innerhalb weniger Minuten) aus primaren Spaltprodukten der Mas-
senzahl 90. Anthropogene Quellen fur °°Sr sind die Freisetzung aus oberirdischen
Kernwaffentests zwischen 1945 und 1963, aus kerntechnischen Anlagen (KKW und
WAA) und kerntechnische Unfalle. Durch die Kernwaffentests gelangten 622 PBq °°Sr
in die Umwelt [UNSCEAR 2000]. Aus den WAA Sellafield und La Hague wurden im
Zeitraum 1970-1998 mit den flissigen Ableitungen 5,5 bzw. 1,1 PBq °°Sr in die Irische
See und den Armelkanal entlassen [IAEA, 2005]. Beim Reaktorunfall in Chernobyl be-
lief sich die freigesetzte *°Sr-Aktivitat auf rund 10 PBq.

Caesium - 13’Cs

Von dem Alkalielement Caesium existiert in der Natur nur das stabile $33Cs, alle ande-
ren Isotope sind kinstlich. Stabiles Caesium kommt in einer relativ niedrigen Konzent-
ration von 2,6 mg kgt in der Erdkruste vor. In geringem Umfang kann es Kalium in Mica
und K-Feldspat ersetzen, die das meiste Caesium in der Erdkruste beinhalten. Fir
Muskovit wird ein Konzentrationsbereich von 140 - 3400 mg kgt angegeben, fir Granit
dagegen nur 3 — 6 mg kg* und fiir Sandstein und Kalkstein nur 1 mg kg [Salminen et
al., 2005]. In Béden kommt stabiles Caesium mit einer Konzentration von 0,3 bis 26 mg
kg vor [Kabata-Pendias, 2011], die durchschnittliche Konzentration fir FlieBgewasser



wird mit nur 0,02 pug L* angegeben. Eine biologische Bedeutung ist fiir Caesium nicht
bekannt, es wirkt aber auch nicht toxisch.

137Cs entsteht als Spaltprodukt bei der Kernspaltung und zerfallt mit einer Halbwertszeit
von 30,07 Jahren Uber einen B-Zerfall zu stabilem 13’Ba. Durch die Kernwaffenversu-
che der 1950er und 1960er Jahre wurde es in einer Menge von 948 PBq freigesetzt
[UNSCEAR 2000], beim Unfall von Chernobyl gelangten weitere 74-85 PBq in die Um-
welt [UNSCEAR 2008]. Auch uber die Ableitungen der Wiederausarbeitungsanlagen
wird 137Cs freigesetzt. Die im Zeitraum 1970-1998 von den WAA Sellafield und La Ha-
gue flussig abgeleiteten 13’Cs-Aktivitaten beliefen sich auf 38,8 PBq bzw. 0,96 PBq
[IAEA, 2005]

Caesium ist leicht Ioslich und liegt im Grundwasser unter allen Eh- und pH-Bedingun-
gen als monovalentes Kation (Cs*) vor. Daher wird seine Konzentration in der Boden-
|I6sung, und damit auch seine Mobilitat in der Umwelt hauptséachlich von der Sorption
an die Oberflachen von Bodenbestandteilen bestimmt. Caesium wird weniger gut von
Eisenoxiden, dafiir umso besser von Tonmineralen adsorbiert, besonders, wenn die
betreffenden Boden arm an organischer Substanz sind [Fuller et al., 2015 und Literatur
darin]. Allerdings variiert die Cs-Sorption zwischen unterschiedlichen Tonmineralen
und deren Sorptionsplatzen, und erfolgt tGber verschiedene Mechanismen, inkl. elekt-
rostatische Bindung an die Mineraloberflachen und Kanten, wie auch die Einlagerung
in die Zwischenschichten. Insbesondere aufgeweiteter lllit sorbiert und fixiert selektiv
Caesium anstelle von Kalium [Hird et al., 1996; Chorover et al., 2008].

Auch wenn die organische Substanz im Boden eine geringe Affinitdt zu Caesium hat
[Chibowski & Zygmunt, 2002] und es nur unspezifisch und reversibel gebunden wird,
verbleibt in Waldbtden die groRte Menge des eingetragenen 3’Cs in den oberen Ho-
rizonten (Humusauflage, Ah-Horizont). Die Migrationsgeschwindigkeit auf diesen Bo-
den ist sehr gering, weil der Auswaschung aus der Humusauflage die Aufnahme durch
Pflanzenwurzeln und in Pilzmycele gegeniberstehen, die einen Aufwartstransport be-
wirken [Rafferty et al., 2000]. In Pilzmycelen, besonders aber in den Fruchtkérpern von
Pilzen werden im Vergleich zum Boden erhdhte Mengen an K, Rb und Cs gefunden
[Vinichuk et al., 2010]. Dabei haben die folgenden Faktoren Einfluss auf die Cs-Auf-
nahme durch Pilze: Tongehalt = austauschbares Kalium > pH > Kationenaustauschka-
pazitat = Gehalt an organischer Substanz [Kaduka et al., 2006].

Caesium ist kein Pflanzennahrstoff und somit nicht essenziel. Es wird jedoch wegen
seiner Ahnlichkeit mit Kalium von Pflanzen analog zu diesem aufgenommen. Daher hat
die Konzentration von K* im Boden, bzw. in der Rhizosphare einen direkten Einfluss
auf die Cs*-Aufnahme. Besonders hoch ist die Bioverfiigbarkeit in kaliumarmen, sauren
Bdden mit relativ geringem Gehalt an spezifischen Bindungsplatzen (FES — frayed
edge sites), wie sie bestimmte Tonminerale bieten, und hohem Gehalt an schwer zer-
setzbarer organischer Substanz [Kruyts & Delvaux, 2002]. Dies trifft besonders auf san-
dige Boden unter Nadelwald zu.



lod - 129

Das lod hat 37 Isotope von 198 bis 44| [LBNL, 1999], von denen nur das %’ stabil ist.
lod ist ein sehr biophiles Element, das in der Nahrung und im Trinkwasser tiberwiegend
in anorganischer Form vorliegt, deswegen sehr schnell und zu fast 100 % im Gastroin-
testinaltrakt resorbiert [Grimminger, 2005] und insbesondere von der Schilddriise an-
gereichert wird.

Das grof3te lodreservoir der Erde sind die Ozeane. Wahrend jedoch nur etwa 0,8% im
Meerwasser sind, befinden sich etwa 68% des lods der Erdkruste in marinen Sedimen-
ten. Weitere 28% sind Bestandteil von Sedimentgesteinen [Muramatsu et al. 2004].
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Abb. 9: Vereinfachte Darstellung der Quell- und Senkenfunktion der Meere (verandert
nach [Leblanc, (2006]).

In Seewasser liegt lod als lodat, lodid und in flichtigen gel6sten organischen Verbin-
dungen (CHsl, CHzl2, CH2CII, C3H~I etc.) vor. Letztere spielen trotz ihrer geringen Kon-
zentration eine wichtige Rolle im globalen geochemischen lodkreislauf [Carpenter
2003; Hou et al. 2009]. Der Transfer von lod aus dem Ozean in die Atmosphéare (und
weiter zum Land) findet hauptsachlich tUber ,lod-Verflichtigung® (iodovolatilization)
statt, und zwar einerseits durch direkte Emission von elementarem lod (I2) [Garland
und Curtis 1981; Miyake und Tsunogai 1963; Thompson und Zafiriou 1983], und ande-
rerseits Uber leicht flichtige Organo-lodverbindugen (VOI, volatile organic iodine)
[McFiggans et al. 2000; Martino et al. 2009], die unter anderem von Phytoplankton auf
offener See und Makroalgen (z.B. Laminaria-Arten) im Kistenbereich [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 Partikelgro3e 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 landein-
warts getragen, gelangen sie als trockene Deposition oder mit Niederschlagen (rainout
/ washout) als nasse Deposition auf die Erdoberflache. Fir gasférmige lodverbindun-
gen wurden Aufenthaltszeiten von 10 (anorganisch) bis 18 (organisch) Tagen ermittelt
[Rahn et al. 1976]. Die Konzentration an lodverbindungen in der Atmosphéare variiert
mit dem Ort, dem Klima und der Jahreszeit.

Im Boden in seiner Funktion als Filter, Speicher und ,Reaktor’ finden zahlreiche Aus-
tausch- und Umsetzungsprozesse statt. So wird atmospharisch deponiertes lod akku-
muliert, transportiert oder gasférmig an die Atmosphére 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 Redoxverhaltnissen, abhéngig [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 variieren stark in Abh&ngigkeit vom jeweiligen
Bodentyp [Whitehead 1984; Gerzabek et al. 1999; Shetaya et al. 2012].

Durch oberirdische Kernwaffenexplosionen wurde '?°lod freigesetzt, dessen nattrliche
freies Inventar von 262 kg damit nach unterschiedlichen Schatzungen um zwischen 43
kg (0,28 TBq) und 150 kg (0,98 TBq) erhoht wurde [Carter und Moghissi 1977; UN-
SCEAR 1982, Chamberlain 2004, Eisenbud und Gesell 1997 (Literatur zitiert in: Michel
et al. 2012)]. Die Unsicherheit dieser Schatzung beruht auf Widerspriichen in den An-
gaben der Gesamtsprengkraft der oberirdischen Kernwaffenexplosionen. Beim Unfall
von Tschernobyl wurden nach unterschiedlichen Schatzungen zwischen 1,7 kg (12
GBq) [Schmidt 1998] und 6 kg (40 GBq) [Aldahan et al. 2007] *°lod freigesetzt. Fir
den Unfall von Fukushima wird die freigesetzte Gesamtmenge an '*°lod auf 1,2 kg
geschatzt [Hou et al. 2013].

Die groRten Anteile an anthropogenem *2°I in der Umwelt stammen jedoch aus der
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen. Insbesondere die Anlagen in Sellafield und
La Hague beeinflussen die Umwelt in Westeuropa maf3geblich, wahrend andere Anla-
gen entweder nur wenig emittierten (Hanford und West Valley in den USA) oder keine
hinreichenden Bilanzierungen vorliegen. Letzteres betrifft u. a. Anlagen in der ehema-
ligen Sowjetunion. Die Anlagen in Hanford, Idaho Falls und West Valley emittierten bis
1988 etwa 330 kg 2% [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], wahrend La Hague und Sellafield bis zum Jahr 2012 rund 6.580 kg ?°I
als flissige und gasférmige 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) lberwiegen bei Weitem ihre gasformigen Ableitungen (ca. 270 kg bzw. 1,8
TBQ).

Plutonium - 238Pu, 239Pu, 240py

Plutonium gehort zur Gruppe der Actinoide und hat 20 Isotope und 15 Kernisomere mit
Massenzahlen von 228 bis 247, einige davon mit sehr langen Halbwertszeiten. Das
natirlich vorkommende Isotop ist das ?**Pu [Hoffmann et al. 1971], zerfallt durch a-
Zerfall zu 240U, ist wegen seiner kurzen Halbwertszeit aber praktisch ausgestorben.
Spuren von ?#4Pu existieren nur noch in wenigen Mineralen (z.B. Bastnasit), wobei der
Nachweis schwierig bleibt [Wallner et al., 2015]. Das Inventar in der gesamten Erd-
kruste wird auf 7,1 - 10?4 bis 3,1 - 1022 g kg (ges. 0,2 - 7 g) geschatzt. In Pechblende
kommt 23°Pu vor, das nach Neutroneneinfang und zwei B -Zerféllen aus 228U entsteht.
Einige Kilogramm natrlichen 23°Pu sind schatzungsweise in der Erdkruste vorhanden.
Im Naturreaktor Oklo (Gabun/Afrika), der bis vor etwa 1,5 Milliarden Jahren aktiv war,
wurden mehr als 1 t 22°Pu gebildet [Neu et al., 2010].

