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Zusammenfassung Die natiirlichen Vorkommen des langlebigen Radionuklids I (T, =
15,7 Ma) wurden nachhaltig verdndert durch den Fallout der oberirdischen Kernwaffenexplo-
sionen, durch Freisetzungen aus nuklearen Unfidllen und, vor allem, durch Emissionen aus
Wiederaufarbeitungsanlagen. Obwohl die anthropogenen Verdnderungen derzeit mit Aus-
nahme der niachsten Umgebung von Wiederaufarbeitungsanlagen radiologisch nicht relevant
sind, sollten diese Verinderungen doch sorgfiltig verfolgt und das Potential des '*°I als natiir-
licher und anthropogener Tracer fiir Umweltprozesse genutzt werden. Dies erfordert ein de-
tailliertes Verstandnis der pranuklearen Vorkommen, der anthropogenen Verdnderungen, der
Radiodkologie des I und der Umweltchemie des Elementes Iod. Wegen analytischer und
methodischer Probleme ist die Radiokologie des '*I nur unvollstindig bekannt und systema-
tische Untersuchungen der prianuklearen Vorkommen und der anthropogenen Veridnderungen
sind notwendig. Wir berichten hier liber den gegenwértigen Stand der Ergebnisse eines lang-
fristigen Vorhabens, in dem '*I und '*'I in allen relevanten Umweltkompartimenten unter-
sucht werden. Wir berichten iiber die Ergebnisse der Untersuchung von '*°T und '*'I im Nie-
derschlag, Oberfldchen und Grundwasser in Niedersachsen und in Béden von verschiedenen
europiischen Standorten. Aus der Analyse von '*°I im Niederschlag wurden jahrliche '*I De-
positionsraten fiir den Zeitraum 1997- 1999 bestimmt. Es zeigt sich, daB die '*’I Depositions-
raten in der Schweiz und Deutschland seit 1950 um drei Groenordnungen angestiegen sind
und sich seit 1987 nur wenig verindert haben. Die unterschiedlichen '*°I/'*'I Isotopenverhilt-
nisse im Niederschlag und in Oberflichen- und Grundwasser erlauben es, die mittleren Auf-
enthaltszeiten von lod in oberflichen-nahen Bodenzonen zu bestimmen. Aus der Analyse von
Bodenprofilen wurden integrale '*’I Depositionsdichten fiir verschiedene Standorte in Europa
bestimmt. So konnten die natiirliche '*’I Gleichgewichtsdepositionsdichte und der bisherige
Eintrag in West- und Osteuropa abgeschitzt bzw. bestimmt werden. Erhohte '*’1 Vorkommen
in den durch den Reaktorunfall von Chernobyl hochkontaminierten Gebieten der Ukraine er-
lauben es, retrospektiv den Fallout von '*'I nach dem Unfall zu bestimmen. Die Bodenprofile
aus Deutschland belegen einerseits den Einflu3 der andauernden Emissionen der europdischen
Wiederaufarbeitungsanlagen, andererseits zeigen sie die Komplexitdt der Migration und Sorp-
tion von Iod in Béden. Die '*I/'*'I Verhiltnisse in der Biosphire in Deutschland sind eine
GroBenordnung niedriger als im Niederschlag. Wegen des derzeitigen Ungleichgewichtes
zwischen den lod-Isotopen in den verschiedenen Umwelt-Kompartimenten sind weitere Un-
tersuchungen der Pfade des '*’I durch die Umwelt zum Menschen erforderlich.

1. Einleitung

Das langlebige Radionuklid 1 (71, = 15,7 Ma) zerfillt iiber B-Zerfall mit einer B-
Maximalenergie von 0,2 MeV unter Emission niederenergetischer y-Strahlung mit einer -



Energie von 39,58 keV bei einer Emissionswahrscheinlichkeit von 7,52 %. '*I entsteht in der
Natur durch Spontanspaltung von Uran und durch Wechselwirkung der galaktischen kosmi-
schen Strahlung mit Xenon-Kernen der Erdatmosphdre. Wie in Schmidt et al. [1] ausfiihrlich
dargestellt, wird das gesamte '*’I Inventar der Erde auf etwa 50 000 kg (326,8 TBq) geschitzt.
Dabei ist der grofite Teil in der Lithosphire gebunden und nur 263 kg (1,7 TBq) sind als
“freies” Inventar in Atmosphére, Hydrosphére und Biosphére verfiigbar. Die Hauptquellen fiir
freies '*I sind mit jeweils etwa 45 % Freisetzungen aus Vulkanen und die Produktion durch
die kosmische Strahlung. Die Verwitterung von Gesteinen trdgt mit weniger als 10 % zum
freien Inventar bei. '*°T vermischt sich in der Atmosphire, Hydrosphire und Biosphire mit
stabilem '*’I. Mehr als 99 % des freien 2’ , etwa 8 - 10" kg, befindet sich in den Ozeanen
und in jungen ozeanischen Sedimenten. Die meisten Autoren sind der Ansicht, dal das 127
der Atmosphire und Biosphére hauptsidchlich aus diesen Quellen stammt [2-4].

Die anthropogene Produktion von '*°I begann mit der militdrischen und zivilen Nutzung der
Kernspaltung. '*°I entsteht bei der durch thermische Neutronen induzierten Spaltung von **°U
und Z’Pu mit Isobarenausbeuten von 0,68 % bzw. 1,6 % [5]. '*’I wurde durch oberirdische
Kernwaffenexplosionen freigesetzt. Dadurch wurde das natiirliche freie Inventar an I nach
unterschiedlichen Schédtzungen um zwischen 43 kg (0,28 TBq) und 150 kg ( TBq) erhoht [6 -
9]. Die Unsicherheit dieser Schéitzung beruht auf der Widerspriichen in den Angaben der Ge-
samtsprengkraft der oberirdischen Kernwaffenexplosionen. Die groten Anteile an anthropo-

genem I in der Umwelt stammen jedoch aus der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen.