Der grof3te Anteil an Plutonium, das in der Umwelt vorkommt, ist jedoch anthropogenen
Ursprungs und stammt aus unterschiedlichen Quellen. Im Zuge der Kernwaffentests
nach dem 2. Weltkrieg wurden insgesamt rund 150 PBq Plutonium in die Atmosphére
entlassen, wovon 140 PBq auf ?*'Pu entfielen, weitere 6,52 PBq auf 2*°Pu und 4,35
PBq auf 24°Pu [UNSCEAR 2000]. Eine weitere Plutoniumfreisetzung in die Atmosphére
gab es durch den der Unfall mit dem US-Navigationssatelliten SNAP-9A und eine Reihe
von lokalen Freisetzungen.

Tab. 2: Wahrend des Reaktorunfalls in Chernobyl freigesetzte Plutonium-lsotope [UN-
SCEAR 2000].

Isotop Halbwertszeit Aktivititsinventar Freigesetzte Freigesetzter Anteil
(a) 26.04.1986 (PBq) Aktivitat (PBq) des Inventars (%)

**Pu 87,76 1 0,03 3

*Pu 2,41 -10* 0,85 0,03 3

Py 6,57 - 10° 1,2 0,044 3

#1Pu 14,41 170 5,9 3

*2Pu 3,74 -10° 0,0025 0,00009 3

Neben Unfallen mit B52-Bombern (Palomares, Thule) sind dies vor allem die Reaktor-
unfélle von Chernobyl und Fukushima. Die in Chernobyl freigesetzten Plutoniumaktivi-
taten sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Die beim Unfall von Fukushima freigesetzte
Pu-Aktivitaten lagen mit 1,0-2,4 TBq 23°24°Pu, 1,1-2,6 TBq ?*'Pu und 2,9-6,9 TBq 2%3Pu
wesentlich niedriger. Zudem wurden weniger als 20 % davon auf der Landoberflache
deponiert [Xu et al., 2016].



Die Redoxchemie von Plutonium ist Uberaus komplex. Seine Ldslichkeit in Wasser ist
im Allgemeinen gering, sie wird bestimmt durch Komplexierung mit Hydroxid-, Carbo-
nat-, Phosphat-lonen, sowie mit organischen Verbindungen. Durch die Bindung an Kol-
loide und suspendierte Partikel wird die Mobilitat von Plutonium in Wasser erhoht,
durch Fallungsreaktionen mit Phosphat, Carbonat oder Hydroxid bzw. durch die Sorp-
tion an mineralische Oberflachen verringert. In wassrigen Losungen kann Plutonium in
bis zu 4 verschiedenen Oxidationszustanden gleichzeitig vorliegen. In See- und Grund-
wasser ist Pu(lV) die vorherrschende Spezies, in anderen Gewassern kommen ubli-
cherweise aber auch Pu(lll,V,VI) vor [Runde, 2000]. Abb. 10 gibt eine Ubersicht tiber
Plutoniumspezies in natturlichen Wassern, die Hydroxid-, Carbonat-, Fluorid-lonen ent-
halten.

PuO,CO,4(aq)

Pu0,(CO,),%

- -~ 4-
Pu(_)2¢LO3)3

PuO,0OH(aq)

Redox potential, Eh (volts)

Pu(lln)
Pu(lV)
Pu(V)

Pu(Vl)

[0 natural waters .

0 2 4 6 8 10 12 14
pH

Abb. 10: Pourbaix-Diagramm fur Plutonium [Runde, 2000].

Unter geochemischen Bedingungen reagiert Plutonium sehr empfindlich auf geringe
Anderungen von pH, Eh, Carbonat-Konzentration oder Anwesenheit von Oxidations-
oder Reduktionsmitteln oder Komplexbildnern. Im Boden wird es an unterschiedliche
Minerale adsorbiert, und zwar an Fe- und Mn-(hydr)oxide, Tonminerale, Carbonate und
Phosphate [Neu et al. 2010]. Die Verteilungskoeffizienten bewegen sich dabei im Be-
reich von 10 - 20 L kg (Quarz) und 103 — 10° L kg™ fur Fe-(hydr)oxide. Der Kg-Wert
fur Tonminerale liegt dazwischen. Tabelle 3 zeigt die Bereiche fir Verteilungskoeffi-
zienten in verschiedenen Bdden.



Tab. 3: Verteilungskoeffizienten fur unterschiedliche Béden [aus: Bisinger, 2009; nach
Sheppard & Thibault, 1990].

Bodenart  Erwartungswert (1 kg™)  Erwartungsbereich (1 kg™)

Sand 5,4-10? 1,8-10'-1,6-10*
Lehm 1,2-10° 1,1-10*-1,3-10*
Ton 4,9.10° 7,4-10'-3,3-10°
organisch 1,8-10° 1,0-10'-3,3.10°

In Anwesenheit von geldster organischer Substanz in Boden- und Grundwasser ist Plu-
tonium geneigt, Kolloide zu bilden, was seine Mobilitat stark erhoht [Kersting et al.,
1999; Marquardt et al., 2004; Santschi et al., 2017 und Literatur darin].

Zellen (Bakterien) und extrazellulares Material (Polymere/organische Liganden) bieten
Sorptionsoberflachen und kénnen die Mobilitat von Plutonium stark beeinflussen. Sie
kénnen Pu sowohl mobilisieren, wie auch immobilisieren (Ohnuki et al., 2007, Francis
& Dodge, 2015; Lujanien et al., 2017].



I1.1.3. Probenahme, -vorbereitung und -messung

11.1.3.1. Probenahme und —vorbereitung

Grundwasser: Oberflachennahe Grundwasserproben wurden aus zwei Bereichen ge-
wonnen. Untersucht wurden kleinvolumige Proben aus Tiefen bis 17 m aus Multilevel-
Messstellen (MLM) der BGR und grof3volumige Proben aus den Grundwassermess-
stellen (GWM) des Hannoverschen Wasserversorgers 'enercity’, die der kontinuierli-
chen Uberprifung der Grundwasserqualitat dienen, aus Tiefen oberhalb von 5 m
(Abb.11). Zuséatzlich wurden Proben aus ca. 3 m Tiefe von einer Schwengelpumpe
nahe Fuhrberg (Wassererlebnispfad Fuhrberg) sowie Roh- und Reinwasser aus dem
Wasserwerk Fuhrberg analysiert.
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Abb. 11: Ubersicht tiber Probenahmestellen fiir Grundwasserproben aus dem Fuhr-
berger Feld (rote Kreise = MLM, blaue Kreise = GWM).

Das Wasser aus den MLM wurde mit Hilfe einer Peristaltikpumpe (MasterFlex L/S
7518-00; Cole-Palmer) tber Teflonschlauche an die Oberflache gepumpt. Da das Was-
ser dabei stol3weise gefordert wird, hatte es zu Beginn der Probenahme intensiven
Luftkontakt. Die Lieferrate der MLM ist gering (ca. 1-2 L h'), so dass auf diese Weise
nur kleine Probenmengen von wenigen Litern gewonnen werden kénnen.

Fur die Gewinnung grol3volumiger Proben aus dem oberflachlichen Grundwasser wur-
den GWM ausgewabhilt, die in der N&he der beprobten Multilevel-Messstellen lagen. In



diesem Fall wurden die Proben mit einer Saugpumpe (Hydrojet JP5; Grundfos) mit ei-
ner max. Forderh6he von 7 m und einer Forderleistung von max. 3000 Litern pro
Stunde enthommen.

Oberflachenwasser: Im Zeitraum von Juni 2014 bis September 2016 wurden im
Fuhrberger Feld 13 Proben aus flieRenden (Wietze, Wulbeck, Aller, Leine, Fuhse)
und 8 Proben aus stehenden Gewassern im und nahe des Fuhrberger Feldes ent-
nommen.

Die Beprobung der Harztalsperren konnte erst im Frihjahr 2017 durchgefthrt werden.
Proben wurde an der Grane- und der Sosetalsperre jeweils an der Gewasseroberfla-
che und am unteren Talsperrenablauf entnommen. Zusatzlich wurden Sickerwasser-
proben an der Dammsohle der Talsperren gewonnen.

Niederschlag: In der Zeit von Juni bis Dezember 2015 wurden Niederschlagsproben
im zweiwochigen bzw. monatlichen Abstand gewonnen. Ein Regensammler wurde zu
diesem Zweck auf einer Grunflache neben dem Gebaude des Wasserwerks in Fuhr-
berg aufgestellt.

Boden: Bodenproben wurden auf Acker- und Waldflachen in der Nahe der MLM bis zu
einer Tiefe von 30 bzw. 10 cm entnommen.

Auf den beiden Ackerflachen in der N&he der Multilevelmessstellen T1 und B4 wurden
im Oktober 2015 hierfiir Bohrkerne (Bohrstock @ = 35 mm) von 20 Einstichen bis 30
cm auf einer Flache von ca. 120 x 45 m zu einer Mischprobe vereinigt.

Nahe der Messstellen T3 und SW1 wurden auf je 2 unterschiedlichen Flachen entspre-
chende Proben von Béden unter Mischwald entnommen (Nadelwald im Zuge des
Waldumbaus mit Laubbdumen unterpflanzt), und zwar im Juli 2016 (bis 30 cm) und
Méarz 2017 (bis 10 cm). Unter Wald mussten die Flachen infolge schlechter Zugéng-
lichkeit kleiner gewahlt werden, die Anzahl der Einstiche war die gleiche. Zuséatzlich
wurden hier Mischproben aus der etwa 10 cm dicken Humusauflage gewonnen (Bohr-
stock @ = 45 mm), die zum Uberwiegenden Teil aus Kiefernstreu, zu einem wesentlich
kleineren aus Laubstreu bestand.

Die Bodenproben wurden von Hand grob vorgereinigt (Aussortieren von Zweigen und
Blattfragmenten), durchmischt und eine Teilmenge fir die lod-Analyse abgetrennt.
Diese wurde unter Lichtabschluss luftgetrocknet. Das tibrige Material wurde bei 105°C
getrocknet, gemdrsert auf eine Korngrof3e von < 2 mm gesiebt. Das Material aus dem
Auflagehumus wurde ebenfalls getrocknet und im Hacksler zerkleinert.

Fir die Charakterisierung der Proben wurden neben Messung des pH-Wertes [DIN EN
15933] und der Bestimmung des organischen Kohlenstoffs CNS-Analysators 'Vario EL
Cube' (Fa. Elementar) die KorngroRenverteilung [DIN ISO 11277], der Gehalt an Fe-
/Al-/Mn-oxiden [DIN EN ISO 12782-2 und DIN EN ISO 12782-3], und die Kationenaus-
tauschkapazitat [Dohrmann, 2006] untersucht. Tabelle 4 zeigt die Ergebnisse der Ana-
lysen.



Tab. 4: Charakteristische Eigenschaften der untersuchten Mineralboden- und Aufla-

gehumusproben.

Probenbe- KorngroRenverteilung pH Corg KAK. ¢ Fe,y Fegin
zeichnung (Ton%) (Schluff %) (Sand %) % mmol /kg g/kg g/kg
T1 33 57 91,0 5,8 1,8 64,6 1,62 6,39
T3¢ 1,3 2,5 96,2 Sl 2,2 45,4 0,16 0,57
T3 1P 1,9 3. 94,4 3,3 4,9 62,0 0,16 0,84
B4 2,3 3,4 94,3 6,3 1,8 70,1 0,54 1,77
Swi* 2,1 2,8 95:1 3,8 2,0 32,9 0,12 0,51
SW1 I? 1,3 4,8 93.9 4,0 3,4 50,2 0,22 0,77

* Probenentnahmetiefe 30 cm ? Probenentnahmetiefe 10 cm

11.1.3.2. Analysen

Unsicherheiten, Nachweis- und Erkennungsgrenzen wurden gemaf3 DIN ISO 11929
(DIN-ISO 11929, 2011; FS, 2015) ermittelt.

Bestimmung von 3H:_Die Bestimmung von Tritium in Wasserproben wurde tber Flis-
sigszintillation(LSC) in einem Quantulus™ 1220 (Fa. Wallac, Turku/Finnland) vorge-
nommen. Die Vorbereitung der Proben basiert auf Destillation im basischen Milieu nach
Zugabe von Kaliumpermanganat. Ein 10 g Aliquot des Destillats wurde in ein Szintilla-
tionsgefal’ aus Polyethylen gegeben und mit 10 mL eines Szintillationscocktails (Ultima
Gold LLT, Perkin-Elmer) versetzt.

Als Blindprobe wurde tritiumfreies Wasser (,dead water‘) verwendet (IARMA, Internati-
onal Atomic Reference Material Agency, UK). Tritium-Standards wurden aus zertifizier-
tem HTO (Physikalisch-Technische Bundesanstalt, PTB-6.11-2013-1268) mit einer
spezifischen Aktivitat von (161 + 5) Bq g* angefertigt. Die Qualitat der Messung wurde
im Rahmen der Teilnahme an einem Ringversuch (IARMA ETRIT-PT-2015) sicherge-
stellt.

Bestimmung von 4C: Fir die Analyse von 4C in den Wasserproben sollte urspriing-
lich eine Methode angepasst werden, bei der die Anreicherung als Bariumcarbonat in
Form einer Bariumsulfat-Mitfallung [IAEA, 2015] erfolgt, und die eine anschlieRende
Messung im IRS-Isotopenlabor erlaubt. Dies fiihrte jedoch nicht zum gewtinschten Er-
folg, so dass die Bestimmung der **C/*?C-Isotopenverhaltnisse tiber Beschleunigerma-
ssenspektrometrie (AMS) am Institut fir Teilchenphysik der ETH Honggerberg in ZU-
rich durchgefiihrt werden musste. Zum Einsatz kam das Mini Carbon Dating System
(MICADAS), das mit einer Gasionenquelle ausgestattet ist [Wacker et al., 2010]. Bei
der Vorbereitung zur Messung wurden die Proben mit 85% H3PO4 angesauert, das aus
dem enthaltenen anorganischen Kohlenstoff (DIC) freigesetzte CO2 wurde mit Helium-
gas in eine Zeolith-Falle gespult und erhitzt, das gereinigte Gas anschlie3end in die



lonenquelle Uberfiihrt. Weitere Einzelheiten der Methode finden sich in [Molnar et al.,
2013].

Die Ergebnisse fiir die 1*C-Konzentration werden Ublicherweise im Vergleich zu einem
Standard (oxalic acid 1) gemessen und in pMC (percent modern carbon) angegeben.
pMC wird gemal folgender Beziehung berechnet:

Lsamp. 4 100 = pMC,

abs.

mit Asamp. = Aktivitat der Probe und Aaps. = absolute international standard activity. Da-
bei bezeichnet eine Konzentration von 100 pMC die *C-Konzentration der Atmosphare
im Jahr 1950. Einzelheiten dazu finden sich bei Stuiver & Polach (1977) und Stenstrom
et al. (2011).

Bestimmung von °Sr: Fir die im Grundwasser zu erwartenden geringen °Sr-Kon-
zentrationen wurden grof3e Probenvolumina bendtigt. Da diese jedoch auf 40 L be-
grenzt waren, musste ein Anreicherungsverfahren entwickelt werden, welches neben
der Bestimmung von Strontium auch die Bestimmung von Plutonium-Isotopen erlaubte.
Dazu wurden die filtrierten (Faltenfilter 4-7 ym) und mit HNO3s angesauerten Proben
zunachst in einem Rotationsverdampfer (LABOROTA 20 control, Fa. Heidolph), an-
schlieBend unter einer Heizlampe bis zur Trockne eingeengt. Nach Losen der Salz-
kruste und Tracerzugabe (8°Sr und 24?Pu) folgte ein Fallungsschritt fir das Plutonium
mit Eisenhydroxid, fiir das Strontium im Uberstand schlossen sich ein Hydrogenphos-
phat-Fallungsschritt und eine Festphasenextraktion (Sr-Resin; Fa. Triskem Internatio-
nal) an. Eine wesentliche Herausforderung dieses Vorgehens ist das mit dem Strontium
vergesellschaftet auftretende Calcium, welches als Homologes ebenfalls eine Affinitat
zur Trennsaule aufweist und somit durch Uberfrachtung der Saule die Anreicherungs-
maoglichkeit einschrankt. Dem wurde durch eine vorgeschaltete Calciumhydroxidfallung
begegnet. Diese garantiert einen Calciumgehalt, der auf der einen Seite die Saulenka-
pazitaten nicht Gberschreitet und auf der anderen Seite aber noch hinreichenden hoch
ist um die anschliel3ende Calcium/Strontiumhydrogenphosphatféallung zu tréagern. Ein-
zelheiten des Verfahrens (vergl. Abb. 12) sind in den Arbeiten von Fal3bender (2016)
und Pottgiel3er (2017) naher beschrieben.

Die Bestimmung der ®°Sr-Konzentration in den so vorbereiteten Proben erfolgte tber
Flussigszintillationsmessungen (LSC) unter Verwendung eines Scintillationscocktails
(Ultima Gold AB; Fa. Perkin Elmer) in einem Quantulus™ 1220 (Fa. Wallac,
Turku/Finnland). Die Auswertung der Ergebnisse wurde nach der '2-Fenster-Methode'
vorgenommen, die es erlaubt, sowohl den Ausbeutetracer 8Sr, wie auch den Analyten
9Sr im Gleichgewicht mit seiner Tochter °°Y simultan zu bestimmen [FaRbender,
2016].



Einengen der Wasserprobe Losen der Salzkruste

Tracerzugabe (85Sr und 242Pu)

Fe(OH),-Féllung

Plutonium &:i?. - Strontium

Oxidationsstufe +1V

Ca(OH),-Féllung

Pu-SPE (2x)

SrHPO,-Fallung

AMS-
Probenpraparation

AMS-Messung LSC-Messung

Abb. 12: Schema des verwendeten Probenaufbereitungsverfahrens [Pottgiel3er, 2017].

Bestimmung von Plutonium-Isotopen: Im Anschluss an die Einengung der Wasser-
proben, Tracerzugabe und Eisenhydroxidfallung (s. Bestimmung von %°Sr) wurde eine
zweimalige Festphasenextraktion (TEVA-Resin; Fa. TrisKkem International) durchge-
fuhrt, um das zu Interferenzen fuhrende 23U grundlich zu entfernen. Im Folgenden
wurden die Proben fur die AMS-Messung vorbereitet, die aus einer weiteren Eisenhyd-
roxidfallung, mehreren Waschschritten und dem Uberfihren des Hydroxids in seine
Oxide im Muffelofen (800°C) bestand [PottgielRer, 2017]. Anschliel3end wurde das Plu-
toniumoxid mit elementarem Niob vermischt in Titantargets gepresst. Die AMS-Mes-
sungen wurden am Institut fur Teilchenphysik der ETH Honggerberg in Zirich durch-
gefluhrt.

Bestimmung von 37Cs: Die rund 40 L umfassenden Wasserproben wurden filtriert
(Faltenfilter 4-7 ym) und mit HNOs angeséuert. AnschlieRend wurde das Volumen der
Proben in einem Rotationsverdampfer (LABOROTA 20 control, Fa. Heidolph) auf we-
nige Liter eingeengt und unter Heizlampen bis zur Trockne eingedampft. Der Ruck-
stand wurde entweder in Petrischalen geflllt bzw. auf Filterpapier in Folie laminiert.

Das homogenisierte Probenmaterial von Boden und Auflagehumus wurde in Ringscha-
len (260 bzw. 560 mL) eingefullt und der Deckel der Gefal3e gasdicht verklebt. Die
Messung der Proben wurde auf einem Reinstgermanium-Detektor (p-Typ koaxial Kris-
tall; Fa. Canberra) durchgefihrt.

Bestimmung von *?°I: Die Bestimmung der *?’I-Konzentrationen und der 12°1/*?7]-Iso-
topenverhdltnisse in den Proben wurde mittels ICP-MS-Messung (iCAP Q' von
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"Thermo Fisher Scientific') und Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) durchge-
fuhrt. Die AMS-Messungen wurden am Institut fir Teilchenphysik der ETH Hongger-
berg in Zurich mit dem AMS-System Tandy' durchgefihrt.

Fur die Bestimmung der *?7I-Konzentration der Wasserproben wurde jeweils ein 10 mL
Aliquot fur die ICP-MS-Messung von der Gesamtprobe abgetrennt und durch einen
Filter von 0,45 um Porendurchmesser gegeben. Die Messung wurde mit einem iCAP
von Fisher Scientific durchgeftihrt. Zur Vorbereitung der Proben fir die AMS-Messung
wurde das enthaltene lod nach Zugabe von 3 mg Woodward-lod als Trager (*2°1/*271-
Verhéaltnis (1,3 + 0,6) -10%“ [Boaretto et al. 1994]) zunachst vollstandig zu lodat umge-
setzt, anschliel3end zu lodid reduziert und dann auf ein mit Nitrat konditioniertes Aus-
tauscherharz (DOWEX® 1x8) gegeben. Nach der Elution wurde das lod als Silberiodid
ausgefallt. Fur die Messung wurde die getrockneten Silberiodid-Proben in der Regel im
Verhaltnis 1:4 mit Silberpulver gemischt und anschlie3end in Probenhalter aus Titan
gepresst. Eine ausfihrlichere Beschreibung des Verfahrens ist in Riebe et al. (2014)
und der darin zitierten Literatur enthalten.