Bis zum Jahr 2000 emittierten die europdischen Wiederaufarbeitungsanlagen etwa 3500 kg
(23 TBq) '®1[10 - 15], wobei ca.70 % der Gesamtemission auf die franzosische Wiederauf-
arbeitungsanlage La Hague entfiel. Die Emissionen beider Anlagen erfolgten liberwiegend
iiber das Abwasser: ca. 85 % in Sellafield und ca. 97 % des '*I in La Hague. GroBe Mengen
an anthropogenem '*I befinden sich noch in abgebrannten Brennelementen: 1990 wurde die-
ser Anteil auf etwa 5660 kg (37 TBq) geschitzt [16]. Bisher liegen weder Informationen iiber
die Geschichte der Emissionen aus westlichen militdrischen Wiederaufarbeitungsanlagen
noch allgemein iiber Wiederaufarbeitungsanlagen der ehemaligen UdSSR oder anderer Ostli-
cher Staaten vor.

Wie von Schmidt et al. [1] ausfiihrlich diskutiert, ist unsere Kenntnis der Vorkommen natiirli-
chen und anthropogenen '*I in der Umwelt noch sehr unvollstindig. Dies ist hauptsichlich
darauf zuriickzufiihren, da3 mit der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA)
seit 1962 fiir lange Jahre nur ein einziges Analysenverfahren zur Bestimmung von '*T in
Umweltproben zur Verfiigung stand. Untersuchungen beschrinkten sich weitgehend auf die
Umgebungen von Emittenten und beschrieben bestenfalls '*I in sog. Hintergrundgebieten,
die nach heutiger Kenntnis allerdings bereit massiv vom Menschen beeinflut waren. Das
Problem bestand darin, daf die RNAA nicht empfindlich genug ist, '*°I in seinen natiirlichen
Vorkommen zu bestimmen. Die Nachweisgrenze der RNAA liegt bei '1/'*'I Isotopenver-
hiltnissen von etwa 10, ca. 2 Zehnerpotenzen hoher als das natiirliche Isotopenverhltnis
(vgl. Kap. 2). Erst durch die Einfithrung der Beschleunigermassenspektrometrie (AMS = ac-
celerator mass spectrometry) wurde es moglich, die natiirlichen '*’I Vorkommen quantitativ
zu erfassen. Blindwerte der '*’I/'*’I Verhiltnisse von < 10™* wurden bei der AMS Messung
von Agl erreicht. Die Mehrzahl der AMS Untersuchungen beschriankten sich jedoch auf die
Ausnutzung von '*I als Tracer fiir Umweltprozesse und systematische Untersuchungen zur
Radiodkologie des '*°I fehlen weitgehend [1]. AuBerdem waren die Untersuchungen von ge-
ring kontaminierten Umweltproben mittels AMS meist auf die Analyse von Wasser und mari-
nen Materialien beschrénkt.



Andere analytische Verfahren, wie y-Spektrometrie, LSC und ICP-MS konnen zwar zum
Nachweis von '*°I in hochkontaminierten Umweltproben herangezogen werden [17, 18], sie
sind aber nicht empfindlich genug, '*’I in der Umwelt fernab von Emittenten oder die pri-
nuklearen Vorkommen von '*’I zu bestimmen.

In dieser Arbeit wird ein Uberblick iiber die langfristigen Verinderungen des '*°I in der Um-
welt fernab von Emittenten gegeben. Dabei werden Untersuchungen zur Bestimmung der
prianuklearen Isotopenverhiltnisse vorgestellt, die Entwicklung des '*°I Fallouts in Deutsch-
land und der Schweiz beschrieben, eine Bilanz der integralen Depositionsdichten in West-
und Osteuropa anhand der Untersuchung von '*°I in Bodenprofilen gegeben, Daten fiir '*°I in
Oberflachen- und Grundwéssern in Niedersachsen dargestellt und die bisher vorliegenden
Daten von '*I in der terrestrischen Biosphire in Europa diskutiert.

Dabei wird weitgehend auf Untersuchungen zuriickgegriffen, die am Zentrum fiir Strahlen-
schutz und Radio6kologie (ZSR) der Universitdt Hannover durchgefiihrt wurden. In Hanno-
ver wurden am Niedersdchsischen Institut fiir Radiodkologie (NIR) seit Ende der 1970er Jah-
re Untersuchungen von '] mittels RNAA durchgefiihrt [19 - 21]. Nach dem Zusam-
menschluBl des NIR und der Zentraleinrichtung fiir Strahlenschutz der Universitdt Hannover
zum derzeitigen ZSR im Jahre 1995 wurden diese Untersuchungen ausgedehnt und in Zu-
sammenarbeit mit dem PSI/ETH Tandem AMS-Laboratorium an der ETH Honggerberg in
Ziirich auch Untersuchungen mittels AMS durchgefiihrt [1, 22 - 27]. Dies erforderte umfang-
reiche Entwicklungen von Analysenverfahren einschlielich Arbeiten zur Kontaminations-
kontrolle und Qualititssicherung der Analytik von '*’I und '*'I, die an anderem Ort beschrie-
ben wurden [1, 22 - 25].