Fir die lod-Extraktion aus den Bodenprobenwurden ca. 20 g lufttrockener Boden zu-
sammen mit 12%] als Ausbeute-Tracer in ein Quarzrohr gefllt und unter Sauerstoffiiber-
schuss und Auswaschung der Verbrennungsgase in alkalischer Hydrogensulfitldsung
trocken verascht. Die Einwaage, sowie die Zugabe des Trageriods wurden dem jeweils
zu erwartenden lod-Gehalt angepasst. Aus der Absorptionsiésung wurde vor Zugabe
des Trageriods (Woodward-lod) eine Teilprobe fir die ICP-MS-Messung entnommen.
Aus der verbleibenden Lésung wurde das lod unter Zugabe von Silbernitrat als Silbe-
riodid ausgeféllt. Einzelheiten des Verfahrens finden sich ebenfalls in Riebe et al.
(2014).



I1.1.4. Radionuklide im Fuhrberger Feld

Die folgenden Abschnitte geben eine Ubersicht {iber die Konzentrationen der ausge-
wahlten Radionuklide in den untersuchten Proben. Da es wegen der unterschiedlichen
Erfordernisse an die Probenahme nicht immer méglich war, Material fur alle Untersu-
chungen vom selben Ort und aus derselben Tiefe zu bekommen, stehen hier Ergeb-
nisse in unterschiedlichem Umfang zur Verfigung, die nicht immer direkt vergleichbar
sind. Fur die Harztalsperren konnte nur eine sehr begrenzte Probenmenge gewonnen
werden. Daher sind die Ergebnisse dieser Proben in diesem Kapitel mit erfasst.

11.1.4.1 Tritium

Die ®H-Konzentration der Niederschlage von Mai bis Dezember 2015 aus dem Fuhr-
berger Feld lag im Mittel bei 1,04 + 0,41 Bq L (8,8 + 3,4 TU) mit Werten zwischen <
NWG bis 1,12 Bq L (9,6 TU) (Abb. 13). Damit sind sie vergleichbar mit den Tritium-
konzentrationen, die an den Stationen Aachen, Berlin, Munchen, Offenbach und
Schleswig vom Deutschen Wetterdienst ermittelt wurden. Diese bewegten sich fur das
Jahr 2010 zwischen 0,75 und 2,1 Bq L [BMU, 2012]. Fiir 2013 lagen diese bei 0,4 bis
1,6 Bq L't [BMU, 2015].
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Abb. 13: 3H-Aktivitaten in Niederschlagen, Oberflachen- und Grundwasserproben aus
dem Fuhrberger Feld.

Werden die gemessenen Werte mit denen der GNIP-Stationen (Global Network of Iso-
topes in Precipitation; IAEA, 2016a) verglichen (Abb. 14), ist festzustellen, dass sie zu
denen der Stationen in Braunschweig und Cuxhaven passen. Im Ubrigen liegen die



Aktivitaten in dem Bereich (1,0 Bq L bzw. 8,4 TU), der fir die mittleren Breiten der
Nordhalbkugel fir Niederschlage angegeben wird [Chau et al., 2011].
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Abb. 14: Durchschnittliche 3H-Konzentration von Niederschlags-, Oberflachen- und
Grundwasser aus dem Fuhrberger Feld (orange Kreis) im Vergleich zu den
GNIP-Daten fur Deutschland (IAEA, 2016a).

Die 3H-Konzentrationen der untersuchten FlieRgewasser lagen im Mittel unwesentlich
tber denen der Niederschlage (1,31 + 0,39 Bg L oder 11,0 + 3,3 TU), ebenso die der
stehenden Gewasser (1,26 + 0,41 Bg L oder 10,6 + 3,4 TU). Die fir die Vergleicht
man diese mit den Daten von den GNIR-Stationen (Global Network of Isotopes in Ri-
vers; IAEA, 2016b) der Aller bei Rethem und der Weser bei Langwedel, so liegen die
in diesem Projekt ermittelten Werte unwesentlich Gber denen der Aller (vergl. Abb. 15).
Die Tritium-Gehalte des Weserwasser fallen etwas hoher aus, was darauf zurlick ge-
fuhrt werden kann, dass der Probenahmeort ca. 50 km stromabwaérts des Kernkraft-
werks Grohnde liegt, das zwischen 2005 und 2014 jahrlich rund 20 TBq Tritium mit dem
Abwasser in die Weser abgegeben hat (MU, 2015a).

Messungen der 3H-Konzentrationen im Flusswasser der Weser (Intschede — vergleich-
bare Lage wie Langwedel) und der Aller (Grafhorst, ca. 120 km stromaufwérts von
Rethem) des NLWKN (Niedersachsischer Landesbetrieb fir Wasserwirtschaft, Kisten-
und Naturschutz) ergaben fur denselben Zeitraum Werte von 3-4 Bq L™ fir die Weser
bzw. 1-2 Bq L™ fur die Aller (MU, 2015b).
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Abb. 15: Durchschnittliche H-Konzentration von Proben aus Oberflachengewéassern
des Fuhrberger Feldes (orange Kreis) im Vergleich zu den GNIR-Daten fur
die Stationen Aller/Rethem und Weser/Langwedel (IAEA, 2016b).

Die Tritiumkonzentrationen der Grundwasserproben (MLM und Schwengelpumpe) va-
riierten in einem Bereich von 1,22 + 0,40 bis 3,22 + 0,41 Bq L* (entspr. 10,0 + 3,4 bis
27,0 = 3,3 TU). Eine hohere Tritiumkonzentration ist in aller Regel ein Hinweis darauf,
dass das Grundwasser aus einer Zeit stammt, in der die Niederschlagskonzentrationen
infolge der Kernwaffenversuche hoch waren und so eine altersmafiige Einordnung er-
laubt. Eine solche Aussage ist bei den Grundwassern des Fuhrberger Feldes jedoch
schwierig, da das Grundwasser keine regelmaRige Schichtung aufweist. Griinde hierfur
sind kleinraumige Anderungen in der Flachennutzung (vergl. Abb. 2), laterale Durch-
mischung des Grundwassers und sommerliche Bewasserung der Ackerflachen mit
Grundwasser.

Insgesamt liegen alle gemessenen 3H-Konzentrationen um GroRenordnungen unter-
halb der fur Trinkwasser angegebenen Parameter- bzw. Richtwerte von 100 Bg L
[BMG, 2016] bzw. 10.000 Bg Lt [WHO, 2017].

Das trifft auch auf die vom BfS im Rahmen der Uberwachung von Grund- und Trink-
wasser fur das Jahr 2013 ermittelten Tritiumwerte zu, die im Bereich von 1,3 bis 20 Bq
L1 bzw. 1,2 bis 17 Bq L lagen, wobei die hochsten Werte bei der Uberwachung des
KKW Phillipsburg und auf dem Geldnde des Freilagers fur radioaktive Abfalle (Kontroll-
bereich) des VKTA-Rossendorf festgestellt wurden.



1.1.4.2. ¥C

Die Ergebnisse fur alle untersuchten Proben sind in Tabelle A-3 im Anhang zusam-
mengefasst. Die “C-Konzentrationen werden in pMC (pecent modern carbon) ange-
geben (vergl. Abschnitt 1.1.3.2). Alle fir Grundwasserproben gemessenen Werte lagen
im Bereich zwischen 56,7 + 0,6 und 86,4 + 0,9 pMC (Abb. 16). Hier machen sich die
Wechselwirkungen des atmosphérisch eingetragenen Kohlenstoffs mit den verschie-
denen Komponenten der Bodenmatrix bei der Versickerung bemerkbar (vergl. Ab-
schnitt 11.1.2.). Es ist kein tiefenabhangiger Trend in der Hohe der Werte zu erkennen.
Aus den gleichen Griinden wie beim Tritium (Heterogenitat der FlAchennutzung, late-
rale Flisse im Grundwasser, kiinstliche Bewasserung im Sommer) lassen sich auch
bei den 4C- Daten keine Ruickschlisse auf das Alter der Grundwasserproben ziehen.
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Abb. 16: 1*C-Aktivitaten in Grundwasserproben (Multilevel-Messstellen) aus dem Fuhr-
berger Feld aus verschiedenen Tiefen.

Die Werte, die fur die Oberflachengewéasser bestimmt wurden, lagen im Vergleich zu
denen der Grundwasserproben mit 83,1 + 0,8 und 97,1 + 1,0 pMC deutlich Gber diesen
(Abb. 17). Eine Ausnahme bildet die Sickerwasserprobe aus der Dammsohle der So-
setalsperre mit 51,6 + 0,6 pMC, bei der sich ebenfalls der Einfluss der Bodenpassage
bemerkbar zu machen scheint.
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Abb. 17: ¥*C-Aktivitaten in Oberflachenwasser aus Gewassern des Fuhrberger Feldes
und aus zwei Harztalsperren, sowie zum Vergleich aus Rohwasser (28 m
Tiefe) aus dem Wasserwerk Fuhrberg.

1.1.4.1 %°Sr

Es besteht eine weitgehende Ubereinstimmung der Ergebnisse fiir alle Proben aus den
Harztalsperren, die sich im Bereich von 1,6 + 0,1 und 2,0 + 0,1 mBq kg bewegten
(Abb. 18). Alle Einzelergebnisse sind auch in Tabelle A-3 im Anhang aufgefuhrt. In
einem sehr ahnlichen Bereich, mit 2,5 + 0,1 und 2,2 + 0,1 mBq kg™ liegen auch die
Messwerte fur zwei der im Fuhrberger Feld untersuchten Oberflachengewasser (Meit-
zer Teiche, Wietze). Die *°Sr-Konzentration des Wassers aus der Wulbeck weist dage-
gen mit 5,0 + 0,4 mBq kg einen deutlich hoheren Wert auf. Sehr wahrscheinlich ist die
Ursache hierfir in dem sehr viel intensiveren Kontakt des kleinen Baches mit dem
Waldboden, bzw. dessen organischen Bestandteilen, zu suchen.

Bei den %°Sr-Konzentrationen im Grundwasser fallt auf, dass die Proben aus den bei-
den in der Nahe von Ackerflachen gelegenen Grundwassermessstellen (GWM 20041,
GWM 20439) mit 6,7 + 0,5 und 7,7 + 0,7 mBqg kg weit hohere Messwerte aufweisen
als die Proben aus den Grundwassermessstellen im Wald (GWM 20304, GWM 20249)
sowie die Ubrigen Grundwasserproben. Die Entnahmetiefen bei beiden Varianten war
vergleichbar: die Proben der GWM/Acker wurden aus 2,60 und 4,20 m entnommen,
die der GWM/Wald aus 1,80 und 4,60 m. Der wesentliche Unterschied besteht darin,
dass die Boden im Wald tber eine >10 cm méchtige Humusauflage verfligen, die aus-
reichend Bindungsplatze fur °°Sr bietet. Dartiber hinaus werden landwirtschaftlich ge-
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nutzten Boden Uber die regelmaRige Dingung Konkurrenzionen (Ca2* und Mg?*) zu-
gefuhrt, was sich auch in den Ergebnissen der Wasseranalyse ausdruckt (vergl. auch
Tab. A-2 im Anhang).
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Abb. 18: 20Sr-Aktivitaten in Grund-, Oberflachen- und Niederschlagswasser aus dem
Fuhrberger Feld und den Harztalsperren.