2. Pranukleare Vorkommen von Iod-129
Fiir dosimetrische Modelle der '*I Exposition und auch im Hinblick auf den Iod-Kreislauf in
der Umwelt ist es sinnvoll, die Vorkommen von '*I in Form der '*°I/'*'I Isotopenverhiltnisse
zu beschreiben [4]. Frithe Schitzungen des Isotopenverhiltnisses im natiirlichen Gleichge-
wicht ergaben fiir die marine Hydrosphire '*’I/'*’I Verhiltnisse zwischen 4 x 10" und 3 x
1072 [28 - 30]. In einem detaillierten Gleichgewichtsmodell schétzte Fabryka-Martin [31] ein
Verhiltnis von 5,5 x 107 fiir die marine Hydrosphire, wihrend sie fiir die kontinentale At-
mosphire, fiir Bdden und die terrestrische Biosphire geringfiigig hohere '*1/'*'I Verhiltnisse
von etwa 6,5 x 107" voraussagte. Erst mittels AMS Messungen gelang es, die natiirlichen
Vorkommen an prianuklearen marinen Sedimenten und ozeanischen Tiefenwasser experimen-
tell zu verifizieren. Es ergaben sich '*’I/'*'I Verhiltnisse von (1,3 £ 0,3) x 10™? [32] und (1.4
+0,9) x 1072 [33].

Fiir die Atmosphire, die terrestrische Biosphdre und die Pedosphére konnten bisher die pra-
nuklearen '*’I/'"*’ Isotopenverhiltnisse nicht experimentell verifiziert werden, hauptsichlich
wegen Kontaminationsproblemen mit allgegenwirtigem, anthropogenem '*°I. Die niedrigsten
Isotopenverhéltnisse, die bisher in nicht-marinen, pranuklearen Materialien gefunden wurden
[25], sind in Tabelle 1 dargestellt.

Schilddriisen von Schweinen und Pferden zeigten in den USA bereits im Jahr 1947 '*1/'*'1
Isotopenverhéltnisse, die 40 bis 1000 mal hoher als das pranukleare marine Gleichgewichts-
isotopenverhiltnis waren, wahrscheinlich als Folge von '*°I Freisetzungen wihrend des Man-
hattan-Projektes. Das bisher niedrigste '*’I/'*'I Isotopenverhiltnis in der Biosphire wurde in



einem Schilddriisen-Pulver gemessen, das die Firma Parke-Davis & Co./USA 1943 als Refe-
renzmaterial fiir die chemische lod-Analytik herstellte. Doch auch dieses Material zeigt Isoto-
penverhéltnisse, die ca. 5 mal hoher als das marine Gleichgewichtsisotopenverhiltnis liegen.
Zudem wurde fiir dies Material noch eine Variabilitit der Isotopenzusammensetzung bei der
Analyse verschiedener Aliquots festgestellt. In den Pferdeschilddriisen aus 1947 sind die Iso-
topenverhiltnisse jedoch so hoch, daB Kontamination alleine durch Lagerung unwahrschein-
lich erscheint und zusitzlicher Eintrag aus dem Manhattan-Projekt naheliegt.

Tab. 1: '?'I- und "°I-Konzentrationen (bezogen auf die Trockenmasse) und intrinsische
1291/127] Isotopenverhdlmisse in prinuklearen Boden- und Schilddriisenproben.

in uBq kg™ in mg kg! in 107
Boden Moskau (RuBland), 1910 0,87+0,07 0,79 + 0,02 1,68 0,15
Boden Bogoroditsk (RuBland), 1909 0,85+0,07 54+03 0,25+ 0,03
Boden Lutovinovo (RuBland), 1939 0,15+0,03 3.87+0,14 0,057 + 0,011
o . 140 3000 0,070 0,015
Tierisches Schilddriisen-Pulver (USA), 1943
91+8 2 980 + 90 0,046 + 0,005
Schweine-Schilddriisen-Pulver (USA), 1947 nicht bestimmt nicht bestimmt 0,58 £ 0,20
. 27400 3 380° 123415
Pferde-Schilddriisen-Pulver (USA), 1947
34300 3380° 154418

* Angaben des Herstellers: Parke, Davis & Co., USA.

In prinuklearen Bodenproben fanden wir '*’1/'*'I Isotopenverhiltnisse, die 4 bis 100 mal ho-

her als das Gleichgewichtsisotopenverhéltnis waren (Tab. 1). Wir interpretieren diese Ergeb-
nisse, so, daB alle diese alten Bodenproben wihrend der Lagerung mit anthropogenem '*I
kontaminiert wurden. Kontamination wihrend der Analytik kénnen angesichts von 'I/'*'
Isotopenverhiltnissen (5 - 20) x 10" in Blindmaterialien, die das vollstindige Analysenver-
fahren durchliefen, ausschlieBen. Die Bodenprobe von Lutovinovo/Ruflland zeigt das bisher
niedrigste in Boden gemessene Isotopenverhiltnis und kann daher unter der Annahme, daf3
die mittleren prinuklearen '*’I und '*'I Konzentrationen in der Probe ein Gleichgewicht zwi-
schen natiirlichem atmosphérischem Eintrag und der Migration in tiefere Bodenschichten dar-
stellt, zur Berechnung einer oberen Grenze der prianuklearen integralen '*°I Depositionsdichte
herangezogen werden (vgl. Kap. 3).