Sowohl in der direkt im Wasserwerk entnommenen Rohwasser- wie auch in der Rein-
wasserprobe wurde eine geringe Konzentration an °°Sr gemessen. Das ist darauf zu-
rickzufihren, dass geldstes Strontium bei der Ublichen Wasseraufbereitung nicht so
effizient entfernt werden kann wie ¥Cs [STUK, 2015]. Bei der Untersuchung von fin-
nischem Trinkwasser im Oktober 2014 lagen die °Sr-Konzentrationen fir 4 der 5 un-
tersuchten Standorte zwischen 1 und 6 mBq L%, die Konzentrationen fir 13’Cs im Be-
reich < NWG bis 3 mBq L. Eine Ausnahme bildete Helsinki. Dort lag der 13’Cs-Mess-
wert bei 13 mBq L2, der von °°Sr jedoch nur bei 5 mBq L.

Fur die Mineralbtden selber treten die durch die Nutzung verursachten Unterschiede
nicht eindeutig zutage. Vielmehr liegen die *°Sr-Konzentrationen fir die zwei Acker-
und einen Waldstandort in einem ahnlichen Bereich, namlich zwischen rund 370 und
565 mBq kg, wahrend der zweite Waldstandort mit 925 mBq kg deutlich dartiber
liegt. Allerdings kann auch nicht ausgeschlossen werden, dass bei dieser Probe ge-
ringfigige Mengen der Humusauflage mit erfasst wurden.




Die ®°Sr-Gehalte der Proben aus der Humusauflage der beiden Waldstandort lagen mit
(718 + 92) und (2418 + 242) mBq kg jeweils deutlich Uiber den Messwerten der unter-
liegenden Mineralboden. Das zeigt ein hohes Bindungspotential des organischen Ma-
terials und erklart die geringen °Sr-Gehalte im Grundwasser im Vergleich zu den
Ackerstandorten. (vergl. Abschnitt 11.2.1.).
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Abb. 19: 9°Sr-Aktivitaten in Mineralbéden und Auflagehumus aus dem Fuhrberger
Feld.

1.L1.4.2. 137Cs

Fur die Grundwasser lagen die gemessenen Werte einer Probe aus den Grundwasser-
messstellen (GWM 20429), des Reinwassers aus dem Wasserwerk Fuhrberg, und bei
den Oberflachenwéssern die der Probe aus den Meitzer Teichen unterhalb der Nach-
weisgrenze. Die Ergebnisse fir die tbrigen Grundwasserproben lagen zwischen 0,50
+ 0,14 und 1,13 £ 0,19 mBq kg, die der beiden FlieBgewasser (Wietze, Wulbeck) bei
3,4 +£0,3 und 3,9 £ 0,3 mBq kg (Abb. 20).

Die im oberflachennahen Grundwasser der GWM und im Rohwasser des Wasserwerks
gefundenen 13’Cs-Mengen waren vergleichsweise gering. Die unterschiedlichen Ge-
halte der Niederschlagsproben kénnen Resuspension als Ursache haben.
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Abb. 20: 137Cs-Aktivitaten in Grund-, Oberflachen- und Niederschlagswasser aus dem
Fuhrberger Feld.

Die fur die Mineralboden gemessenen 37Cs-Aktivitaten lagen zwischen (5,1 + 0,3) und
(9,3 £ 0,5) Bg kgt. (Abb. 21). Die der Humusauflage der Waldbodden fielen dagegen
mit (89,1 + 4,5) bis (133,1 + 6,7) Bq kg eine GroRenordnung hoher aus.

Rafferty et al. (2000) gehen davon aus, dass die Verlagerung von *¥’Cs in Béden mit
einer Humusauflage (Nadelwald) in drei Phasen ablauft. Das erste Jahr nach der Kon-
tamination ist dadurch gekennzeichnet, dass ein Teil des **’Cs relativ schnell in den
Boden eingewaschen wird, ein anderer mit dem Bestandsabfall auf der Oberflache de-
poniert wird. Dadurch entsteht ein Konzentrationspeak im Oh/Ah-Horizont, also am
Ubergang von der Humusauflage zum Mineralboden.

In der zweiten Phase, die etwas 4-5 Jahre andauert, verlangsamt sich die Migration
deutlich. Sie ist gepragt von Freisetzung des ¥’Cs durch Zersetzung der organischen
Substanz im L/Of-Horizont und Uberdeckung durch frische Nadelstreu, mit Akkumula-
tion im Oh-Horizont als Folge. Daran schliel3t sich eine weitere Phase an, in die Verla-
gerung noch weiter verlangsamt ist, weil der Auswaschung aus der Humusauflage die
Aufnahme durch Pflanzenwurzeln und in Pilzmyzele gegeniiberstehen, die einen Auf-
wartstransport bewirken.

Wie bereits in Teil | erwdhnt, wurden in der Folge des Reaktorunfalls von Chernobyl
Untersuchungen Bezug auf Eintrage von ¥’Cs zum Gehalt von Boden und Pflanzen
auf einer Dauerbeobachtungsflache unter Kiefernwald im Fuhrberger Feld durchgefthrt
[Fortmann & Meesenburg, 2009], die jedoch keine Analyse des Grundwassers ein-
schloss. Auch hier wurden die hochsten Aktivitaten fur den L-, Of- und Oh-Horizont,



also die Humusauflage gemessen. Da die Verlagerungsgeschwindigkeit von 13’Cs au-
Berst gering war, sahen die Autoren keine Gefdhrdung des Grund- und damit Trink-
wassers.
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Abb. 21: 13’Cs-Aktivitaten in Proben von Bachsediment, Boden und Auflagehumus aus
dem Fuhrberger Feld.

1.1.4.1 129]

Die 1?°I-Aktivitaten sowie die 2°1/*?|-Isotopenverhaltnisse, die fur die Oberflachenwas-
ser im Bereich Fuhrberger Feld und dessen naher Umgebung ermittelt wurden, lassen
sich mit denen anderer stehender und flieRender Gewasser in Niedersachsen verglei-
chen [Osman et al., 2016]. Sie lagen im Bereich von (4,0 + 0,1) -10" und (6,1 + 0,1)
-10°° Bg kg%, die Isotopenverhéltnisse bei (1,2 + 0,05) -10-° bis (1,0 + 0,04) -107. Auch
die in den Niederschlagen von Mai bis Dezember 2015 gemessenen Werte fallen in
den Bereich, der fur andere Orte in Niedersachsen bestimmt wurde. Sie bewegten sich
zwischen (1,0 = 0,03) -10° und (2,3 + 0,04) -10° Bq kg*, die Isotopenverhaltnisse
zwischen (1,1 £ 0,1) -10”7 bis (6,3 + 0,4) -10°7 [vergl. Tab A-4a und -4b im Anhang].

Im Gegensatz dazu fiigen sich die 2°I-Aktivitaten fur die untersuchten Grundwasser-
proben nicht in dieses Bild ein. Diese lagen fur das Fuhrberger Feld mit Werten von
(6,2 £ 0,1) -10® und (2,8 + 0,05) -10® Bg kg* eher in dem Bereich, in den auch die
Ergebnisse der Oberflachenwasser einzuordnen sind. Das Gleiche trifft auch auf die
Isotopenverhaltnisse zu, die sich im Bereich von (2,7 + 0,08) -10° bis (1,3 +0,1) -10”/



bewegten. Damit liegen beide Parameter jeweils ein bis zwei Grol3enordnungen tber
den Werten, die flur vergleichbare Standorte ermittelt wurden (Abb. 22).

Im Unterschied zum nicht Uberdeckten Aquifer im Fuhrberger Feld mit den geringen
Entnahmetiefen stammen die Vergleichsproben jedoch aus einem Grundwasserleiter,
der von einer schitzenden Tonschicht Uberdeckt ist und einem zwar ebenfalls nicht
Uberdeckten Grundwasserleiter, bei dem das Wasser jedoch aus einer wesentlich gro-
Reren Tiefe (75 m) entnommen wurde. Aul3erdem enthalt das Grundwasser des Fuhr-
berger Feldes eine betrachtliche Menge an geléstem organischem Kohlenstoff (DOC),
wie bereits in der Untersuchung von Artinger et al. (2000) festgestellt wurde (4,4-16,8
mg C L?). In den meisten Grundwassern liegen die Gehalte bei 0,1 bis 2,0 mg C L*

[Thurman, 1985 zitiert in Frimmel, 2001].
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Abb. 22: 129]/127|-|sotopenverhaltnisse in Abhangigkeit von der 2°I-Aktivitat in Proben
aus dem Fuhrberger Feld im Vergleich zu Proben von anderen niedersachsi-
schen Standorten und der Nordsee (Lage der Vergleichsstandorte s. Abb. A-

1 im Anhang).

Der Eintrag von DOC variiert unter anderem unter dem Einfluss der Vegetation und der
Bodenbearbeitung und liegt auf unkontaminierten landwirtschaftliche Flachen bei 1-5
mg C L [Thayalakumaran et al., 2015], die Gehalte kénnen aber bei intensiver Din-
gung mit Wirtschaftsdiingern teilweise auch Werte von bis zu 55 mg C L erreichen
[Chomycia et al., 2008]. Gel6ster organischer Kohlenstoff beschleunigt den Transport



verschiedener Schadstoff, z.B. Schwermetalle, organische Stoffe, aber auch Radio-
nuklide, ins Grundwasser [Kretzschmar et al., 1999].

Die fur die Mineralb6éden gemessenen 12°I-Aktivitaten fielen @hnlich aus wie die der
Vergleichsstandorte aus Niedersachsen. Der organophile Charakter von lod zeigt sich
aber insbesondere in den fur den Auflagehumus gemessenen Aktivitaten, die — wie
auch bei 13’Cs und bei °Sr - mehr als eine GroRRenordnung tber denen der Mineralb-
dden lagen.

11.1.4.2. Plutonium-Isotope

Fur die meisten der untersuchten Proben lag die 23%*240Pu Aktivitat unterhalb der Nach-
weis- und Erkennungsgrenze. Von den insgesamt 28 Proben lassen sich nur fur 4 Pro-
ben, und zwar fir den Auflagehumus der Waldbdden, Angaben machen. Die Ergeb-
nisse sind in Tabelle 5 aufgefuihrt. Weder in den Wasser- noch in den Mineralboden-
proben konnten messbare Plutoniumkonzentrationen festgestellt werden.

Tab. 5: Aktivitaten und Isotopenverhaltnisse von 23°*240py der Proben aus dem Fuhr-

berger Feld.
Probe A [Bqkg] u (A) [Bq kg™] | 2*°Pu/*°Pu u
T3 / Auflagehumus 5,172 0,126 0,1920 0,0070
T3-1l / Auflagehumus 1,263 0,033 0,1816 0,0073
SW1 / Auflagehumus 0,144 0,007 | 0,1846 70,0071
SW1-Il / Auflagehumus 0,936 0,023 0,1816 0,0233

Die Isotopenverhéltnisse von 249Pu/?3°Pu in den Humusproben weisen mit Werten von
0,18-0,19 darauf hin, dass das gefundene Plutonium aus dem Fallout der Kernwaffen-
tests stammt (vergl. Abb. 23).

Fur die Oberflachengewasser ist davon auszugehen, dass eingetragenes Plutonium
relativ zligig im Sediment abgelagert wird und deswegen nicht im Wasser nachzuwei-
sen ist. Im obersten Horizont der Ackerb6den finden durch kontinuierliche Bodenbear-
beitung eine Homogenisierung und eine starke Verdinnung eingetragener Radionuk-
lide statt, was einen Nachweis bei sehr geringen Konzentrationen stark erschwert.

Da aber weder im Mineralboden noch im Grundwasser unter Wald Plutoniumisotope
gefunden wurden, ist anzunehmen, dass diese in der organischen Substanz der Hu-
musauflage gebunden und nicht weiter verlagert wurden. Die Konzentrationen sind mit
rund 0,1 - 5 Bg kg so gering, dass Plutonium im Grundwasser durch die starke Ver-
dinnung vermutlich auch nicht nachzuweisen ware, wenn es kolloidal im Profil verla-



gert worden ware. An kontaminierten Standorten wurden Konzentrationen im mBg-Be-
reich im Grundwasser nachgewiesen. Hier lagen jedoch die Ausgangskonzentrationen
im Boden entsprechend hoch.

MTR SWR DWR  RBMK DWR
L 36% U 19% U 35% U 18% U 4% MOX
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Abb. 23: 29Pu/?3°Pu-Isotopenverhaltnisse verschiedener Quellen [aus: Bisinger, 2009].
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Il 1.5. Sensitivitit von Grundwasserleitern

Die Empfindlichkeit oder Vulnerabilitat eines Grundwasserleiters gegentber Stoffein-
tragen aus der Atmosphare hangt von verschiedenen Faktoren ab. Zum einen sind dies
Eigenschaften des Grundwasserleiters und seiner Uberdeckung, zum anderen wird die
Eintragswahrscheinlichkeit durch die Chemie und das Verhalten der Schadstoffe be-
stimmt.

Bei Grundwasserleitern wird grundséatzlich zwischen Karst-, Kluft- und Porengrundwas-
serleitern unterschieden, wobei letztere die geringste Verschmutzungsempfindlichkeit
zeigen. Sie treten in kiesigem bzw. sandigem Untergrund auf und weisen weniger hohe
Flie3geschwindigkeiten und langere Verweilzeiten des Wassers auf als die anderen
Typen.

Seit Ende der 1960er Jahre werden im Rahmen des Risikomanagements in der Trink-
wassergewinnung Verfahren konzipiert und weiterentwickelt, um die Verschmutzungs-
empfindlichkeit von Grundwasserleitern zu beurteilen [Wirsing et al., 2015].

In Deutschland haben die Staatliche Geologischen Dienste Deutschlands (SGD) im
Rahmen der Berichtspflicht zur Umsetzung der im Jahr 2000 in Kraft getretenen Was-
serrahmenrichtlinie der Européischen Union (EU-WRRL — Richtlinie 2000/60/EG des
Europaischen Parlaments und des Rats vom 23. Oktober 2000) Informationen zum
Schutzpotential der Grundwasseruberdeckung zusammengetragen. Das Schutzpoten-
tial beinhaltet eine Abschéatzung der geologisch begriindeten Schutzwirkung der unge-
sattigten Zone (Grundwasseriiberdeckung) gegentiber dem Eindringen von Schadstof-
fen.

Die Herangehensweise der einzelnen Bundeslander war dabei unterschiedlich, je nach
zur Verfugung stehenden Flachen- (Karten) oder Punktinformationen (Schichtenver-
zeichnisse aus Bohrungen). In einigen Bundeslandern wurde eine von den SGD ent-
wickelte Methode zur Ermittlung der Schutzfunktion der Grundwasseriiberdeckung
[Holting et al., 1995] verwendet, fur die allerdings flachendeckende detaillierte Informa-
tionen zu hydrologischen und bodenkundlichen Parametern (Sickerwasserrate, nutz-
bare Feldkapazitat des Bodens, strukturelle Eigenschaften der Festgesteine etc.) be-
notigt werden. Die Beurteilung der Schutzfunktion wird hier nach einem Punktvergabe-
verfahren durchgefihrt und das Ergebnis anschlieRend in Anlehnung an die Arbeits-
hilfe der Bund/Lander-Arbeitsgemeinschaft Wasser (LAWA) [LAWA, 2003] den Kate-
gorien 'gunstig’, 'mittel' und 'unguinstig' zugeordnet. Auf diese Weise entstand in Zu-
sammenarbeit von SGD und BGR bis 2007 eine deutschlandweite Karte Schutzpoten-
tial der Grundwasseruberdeckung [BGR, 2007].

Fuhrberger Feld

Abbildung 24 zeigt einen Ausschnitt aus der Karte, die den Bereich des Fuhrberger
Feldes umfasst. Der weitaus grof3te Anteil der Flache ist hinsichtlich der Schutzfunktion
der Grundwasseruberdeckung als ‘'unglnstig' ausgewiesen, was wegen seiner Lage in



geringer Tiefe, der fehlende Uberdeckung durch eine schwerdurchlassige Schicht und
der ungunstigen Bodeneigenschaften zu erwarten war.

»

Kriterien in Anlehnung an LAWA-Arbeitshilfe
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[ mittel
[ ungunstig

l:] nicht bewertet
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Abb. 24: Ausschnitt aus der Karte zum Schutzpotential der Grundwasseriberdeckung
[BGR, 2007] mit Fuhrberger Feld.

Im Gegensatz zu den allgemeinen Zusammenhangen zwischen geologischen, hydro-
geologischen und bodenkundlichen Bedingungen und der Verschmutzungsempfind-
lichkeit von Grundwassern, die vergleichsweise einfach erscheinen, ist die Quantifizie-
rung der Prozesse, die dazu fuhren recht komplex. Chemische, physikalische und bio-
logische Ablaufe fuhren zu Filterung, Verdinnung, Adsorption, zu einer Verlangsa-
mung der Migration von Stoffen oder zu deren Abbau. Das Ausmal3, in dem diese Pro-
zesse einer potentiellen Verschmutzung entgegenwirken ist im Wesentlichen vom Bo-
den in seiner Funktion als Filter, Speicher, Puffer und 'Reaktor' abhangig.

Zur Sensitivitat des Grundwasserleiters im Fuhrberger Feld gegentiber dem atmosphéa-
rischen Eintrag von kinstlichen Radionukliden kann an dieser Stelle keine detaillierte
guantitative Beurteilung abgegeben werden, da im Projektverlauf nicht gentigend aus-
sagekraftige Daten gewonnen werden konnten. Das lag zum einen daran, dass fur die
gro3volumigen Proben die Entnahme nicht tief genug und nicht ausreichend ortsauf-
geldst erfolgen konnte, zum anderen daran, dass in vielen Proben die Aktivitatskon-
zentrationen unterhalb der Nachweisgrenze lagen.

Die vorhandenen Informationen erlauben lediglich eine grobe qualitative Aussage uber
die Gefahrdung gegeniber einzelnen atmospharisch eingetragenen Radionukliden.
Die in diesem Projekt untersuchten Radionuklide sind von den genannten Bodenpro-
zessen in ganz unterschiedlicher Art und Weise betroffen. Anders als bei den beiden



sehr mobilen Nukliden 3H und 4C, die in den globalen Wasser- bzw. Kohlenstoffkreis-
lauf integriert werden und mit teilweise sehr kurzen Verweilzeiten in der Atmosphare
als HTO bzw. gelostes CO2 mehr oder weniger schnell mit dem Sickerwasser im Bo-
den abwarts verlagert werden, bewirken sie bei den anderen untersuchten Nukliden in
unterschiedlichem Ausmalf eine Rickhaltung.

Caesium besitzt eine hohe Affinitat zu Tonmineralen, insbesondere zu llliten, tritt dabei
jedoch in Konkurrenz zu K* und NH4". Allerdings lagen die Tongehalte der untersuchten
Bodden bei etwa 1-3 %, wahrend 91-96 % der mineralischen Bestandteile der Sandfrak-
tion zugerechnet werden missen. In tonarmen Boden wird Caesium stark an organi-
sche Substanz gebunden, insbesondere in der Humusauflage von Waldbdden und in-
folge der Aufnahme durch Pflanzen und Pilze eher nach ober transportiert wird als nach
unten. Im Fuhrberger Feld zeigt sich dieser Sachverhalt auf den Waldb6den sehr deut-
lich. Die organische Auflage ist wegen des (immer noch) hohen Anteils an Nadelb&u-
men recht méachtig z.T. >10 cm), die *3’Cs-Aktivitaten liegen eine GroRenordnung tber
denen des obersten Mineralbodenhorizonts.

Ahnliches gilt fur °°Sr, das weniger spezifisch gebunden wird, und dessen Verlage-
rungsgeschwindigkeit im Bodenprofil etwas groRer ist als beim *3’Cs. Auch dieses
wird in der Humusauflage der untersuchten Waldbodden zurtickgehalten, wenn auch
nicht so deutlich wie das beim 37Cs der Fall ist. Fur landwirtschaftliche genutzte Fla-
chen gilt allerdings, dass der Eintrag von Konkurrenzionen (Ca?*, Mg?*) tber die Zu-
fuhr durch Kalkung zu bertcksichtigen ist.

Fur die redoxsensitiven Isotope 12°I und 23°24°Pu muss festgehalten werden, dass sie
auf eine andere Art den mikroorganismenbeeinflussten Bodenprozessen ausgesetzt
sind als die beiden Nahrstoff-Analoga Strontium und Caesium. lhre Mobilitat kann
durch Einwirkung von Bakterien und organischen Liganden/Polymeren sowohl erhoht,
wie auch verringert werden. Beide Nuklide kdnnen in Anwesenheit geléster organischer
Substanz in der Bodenldsung in Richtung Grundwasser verlagert werden.

Fir das Grundwasser im Fuhrberger Feld bedeutet das, dass trotz der geringen
Schutzwirkung der Grundwasseriiberdeckung voraussichtlich keine Anreicherung der
untersuchten Radionuklide zu befiirchten ist, falls keine grof3eren Eintrage stattfinden,
wie es beispielsweise bei einem Unfall in einer kerntechnischen Anlage der Fall wéare.
Abgesehen von 3H und *C werden die betrachteten Radionuklide weitgehend vom Bo-
den, insbesondere aber von der Humusauflage unter Wald zuriickgehalten. ®°Sr und
137Cs weisen zudem mit rund 29 bzw. 30 Jahren Uiberschaubare Halbwertszeiten auf.
Eine gewisse Moglichkeit der Freisetzung der vorhandenen Aktivitdten besteht bei ei-
ner Nutzungsanderung von bewirtschafteten Flachen (Grinlandumbruch, Waldumbau,
Kalkung, Dingung). In welchem Ausmalf? dies zum Tragen k&me, wére in entsprechen-
den Untersuchungen auf landwirtschaftlichen und als Wald genutzten Flachen im Un-
tersuchungsgebiet zu klaren.



2. Positionen des zahlenmifdigen Nachweises

Der zahlenméafige Nachweis wurde separat Ubermittelt.

3. Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Die im Projekt durchgefihrten Arbeiten waren notwendig und angemessen, da sie der
im Projektantrag formulierten Zielen entsprachen und die im Arbeitsplan vorgesehenen
Aufgaben im Wesentlichen erfolgreich bearbeitet wurden.