2. Fallout von Iod-129 in Deutschland und der Schweiz
Zur systematischen Untersuchung des '*°I Fallouts in Deutschland werden in Niedersachsen
durch das ZSR seit 1997 Proben von Niederschlag an vier verschiedenen Stationen des Nie-
dersdchsischen DepositionsmeBnetzes genommen. Zusitzlich werden Oberflichen- und
Grundwasser an naheliegenden Stationen des IMIS MefBnetzes beprobt. Um eine rdumliche
Ubersicht iiber die '*’I Deposition zu erhalten, wurde Niedersachsen in 4 Regionen unterteilt
(Abb. 1): Kiisten-nahes Gebiet an der Nordsee (Region I), das norddeutsche Tiefland (Region
I1), das Harzvorland (Region III) und das Elbetal in der Umgebung von Gorleben (Region
IV). Niederschlagsproben wurden als Quartals-Mischproben, Proben von Oberflachen- und
Grundwasser in viertel- bzw. halbjdhrigem Abstand einzeln genommen. In den Regionen II



und III wurde zusdtzlich zum Freilandniederschlag auch durchfallender Niederschlag unter
Béumen beprobt. Aulerdem wurden 1999/2000 drei Proben von Nordseewasser bei Spieka-
Neufeld und im Jahr 2000 zwei Proben bei Amrum entnommen.

Abb. 1: Probenahmeorte natiirlicher Wdsser und Bodenproben in Niedersachsen.
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Die Ergebnisse der '*’I und I Analysen der Wasserproben mittels AMS bzw. ICP-MS sind
in Tabelle 2 als geometrische Mittelwerte mit den Standardabweichungen der Einzelwerte
dargestellt. Die relativen MeBunsicherheiten der Einzelwerte als 95 %-Vertrauensintervalle
sind typischer Weise 12 %, 18 % und 20 % fiir '*°I, '*'T und die '*1/'*'I Isotopenverhaltnisse.
In Bezug auf die Durchfithrung der Analysen, die MeBunsicherheiten und Qualitétskontrolle
und die ausfiihrliche Darstellung und Diskussion der Einzelergebnisse sei auf [24, 25] verwie-
sen.

Sowohl die Mittelwerte der '*°I Aktivititskonzentrationen als auch die der 2’1 Konzentratio-

nen nehmen in der Reihenfolge der Regionen I bis IV ab. Allerdings sind nur die Werte der
Region I signifikant gegeniiber denen der anderen Regionen erhoht. Die hoheren Werte in
Kiistenndhe werden auf den Einflul von Seaspray zuriickgefiihrt.

Die '*I/'*'I Isotopenverhiltnisse sind ebenfalls in der Region I leicht erhdht, unterscheiden
sich aber auch nicht signifikant von den in den anderen Regionen gemessenen. Die mittleren
1291/127] Isotopenverhiltnisse im Niederschlag lagen 1997 - 1999 bei ca. 5 x 107 (Abb. 2). Die
'] Konzentrationen in Niedersachsen unterscheiden sich nicht signifikant von denen, die in
Proben aus Diibendorf/Schweiz gefunden wurden [34, 35].



Sowohl die '*’I Aktivititskonzentrationen als auch die '*'I Konzentrationen sind im durchfal-
lenden Niederschlag um den Faktor 3,5 bis 4,7 (Mittelwert 3,9) hoher als die im Freilandnie-
derschlag bei etwa gleichen '*1/'*I Isotopenverhiltnissen von ca. 5 x 107, Die héheren Kon-
zentrationen werden mit der Filterwirkung der Baume als trockene Deposition von lod-
Isotopen auf den Blittern der Baume interpretiert. Die '*’I/'*’I Verhiltnisse im Freilandnie-
derschlag und im durchfallenden Niederschlag zeigen keine signifikanten Unterschiede.

Tab 2: 129[, 271 und °1/1 in Niederschlag, Oberflichen- und Grundwasser aus Niedersach-
sen fiir den Zeitraum 1997-1999 [24, 25] sowie in Proben von Nordseewasser aus den Jah-
ren 1999 und 2000. Die Daten sind in Form geometrischer Mittelwerte und Standardabwei-

chungen angegeben.

129 127 129¢ 127

Probe Region n in MBqug'l in g II<g'1 in 11/0-101
I 10 | 17,0 x 1,34" 3,10 x 1,39 8250 x 1,20
Niederschlag 11 9 6,07  x 1,417 1,48 x 1317 6.190 x 1,34
(Freiland) 111 9 409 x 1,87 1,33 x 2,05 4650 x 1,82
A% 9 357 x 1,617 1,31 x 145" 3.740  x 1,59*
Niederschlag I 9 | 24,1 x 1,40" 6,92 x 1,31 5260 x 1,13*
(durchfallend) I 9 14,2 x 1,33 508 x 1,23 4220 x 1,29*
I 12 720 x 2,25 236 x 1,48 460  x 2,07
Oberflichen- II 12 094  x 1,67 6,52 x 125" 219 x 161"
wasser 111 11 024 x 1,58 5,74 x 1,43 62,8 x 1,68
\% 12 0,67 x 2,00 8,56 x 1,61 118 x 2,04
I 3 0283 x 1,39 424 x 130" 99,2 x 1,51"
Grundwasser I 4 0,560 x 1,23* 3,90 x 1,26 222 x 1,56
11 4 0,0367 x 2,37 1,83 x 4,247 30,3 x 1,93
\% 5 0,0065 x 5,76 498 x 121" 2,0 x 580"
Nordseewasser I 5 495 x 1,73" 44,88 x 1,82° 16.500 x 1,24