Die bei den sachlichen Verwaltungsausgaben (Position 0847) eingesparten Kosten
wurden fur Personalausgaben eingesetzt (Position 0824), so dass keine zusatzlichen
Ressourcen fir das Projekt benétigt wurden,

4. Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit des Ergebnis-
ses

Die Kernaufgabe, die im Rahmen dieses Teilprojektes erarbeitet werden sollte, bestand
darin, an ein bzw. zwei Trinkwassergewinnungsgebieten beispielhaft Kenntnisse tber
deren Sensitivitdt gegeniliber atmosphérisch eingetragenen Radionukliden zu gewin-
nen. Die im Projekt gewonnenen Ergebnisse und Erfahrungen kénnen als Referenzob-
jekt fur weitere Forschungsprojekte zur Weiterentwicklung von Konzepten zum Grund-
wasserschutz dienen. Daruiber hinaus besteht ein wesentlicher Nutzen des Projekts in
der Forderung des wissenschaftlichen Nachwuchses und im Kompetenzerhalt (1 Ba-
chelor-, 2 Masterarbeiten; Weiterbildung eines Post-Doktoranden, der nicht aus dem
Projekt finanziert wurde).

5. Fortschritt auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stel-
len

Im Projektzeitraum sind uns keine Ergebnisse Dritter bekannt geworden, die fir die

Durchfihrung des Vorhabens relevant waren.

6. Erfolgte und geplante Veroffentlichungen des Ergebnisses

Veréffentlichungen in Zeitschriften nach dem ,peer-review” Verfahren

A.A.A. Osman, S. Bister, B. Riebe, A. Daraoui, C. Vockenhuber, L. Wacker, C. Walther
(2016): Radioecological investigation of 3H, 1C, and *?°l in natural waters from
Fuhrberger Feld catchment, Northern Germany. Journal of Environmental Radio-
activity 165, 243-252.
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I.7. Anhang
Tabellen und Abbildungen

Tab. A-1: Globaler Fallout aus Kernwaffentests: angegeben sind die freigesetzten und
die auf der Erdoberflache deponierten Aktivitaten in PBq [verandert nach:
Bouville et al., 2000/lUNSCEAR, 2000].

Radionuklid = Halbwerts- = Freisetzung  Deposition

zeit [PBq] [PBq]

*H 12 a 186.000

e 5.700 a 213
POgy 29 a 622 612

129, 15,7 Mio a d
137¢cs 30 a 948 919
23%9py, 24.000 a 6,52 6,52°
240py 6.600 a 4,35 4,35°
241py 14 a 140 140°

a kann nicht angegeben werden, da die deponierte Aktivitat in Wasser- bzw. globalen Kohlenstoffkreislauf einflief3t

b Freisetzung und Deposition werden als identisch angesehen

¢ sehr biophil und fliichtig

d (1) Eisenbud and Gesell (1997), (2) Wagner et al. (1996), (3) Raisbeck and Yiou (1999) - *?°-Freisetzung: 0,32—
0,96 TBq = ca. 0,00032-0,00096 PBq



Tab. A-2: Ergebnisse der ICP-OES-Messungen flur die Wasserproben aus den Multile-
vel-Messstellen T1*, B4, T3, SW1), Schwengelpumpe (SP-V), Wietze (Wi),
Wulbeck (Wu), Meitzer Teiche (MT), Niederschlage November 2015 (RegW)
sowie Roh-und Reinwasser aus dem Wasserwerk Fuhrberg (RohW,

ReinW).
113 T1_14 B4 3 B4_14 T3_4 T3_14
Element - - - - = -
w 20 w 20 w 20 w 20 w 20 w 20
Srinppb |1229 1,0 (2326 1,1(201,2 19| 1779 0,3 |4592 0,17 (2241 0,7
Cainppm (676 04 | 544 01| 649 03| 4399 006|710 0,04 | 524 0,2
Kinppm |1583 0,17| 79 02| 272 03| 1003 015| 46 03 |1233 0,12
Nainppm | 164 05| 165 01| 6,85 0,05| 2443 007|402 0,10 | 178 0,3
Mginppm | 187 02| 57 01| 7,03 0,10 7,20 0,06|0,757 0,009| 6,88 0,08
Bainppb (1159 02| 76,7 01| 1302 1,0 | 1033 0,2 |2075 0,2 | 683 0,3
Feinppb | 356 04 1134 11| 1594 04 | 1424 08 (2678 3 |[6761 21
Pbinppb | <10 / €3 f| <10 / <3 i/ <3 / <3 /
—— SW1_4 SW1_14 SP_V wu_ll Wi_ll MT_II
w 20 w 20 w 20| W 20| w 20 w 20
Srinppb | 8820 0,10 | 1638 0,7 | 901 0,3 |198,1 1,2 | 397 4 2391 0,3
Cainppm | 268 04 46,2 03| 19,71 0,04| 499 0,3 1005 0,7 74,6 0,3
Kinppm | 215 013 | 205 0,11| 28 02|72 0,12 132 0,19 3,18 0,18
Nainppm | 109 03 | 2694 0,16| 985 0,10| 181 02| 73,7 0,8 46,1 0,3
Mginppm | 2450 0,009| 2,79 0,06 2,77 0,04| 543 0,06| 805 0,08 386 0,05
Bainppb | 6,32 0,04 | 8548 0,18| 51,3 0,2 |5843 0,19|1194 09 | 176,82 0,06
Fe in ppb 116 2 1393 4 4781 5 666 3 (2969 05| <0,6 /
Pbinppb | <3 / <3 / <3 / <3 / <3 / <3 /
RegW_1 RegW_2 RohW ReinW
Element
w 20 w 20 w 20 w 20
Srin ppb 480 0,05 | 298 0,02 | 2461 0,3 156,3 0,5
Cainppm | 084 003 | 064 0,02 | 60,53 0,10 414 0,3
Kin ppm 0,6 0,2 0,21 0,12 3,71 0,05 346 0,12
Nainppm | 0,77 0,05 | 096 0,03 | 2502 0,19 23,3 0,2
Mginppm | 0,16 0,02 | 0,14 0,08 4,92 0,06 | 462 0,05
Bainppb | 3,80 0,07 | 219 0,03 81,2 0,2 11,97 0,03
Feinppb | <06 / <0,6 / 483 3 <0,6 /
Pb in ppb <3 / <3 / <3 / <3 /

* Die Zahl hinter der Probenbezeichnung kennzeichnet die Entnahmetiefe (z.B. T1_3 = Ent-
nahmetiefe 3 m)
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Tab. A-3: Ergebnisse der *C-Bestimmungen der untersuchten Grund- und Oberfla-

chenwasser.
Probe pMC Uabs 8% | '“c/*’c Urer [%]
T14m 72,876 0,782 -22,4 8,10E-13 0,88
T110m 69,446 0,710 -27,5 7,64E-13 0,82
T115m 70,371 0,753 -17,6 7,90E-13 0,88
B4 4m 70,082 0,868 -28,2 7,70E-13 1,07
B4 10m 76,069 0,799 -26,5 8,38E-13 0,85
B4 12m 78,272 0,781 -23,0 8,68E-13 0,79
T3 4m 75,420 0,795 -28,0 8,28E-13 0,86
T3 10m 56,697 0,646 -25,9 6,27E-13 0,95
T3 17m 65,348 0,674 -23,5 7,25E-13 0,83
SW14m 60,892 0,523 -23,1 6,77E-13 0,60
SW1 14m 80,474 0,750 -22,0 8,94E-13 0,71
SW117m 81,547 0,779 -17,9 9,14E-13 0,74
GWM 20041 86,413 0,896 -20,7 9,62E-13 0,84
GWM 20304 62,374 0,702 -20,4 6,97E-13 0,94
GWM 20429 68,292 0,727 -18,6 7,65E-13 0,87
GWM 20439 69,295 0,787 -23,5 7,69E-13 0,95
Schwengelpumpe 66,046 0,705 -23,1 7,33E-13 0,87
Rohwasser 64,733 0,688 -17,4 7,27E-13 0,87
Wietze 83,089 0,848 -19,1 9,29E-13 0,82
Wulbeck 85,675 0,846 -18,9 9,58E-13 0,78
Meitzer Teiche 83,661 0,824 -11,4 9,49E-13 0,78
Grane/Ablauf 89,406 0,868 -13,3 1,01E-12 0,76
Grane/Oberflache | 91,096 0,832 -11,0 1,03E-12 0,69
Grane/Sickerw. 51,679 0,570 -16,7 5,83E-13 0,91
Sose/Ablauf 95,826 0,971 -13,6 1,08E-12 0,81
Soése/Oberflache 97,050 0,957 -10,6 1,10E-12 0,78
Sose/Sickerw. 90,547 0,826 -23,9 1,00E-12 0,68




Tab. A-4a: Ergebnisse der *?°I-Bestimmungen fur Grund- und Oberflachenwasser.

127I 129I 129I 129|/127I
Probe g/g Uabs g/kg Uabs Bq/kg Uabs Ratio Uabs
Grundwasser
MLM T1 3m 5,2E-09 2,4E-10 2,1E-14 9,2E-16 1,4E-07 6,0E-09 4,1E-09 2,5E-10
MLM T1 14m 6,2E-09 2,0E-10 3,8E-14 1,1E-15 2,5E-07 7,0E-09 6,0E-09 2,5E-10
MLM B4 3m 2,4E-09 9,0E-11 3,1E-14 1,0E-15 2,0E-07 6,8E-09 1,3E-08 6,3E-10
MLM B4 14m 5,2E-09 2,0E-10 6,0E-14 1,4E-15 3,9E-07 9,0E-09 1,1E-08 4,9E-10
MLM SW1 4m 5,4E-09 2,1E-10 8,0E-14 1,7E-15 5,2E-07 1,1E-08 1,5E-08 6,0E-10
MLM SW1 14m 6,3E-09 2,1E-10 5,2E-14 1,3E-15 3,4E-07 8,5E-09 8,2E-09 3,1E-10
MLM T3 4m 3,1E-09 1,5E-10 3,0E-14 9,9E-16 2,0E-07 6,4E-09 9,6E-09 5,3E-10
MLM T3 14m 1,8E-09 9,1E-11 4,8E-14 5,2E-15 3,1E-07 3,4E-08 2,5E-08 3,0E-09
Schwengelpumpe 1,2E-09 5,7E-11 2,6E-14 7,5E-16 1,7E-07 4,9E-09 2,1E-08 1,1E-09
Rohwasser WWF 5,4E-09 2,7E-10 2,7E-13 5,3E-15 1,8E-06 3,5E-08 5,0E-08 2,6E-09
Reinwasser WWF 3,2E-09 2,6E-10 4,3E-13 8,2E-15 2,8E-06 5,3E-08 1,3E-07 1,1E-08
GWM 20041 5,9E-09 3,5E-10 2,2E-14 = 4,3E-16 1,4E-07 2,8E-09 3,7E-09 2,2E-10
GWM 20304 2,1E-09 2,3E-10 2,5E-14 6,5E-16 1,6E-07 4,2E-09 1,1E-08 1,2E-09
GWM 20429 4,7E-09 2,7E-10 2,8E-14 5,3E-16 1,8E-07 3,5E-09 5,8E-09 3,4E-10
GWM 20439 1,4E-09 2,2E-10 1,2E-14 | 4,2E-16 7,9E-08 2,7E-09 8,4E-09 1,3E-09
MLM T1-114 m 5,5E-09 1,5E-10 2,1E-14 3,8E-16 1,4E-07 2,5E-09 3,7E-09 1,1E-10
MLM T1-11 10 m 5,0E-09 1,5E-10 2,3E-14 4,1E-16 1,5E-07 2,7E-09 4,4E-09 1,4E-10
MLM T1-11 15 m 5,2E-09 1,5E-10 1,4E-14 2,6E-16 9,2E-08 1,7E-09 2,7E-09 8,2E-11
MLM B4-11 4 m 1,2E-09 6,0E-11 3,5E-14 6,4E-16 2,3E-07 4,2E-09 3,0E-08 1,6E-09
MLM B4-11 10 m 1,9E-09 6,7E-11 4,3E-14 7,9E-16 2,8E-07 5,2E-09 2,3E-08 8,6E-10
MLM B4-Il 12 m 4,2E-09 1,2E-10 5,0E-14 9,2E-16 3,3E-07 6,0E-09 1,2E-08 3,7E-10
MLM T3-114 m 6,4E-10 4,5E-11 9,5E-15 1,8E-16 6,2E-08 1,2E-09 1,5E-08 1,1E-09
MLM T3-11 10 m 7,7E-10 4,8E-11 1,0E-14 2,0E-16 6,9E-08 1,3E-09 1,3E-08 8,4E-10
MLM T3-11 17 m 3,1E-09 6,7E-11 1,5E-14 2,8E-16 9,8E-08 1,8E-09 4,8E-09 1,2E-10
MLM SW1-ll 4 m 5,2E-09 1,3E-10 5,4E-14 1,0E-15 3,6E-07 6,5E-09 1,0E-08 2,9E-10
MLM SW1-Il 14 m 4,3E-09 2,5E-10 6,3E-14 1,1E-15 4,1E-07 7,5E-09 1,4E-08 8,6E-10
MLM SW1-11 17 m 4,4E-09 3,9E-10 3,9E-14 7,2E-16 2,6E-07 4,7E-09 8,7E-09 7,8E-10
Oberflichenwasser
Wulbeck 4,9E-09 1,6E-10 7,7E-14 1,7E-15 5,1E-07 1,1E-08 1,6E-08 5,6E-10
Meitzer Teiche 9,3E-09 2,8E-10 2,9E-13 5,5E-15 1,9E-06 3,6E-08 3,1E-08 1,0E-09
Wietze 8,9E-09 4,2E-10 1,3E-13 2,5E-15 8,2E-07 1,6E-08 1,4E-08 6,9E-10
Berkh. Teich 5,1E-09 2,3E-10 1,3E-13 2,4E-15 8,2E-07 1,6E-08 2,4E-08 1,1E-09
Aller 1,7E-08 5,9E-10 9,8E-14 2,0E-15 6,4E-07 1,3E-08 5,7E-09 2,1E-10
Leine 1,4E-08 6,1E-10 6,1E-14 1,4E-15 4,0E-07 8,9E-09 4,4E-09 2,1E-10
Fuhse 8,1E-08 2,9E-09 9,6E-14 1,9E-15 6,3E-07 1,3E-08 1,2E-09 4,5E-11
Gr. Beeke 8,4E-09 3,6E-10 9,7E-14 2,0E-15 6,4E-07 1,3E-08 1,1E-08 5,1E-10
Bissend. See 4,5E-09 1,7E-10 2,0E-13 3,8E-15 1,3E-06 2,5E-08 4,4E-08 1,7E-09
Wirmsee 9,1E-09 3,2E-10 9,3E-13 1,7E-14 6,1E-06 1,1E-07 1,0E-07 3,7E-09
Altwarmb. See 1,1E-08 3,1E-10 8,5E-13 1,5E-14 5,6E-06 1,0E-07 7,6E-08 2,3E-09
Silbersee 6,6E-09 2,7E-10 2,7E-13 4,9E-15 1,7E-06 3,2E-08 4,0E-08 1,7E-09
Aller/Rethem 8,9E-09 2,0E-10 1,5E-13 3,2E-15 1,0E-06 2,1E-08 1,7E-08 4,6E-10
Talsperrenwasser
Sosetalsp. Oberfl. 2,1E-09 1,0E-10 9,0E-14 1,7E-15 5,9E-07 1,1E-08 4,3E-08 2,2E-09
Sosetalsp. Ablauf 2,1E-09 1,2E-10 8,4E-14 1,5E-15 5,5E-07 1,0E-08 3,2E-08 1,5E-09
Sosetalsp. Sickerw. 3,0E-08 9,7E-10 4,0E-14 7,5E-16 2,6E-07 4,9E-09 1,3E-09 4,6E-11
Granetalsp. Oberfl. 3,0E-09 1,2E-10 8,8E-14 1,6E-15 5,7E-07 1,1E-08 2,9E-08 1,2E-09
Granetalsp. Ablauf 3,4E-09 1,9E-10 8,7E-14 1,6E-15 5,7E-07 1,0E-08 2,5E-08 1,5E-09
Granetalsp. Sickerw. | 6,6E-09 2,8E-10 3,5E-14 6,7E-16 2,3E-07 4,4E-09 5,2E-09 2,3E-10




Tab. A-4b: Ergebnisse der *?°I-Bestimmungen fiir Niederschlagswasser, Mineralbo-

den- und Humusproben.

127 129 129 129, /1z7|
Probe g/g Uabs g/kg Uabs Bq/kg Uabs Ratio Uabs
Niederschlag

NS Mai 2/15 5,5E-09 3,7E-10 3,5E-12 6,5E-14 2,3E-05 4,3E-07 6,3E-07 4,3E-08
NS Juni 2/15 3,6E-09 2,7E-10 1,1E-12 2,0E-14 7,4E-06 1,3E-07 3,1E-07 2,3E-08
NS Juli 1/15 1,5E-09 1,5E-10 7,5E-13 1,4E-14 4,9E-06 9,3E-08 4,8E-07 4,7E-08
NS Juli 2/15 1,5E-09 1,0E-10 5,8E-13 1,1E-14 3,8E-06 7,2E-08 3,8E-07 2,6E-08
NS Aug 1/15 2,0E-09 9,4E-11 3,3E-13 6,4E-15 2,1E-06 4,2E-08 1,6E-07 7,9E-09
NS Aug 2/15 1,4E-09 8,0E-11 1,5E-13 3,8E-15 1,0E-06 2,5E-08 1,1E-07 6,8E-09
NS Sep 1/15 1,9E-09 1,2E-10 4,9E-13 9,5E-15 3,2E-06 6,2E-08 2,5E-07 1,6E-08
NS Sep 2/15 1,8E-09 1,3E-10 6,3E-13 1,2E-14 4,1E-06 7,9E-08 3,5E-07 2,5E-08
NS Okt 1/15 2,6E-09 2,3E-10 4,9E-13 9,6E-15 3,2E-06 6,3E-08 1,9e-07 1,8E-08
NS Okt 2/15 1,2E-09 8,3E-11 2,5E-13 5,3E-15 1,6E-06 3,5E-08 2,1E-07 1,6E-08
NS Nov 1/15 2,0E-09 1,5E-10 5,8E-13 1,1E-14 3,8E-06 7,2E-08 2,9e-07 2,3E-08
NS Nov 2/15 1,2E-09 9,6E-11 5,6E-13 1,1E-14 3,6E-06 7,0E-08 4,5E-07 3,5E-08
NS Dez 1/15 2,5E-09 1,4E-10 6,4E-13 1,2E-14 4,2E-06 7,9E-08 2,6E-07 1,5E-08
Bodenproben

Boden SW1-min 1,1E-06 1,1E-07 5,1E-11 6,5E-13 3,3E-04 4,3E-06 4,4E-08 4,5E-09
Boden T3-min 6,1E-06 3,3E-07 4,2E-11 5,1E-13 2,7E-04 3,3E-06 6,8E-09 3,8E-10
Boden B4-min 1,6E-05 1,0E-06 5,4E-11 5,9E-13 3,5E-04 3,9E-06 5,0E-08 1,4E-09
Boden T1-min 2,7E-05 1,7E-06 6,4E-11 7,1E-13 4,2E-04 4,7E-06 3,7E-08 1,0E-09
Boden T3-Il min 2,5E-05 1,1E-06 1,4E-10 4,3E-12 9,3E-04 2,8E-05 5,6E-09 3,0E-08
Boden SW1-Il min 1,6E-05 6,4E-07 6,8E-11 2,0E-12 4,4E-04 1,3E-05 4,3E-09 2,2E-08
Humusauflage SW1 | 5,1E-06 2,8E-07 1,0E-09 1,2E-11 6,6E-03 8,0E-05 2,0E-07 1,1E-08
Humusauflage T3 2,3E-06 1,8E-07 1,3E-09 1,6E-11 8,7E-03 1,0E-04 5,7E-07 4,5E-08
Humusauf. T3-II 6,9E-05 2,2E-06 1,7E-09 3,3E-10 1,1E-02 2,2E-03 2,4E-08 4,8E-07
Humusauf. SW1-II 8,0E-05 2,2E-06 1,8E-09 3,7E-10 1,2E-02 2,4E-03 2,2E-08 4,5E-07




Tab. A-5: Ergebnisse der *°Sr-Bestimmungen flir Wasser- und Bodenproben.

Probe A UB EG NWG
[mBa/kg] [mBa/kg] [mBg/kg] [mBa/kg]
GWM 20041 6,650 0,532 0,140 0,283
GWM 20439 7,723 0,671 0,163 0,328
GWM 20304 0,033 0,041 0,041 0,081
GWM 20429 0,064 0,026 0,026 0,052
Schwengelp. V 0,385 0,05 0,049 0,098
Schwengelp. VI 0,565 0,035 0,028 0,057
Rohwasser 0,873 0,066 0,046 0,092
Reinwasser 0,636 0,034 0,025 0,050
Meitzer Teiche 2,451 0,128 0,056 0,112
Wietze 2,191 0,125 0,052 0,105
Woulbeck 4,956 0,423 0,105 0,213
Sose / Oberfl. 1,592 0,097 0,041 0,082
Sose / Ablauf 1,842 0,104 0,046 0,092
Grane / Oberfl. 1,588 0,092 0,037 0,075
Grane / Ablauf 1,709 0,101 0,041 0,082
Grane / Sicker. 2,010 0,105 0,07 0,140
NS Nov/1 0,221 0,053 0,052 0,104
NS Nov/2 1,343 0,740 0,198 0,635
T1 / Acker 564,9 77,3 74,5 149,1
B4 / Acker 451,7 48,3 44,7 89,5
T3 / Wald 9249 81,7 70,3 140,8
T3 / Auflage 2418,5 242,4 53,6 296,0
SW1 / Wald 371,6 44,8 42,3 84,8
SW1 / Auflage 718,3 92,1 50,6 113,8




Abb. A-1: Ubersicht tiber Probenahmestandorte fiir 12°1-Vergleichsproben.
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