Die langfristige Entwicklung der Iod-Isotopenverhiltnisse im Niederschlag in Westeuropa ist
in Abb. 2 dargestellt. Messungen an einem Eisbohrkern vom Fiescherhorn/Schweiz belegten
erstmals, daB der '*I Fallout nicht den charakteristischen Bomben-Peak zeigt, sondern seit
den 50er Jahren bis Ende der 80er Jahre kontinuierlich anwuchs [36]. Bereits 1950 iibertrafen
die atmosphirischen '*I/'"’I Isotopenverhiltnisse fernab von '*I Emittenten auf der
Nordhalbkugel Werte von 10; siche [1] bzgl. einer Literaturiibersicht. Wenn man die hoch-
alpinen Proben von Beginn der 1950er Jahre bis Mitte der 1980er Jahre mit den mitteleuropi-
ischen Flachlandproben seit 1987 vergleicht, so nahmen die Isotopenverhéltnisse und die jéhr-
lichen Depositionsdichten in Europa bis Ende der 80er Jahre zu. Seitdem werden Isotopen-
verhiltnisse von nahezu ca. 6,5 x 107 Deutschland und der Schweiz beobachtet, die bis
heute in etwa konstant geblieben sind. 5t Fallout von '*’I durch nasse Deposition aus dem
Unfall von Tschernobyl war lediglich eine kurzzeitige Episode. Die hochsten dabei gemesse-
nen Isotopenverhiltnisse lagen in Westeuropa bei knapp 107

Die '?I/'*' Isotopenverhiltnisse von ca. 6,5 x 107 im Niederschlag stellen im Hinblick auf
den Transferpfad des '*°I ein Problem dar. Geht man davon aus, daB der Transfer des '*I iiber
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Mit 6,5 ist es konform mit Seite 14


Emissionen mit dem Abwasser aus den Wiederaufarbeitungsanlagen erfolgt und dann iiber
konvektive und diffusive Prozesse unter Beteiligung biologischer Aktivititen wie der Bildung
von Methyliodid durch Mikroorganismen in den Niederschlag iiberfiihrt wird, sind die beo-
bachteten Isotopenverhidltnisse im Niederschlag mit den Analysenergebnissen von Raisbeck
und Yiou [10, 16] gegen Ende der 1980er bzw. zu Beginn der 1990er Jahre in der Nodsee
nicht zu erkldren [34].

Man geht heute davon aus, daB die 'I/'*’I Isotopenverhiltnisse in der ozeanischen Mi-
schungsschicht fernab von Emittenten etwa 10 betrigt (Abb. 2). [32, 37, 38]. Fiir Kiisten-
gewisser des Armelkanals und der Nordsee sowie Einzelproben aus der zentralen Nordsee
liegt bisher erst eine systematische Untersuchung von Yiou et al. [16] vor, bei der die Probe-
nahme zwischen 1984 und 1992 erfolgte und in der *°I/'"*’I Isotopenverhiltnisse zwischen 107
" und 8 x 107 gefunden wurden. Mit diesen '*’I/'*'I Isotopenverhiltnisse in ozeanischen O-
berflichenwasser ist es nicht moglich Niederschlag mit '*’1/'*'I Isotopenverhiltnisse zu erkli-
ren. Die vom ZSR untersuchten Proben von Nordseewasser zeigen deutlich hohere '1/'*'I
Isotopenverhiltnisse von 1,65 x 10°. Es ist derzeit unklar, ob die Isotopenverhiltnisse im
Nordatlantik sich gegeniiber den Daten von Yiou et al. [16] dramatisch gedndert haben. Eine
erneute systematische Beprobung des Nordatlantik und der Nordsee erscheint dringend erfor-
derlich.
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Abb. 2: Entwicklung der '?°1/'"?'I Isotopenverhdltnisse im Niederschlag in der Schweiz und in
Deutschland [25, 26, 34 - 36, 39 - 41]. Die Daten der Referenzen [34], [36], und [39] wurden
unter der Annahme eines '*’I Gehaltes von 1,4 ug kg™ berechnet. Zum Vergleich sind die Er-
gebnisse der am ZSR untersuchten Proben von Nordseewasser, die Bereiche der in Oberfld-
chen- und Grundwasser gemessenen Isotopenverhdltnisse sowie das prdanukleare und das
derzeitige "°I/"”’I Verhiiltnis in der ozeanischen Mischungsschicht angegeben.



Eine andere Erklirungsmoglichkeit ldge darin, daB '*°T im Niederschlag durch Emissionen
iiber die Abluft der Wiederaufarbeitungsanlagen dominiert wird. Zwar betragen die atmosphé-
rischen Emissionen nur wenige Prozent der Gesamtemissionen, doch erscheint auch der Luft-
pfad hinreichend zur Erklirung der '*’I Immissionen in Deutschland und der Schweiz und zu
dem korreliert der zeitliche Verlauf der atmosphérischen Emissionen besser mit dem Verlauf
der Immissionen als mit dem der marinen Immissionen [34, 35].

In Abbildung 3 werden die zusammengefaBten marinen und atmosphérischen '*’I-Emissionen
von La Hague und Sellafield dargestellt. Von 1988 bis 1996 steigen die fliissigen Emissionen
um einen Faktor 6,4 an. Hingegen bleiben die atmosphérischen Emissionen der Wiederaufar-
beitungsanlagen im beobachteten Zeitraum in etwa konstant und weisen im Jahr 1996 einen
um nur 1,4 gegeniiber 1988 erhohten Wert auf. Die im Niederschlag in Mitteleuropa seit 1988
ermittelten '*’I Konzentrationen sind mit einem zeitlich konstanten Verlauf vertriglich. Der
zeitliche Verlauf der '*’I Konzentrationen in Mitteleuropa seit 1988 ist folglich sehr viel bes-
ser mit der Zeitabhidngigkeit der atmosphérischen als mit derjenigen der marinen Emissionen
vereinbar.
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ADbb. 3: Zeitlicher Verlauf der Emissionen der beiden europdischen Wiederaufarbeitungsanlagen
Sellafield und La Hague [10 - 15] .

Unabhiingig von der ungeldsten Frage der Herkunft und der Immissionspfade des '*°T kénnen
die vorliegenden Daten dazu genutzt werden, die jéhrlichen I Depositionsdichten aus den
gemessenen '>°I Konzentrationen im Niederschlag und den jihrlichen Niederschlagsmengen
abzuschitzen. Die jahrlichen '*°I Depositionsdichten stiegen danach in den letzten 5 Jahrzehn-
ten von 0,01 mBq m™ a™ im Jahr 1950 in der Schweiz um nahezu drei GroBenordnungen auf
einen geometrischen Mittelwert von 6,4 x 2,1°' mBq m™ a”' (alle vier Regionen Niedersach-
sens von 1997 bis 1999) an (Abb. 4). Die gegenwértige Deposition in Niedersachsen zeigt
zeitliche und rdumliche Variationen [24, 25]. In Abb. 4 sind die geometrischen Jahresmittel-
werte der '*’I/'*’I Isotopenverhiltnisse mit den Standardabweichungen der Einzelwerte aller
Stationen eingetragen, in Tab. 3 sind die Bereiche der jdhrlichen Depositionsdichten angege-
ben. Obwohl die Emissionen hauptséchlich in das Meer erfolgen, ist es gegenwértig nicht
klar, ob der gegenwirtige Fallout durch die marinen oder die atmosphdrischen Emissionen
dominiert wird [34, 35].
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Abb. 4: Zeitliche Entwicklung der jihrlichen Depositionsdichten von "*°I in Deutschland (ge-

fiillte Symbole) [25, 26, 40, 41] und der Schweiz (offene Symbole) [34, 35]. Die Fehlerbalken
stellen den Zeitraum der Probennahmen und die Standardabweichungen der Einzelwerte dar.

Tab. 3: Jihrliche Depositionsdichten von '*’I und '*’I in Deutschland und der Schweiz.

Ort Material Jahr | Ref. 2| 29
inmg m?a’ in mBgq m?a’”
Fiescherhorn, CH Eis-Bohrkern 1950 32 - 0,014
Fiescherhorn, CH Eis-Bohrkern 84/85 32 - 0,7 - 09
Mappenberg, D Regen + Aerosol 88/89 34 - 40 - 6,6
D, funf Standorte Niederschlag 94/95 35 - 51 - 11
Dubendorf, CH Niederschlag 94-97 30 - 23 - 53
NS, Region | Regen, Freiland 97-99 (19,20 16 - 2,6 84 - 15,6
NS, Region Il Regen, Freiland 97-99 (19,20 1,0 - 16 34 - 6,6
NS, Region Il Regen, Freiland 97-99 (19,20 0,8 - 19 1,9 - 6,2
NS, Region IV Regen, Freiland 97-99 (19,20 0,8 - 1,2 1,8 - 39
NS, Region Il Regen, durchfallend | 97-99 [19,20| 24 - 47 79 - 181
NS, Region Il Regen, durchfallend | 97-99 |19,20| 3,2 - 5,7 9,1 - 185

Neben '*I wurden auch die langlebigen Radionuklide '*C (7}, = 5,73 ka) und **Cl (T, = 300
ka) als Aktivierungsprodukte durch die oberirdischen Kernwaffenversuche in der Umwelt
freigesetzt. Auch diese Nuklide sind wie '*°I natiirlich vorkommende, kosmogene Radionuk-
lide, deren natiirliche Héufigkeiten durch die anthropogenen Freisetzungen massiv beeinflusst

wurden.
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Abb. 5: Zeitlicher Verlauf der A(**C)-Werte in der Atmosphire auf der Nord- und Siidhalb-
kugel fiir Vermunt (47°N,10°E) und Wellington (41°S, 174°E), [42] und dort angegebene
Literaturstellen, (oben) und der jahrlichen **Cl Depositionsdichten am Fiescherhorn [44].

Messungen von '*C/C in der Atmosphire zeigen eine globale Verdopplung der spezifischen
Aktivitit des atmosphirischen Kohlenstoffs anfangs der 60er Jahre [42]. Die natiirlichen Va-
riationen des '*C/C Verhiltnisses lagen demgegeniiber wihrend der letzten 12 000 a bei 15 %.
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Héhere als die anthropogenen A(**C)-Werte' wurden mit 3 600 ®oo bisher nur in 44 000 a
alten Tropfsteinen gefunden [43] und sind nur durch eine auBergewohnliche Erhéhung der
kosmogenen Produktion, die einher ging mit erhdhter Produktion von '’Be und *°Cl, zu erkli-
ren. Heute sind die atmosphirischen A('*C) Werte nach Beendigung der Freisetzungen und
als Folge der Pufferung durch marines CO, mit natiirlichem Isotopenverhéltnis nahezu wieder
zum natiirlichen Pegel zuriickgekehrt. Atmosphirisches A('*C) zeigt damit den klassischen
,,Bomben-Peak* (Abb. 5), der auch im Fallout von "*’Cs und *°Sr beobachtet wurde. Messun-
gen auf der Nord- und Siidhalbkugel zeigen den *C Fallout als globales Ereignis mit lediglich
geringen Unterschieden aufgrund der Transportzeit des iiberwiegend auf der Nordhalbkugel
emittierten '*C.

Auch der Fallout von *°Cl, den man mittels AMS in Proben von Eisbohrkernen retrospektiv
erfassen kann, zeigt einen ausgeprigten Bomben-Peak (Abb. 5). Der Fallout von *°Cl iiber-
stieg die natiirlichen kosmogen bedingten Fallout anfangs der 60er Jahre um mehr als 3 Zeh-
nerpotenzen. Messungen an Eisbohrkernen vom Fiescherhorn/Schweiz und aus Dye
3/Gronland belegen den globalen Charakter und die Gleichformigkeit des Fallout als Folge
der Freisetzungen durch oberirdische Kernwaffenexplosionen [44]. Der Vergleich der Abbil-
dungen 2 und 4 mit Abb. 5 belegt die grundsitzlich andere Situation bei '*’I im Vergleich zu
anderen anthropogenen Radionukliden wie “H, "*C, *°Cl, *°Sr und '*’Cs in der Umwelt.

3. Iod-129 in Boden

Das Vorkommen von '*°I in Boden ist aus verschiedenen Griinden von Interesse. Zum ersten
kann iiber die Untersuchung von '*’I in Bodenprofilen das Migrationsverhalten von 1-129 im
Vergleich zu dem des '*'I untersucht werden. Zum zweiten kénnen die integralen Depositi-
onsdichten von '*I bestimmt werden. Dies ist sowohl im Hinblick auf die Bilanzierung der
anthropogenen Verinderungen als auch auf die retrospektive Bestimmung der *'I Deposition
nach dem Unfall von Tschernobyl von Interesse. Zum dritten ist die Untersuchung der Tie-
fenverteilung von '*’I in Béden im Hinblick auf den Iod-Haushalt in Abhéngigkeit von Be-
wuchs und bodenkundlichen Merkmalen von Bedeutung. Am ZSR wurden daher in den letz-
ten Jahren intensive Untersuchungen von I und '*’I in Béden vorgenommen.

Bisher wurden 48 Bodenprofile bis zu einer Tiefe von 40 cm in Moskau und der nérdlichen
Ukraine in den Jahren von 1995 bis 1997 genommen. '’I wurde mittels RNAA und AMS
bestimmt, '*’I mittels RNAA, IC und ICP-MS [45]. Im Jahr 1999 wurden bodenkundlich
wohl charakterisierte Bodenprofile an sieben Standorten in Niedersachsen bis zu einer maxi-
malen Tiefe von 250 cm entnommen.

Aus den I Aktivititskonzentrationen der Proben der Profile wurden auf die Oberfléiche pro-
jizierte tiefen-integrierte Aktivitdtskonzentrationen D(d) nach Gleichung 1 berechnet. Diese
sind unter der Voraussetzung, da3 ein Fallout-Radionuklid nicht tiefer als die maximale Be-
probungstiefe d,,, migriert ist und dafl das Radionuklid weder horizontal verfrachtet wurde
noch aus der Oberflidche entweicht, Depositionsdichten des Fallouts.

D(d)= [4,(d)-p(d’) dd’ (1)

mit

" Die A("'C)-Werte geben die Abweichung des '*C/C Verhiltnisses von dem eines Standards in Promille an.
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D(d) Depositionsdichte als Funktion der Tiefe d in Bq m™

A(d) Aktivitit pro Masseneinheit im Tiefenintervall [d, d + Ad] in Bq kg™
p(d) Dichte des Bodens im Tiefenintervall [d, d + Ad] in g cm”
D(d=0) Integrale Depositionsdichte in Bq m™

Fiir stabiles Iod wurden auf die Oberflache projizierte tiefen-integrierte Elementkonzentratio-
nen D(d) in analoger Weise definiert, indem in Gl. 1 die spezifischen Aktivititen 4,(d) durch
die '*"I Konzentrationen im Boden, C)27(d) in g g™, ersetzt wurden. Unter den oben gemach-
ten Voraussetzungen und der Annahme, da3 das stabile Iod im Boden {iberwiegend aus atmo-
sphirischem Eintrag stammt, sind die auf die Oberflache projizierten Elementkonzentrationen
D(0) als integrale '*’I Depositionsdichten anzuschen. Als Beispiel zeigen wir in Abb. 6 die
Tiefenabhingigkeiten der '*’I und '*’I Depositionsdichten und der '*1/'*'I Isotopenverhilt-
nisse in einem Bodenprofil von Klein Lobke, Niedersachsen. Mehr als 99 % des '*°I befindet
sich in den oberen 60 cm des Profils. Allerdings liegen die '*’I/'*'I Isotopenverhiltnisse in
groferen Tiefen noch bei 107°, d.h. noch etwa zwei GroBenordnungen héher als das natiirli-
che Gleichgewichtsisotopenverhiltnis in der marinen Hydrosphire. Der Anteil an '*I, der
bereits aus den oberen 250 cm in groBere Tiefen transportiert wurde, kann aus den vorliegen-
den Daten nicht abgeschétzt werden.
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Abb. 6: Tiefenabhingigkeit der "*’I und '*’I Depositionsdichten und der "*’I/"*’I Isotopenver-
héltnisse in einem Bodenprofil von Klein Lobke, Niedersachsen.

Betrachtet man die D(0)-Werte fiir '*’I Daten in Abb. 6 als integrale '*'I Depositionsdichten,
wird ersichtlich, daB das heute im Boden vorhandene '*'I von ca. 4 g m™ bei jéhrlichen Depo-
sitionsdichten der GroBenordnung von 1 mg m™ a™ nur iiber Jahrtausende in die Béden einge-
tragen worden sein kann. Damit kann die Annahme, da3 die nach GI. 1 auf die Oberfldche
projizierten '*'I Konzentrationen als integrale Depositionsdichten aufgefait werden kénnen,
nicht aufrecht erhalten werden, da das System Boden iiber derartige Zeitraume mit Sicherheit
nicht als geschlossen angesehen werden kann. Boden unterliegen einer stindigen Entwick-
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lung, die bereits im Bereich von Jahrzehnten signifikante Veranderungen bewirken kann. Der
Wert von ca. 4 g m™ kann somit nur als untere Grenze der integralen '>’I Depositionsdichte
aufgefallt werden.

Betrachtet man die auf die Oberfliche projizierten '*°I Aktivititskonzentrationen fiir d = 0 als
integrale '*°I Depositionsdichten erhilt man die in Tab. 4 angegebenen Ergebnisse. Die bisher
niedrigsten Depositionsdichte wurde in einem Bodenprofil aus Lutovinovo, Ruflland gemes-
sen, das im Jahr 1939 genommen wurde. Dieses Profil zeigte auch das bisher niedrigste in
Baden gemessene Isotopenverhiltnis von (0,057 + 0,011) x 107° [24, 25]. Allerdings ist auch
dieses Isotopenverhiltnis noch um den Faktor vier hoher als das pranukleare marine '*1/'*'1
Gleichgewichtsisotopenverhiltnis von ~ 1,4 x 107'? [33]. Wegen der Gefahr der Kontaminati-
on mit modernem lod wahrend der Lagerung konnen solche préanuklearen Bodenprofile ledig-
lich obere Grenzen fiir die natiirliche Gleichgewichtsdepositionsdichte geben. Kontamination
wihrend der Probenbehandlung und Analyse stellt angesichts vollstindiger analytischer
Blanks mit typischen '*’I/'*' Isotopenverhiltnisse von 2 x 10" kein Problem dar.

Die integralen Depositionsdichten D(0) sind in Niedersachsen mehr als drei Gro3enordnun-
gen hoher als der pranukleare Wert, der aus dem Bodenprofil von Lutovinovo, Rulland ermit-
telt wurde. Sie sind auch hoher als die in Moskau, RuBland, oder Zhytomir, Ukraine, wo keine
signifikante Kontamination durch Fallout des Tschernobyl-Unfalls stattfand. Nur in Bereichen
der Ukraine die durch den Unfall stark kontaminiert wurden, beobachtet man hohere integrale
Depositionsdichten als in Deutschland [45]. Tabelle 4 zeigt die geometrischen Mittelwerte
und Standardabweichungen der integralen Depositionsdichten in den Kontaminationszonen 11
(*’Cs Depositionsdichte 555 - 1480 kBq m™) und III (**’Cs Depositionsdichte 185 — 555 kBq
m™?) der nérdlichen Ukraine. Dort kann '*I dazu benutzt werden, retrospektiv den '*'I Fallout
des Tschernobyl Unfalls zu bestimmen. In den hochkontaminierten Gebieten der Ukraine ge-
schah die Deposition des iiberwiegenden Anteils des '*’I zu einem einzigen, wohl definierten
Zeitpunkt. In der Ukraine befinden sich mehr als 99 % des '*I Fallouts des Tschernobyl Un-
falls noch in den oberen 30 cm der Boden.

Allgemein zeigen die '*°I Depositionsdichten in den Bodenprofilen aus der Ukraine und aus
Moskau etwa exponentielle Tiefenabhidngigkeiten bis zu Tiefen von 40 cm [1, 45]. Fiir groB3e-
re Tiefen, die bisher nur in Béden aus Niedersachsen untersucht wurden, ist die Situation
wegen der komplexen Eintragsfunktion mit kontinuierlicher, stark zeitabhéngiger Deposition
wesentlich komplizierter (Abb. 6). Dariiber hinaus belegen die Ergebnisse aus Niedersachsen,
daB die Isotope '*’I und *’I in Bden im Ungleichgewicht vorliegen. Die '*’I-Gehalte lassen
deutlich die Ubergiinge zwischen Ober- und Unterboden erkennen. Dies ist fiir '*'I nicht der
Fall. In Unterboden mit den niedrigsten '>'I-Gehalten wurden die vergleichsweise hochsten
'1_Gehalte beobachtet. Damit gehorchen die Sorption bzw. die Verfiigbarkeit von Iod im
Oberboden einer anderen GesetzmiBigkeit als im Unterboden. Uber '*I-'*'I
Austauschprozesse und den jeweiligen Wasserhaushalt 146t sich das unterschiedliche Sorpti-
onsverhalten erkldren [46].

4. T0od-129 in Oberflichen- und Grundwissern in Niedersachsen
In den Oberflichenwissern sind die '*’I Konzentrationen gegeniiber denen im Niederschlag
erhoht, wihrend die '*I Aktivititskonzentrationen im Niederschlag hoher als im Oberfli-
chenwasser sind (Tab. 2). Auffillig hoch sind die Werte in Region 1. Hierbei handelt es sich
um Proben aus dem Groflen Meer (Abb. 1), das deutlich durch die Ndhe der Nordsee
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beeinfluBt ist. Die '*°I/'*'I Isotopenverhiltnisse im Oberflichenwasser sind wesentlich gerin-
ger als im Niederschlag, wobei wieder die Proben aus dem GroBen Meer deutlich gegeniiber
den Oberflichenwissern der anderen Regionen erhoht ist.

Die Nordsee und der Nordatlantik stellen fiir beide lod-Isotope Puffer-Reservoire dar, wobei
das ' hauptsichlich aus den europiischen Wiederaufarbeitungsanlagen Sellafield und La
Hague stammt [10, 16]. Der anschliefende Transfer durch die marine und kontinentale Atmo-
sphére findet auf einer kurzen Zeitskala von etwa zwei Wochen statt [47]. In der Atmosphére
werden die marinen lod-Isotope mit solchen aus anderen natiirlichen Quellen vermischt und
auch ein direkter Einflull der atmosphérischen Emissionen aus den Wiederaufarbeitungsanla-
gen ist moglich. Nachdem das Iod durch nasse oder trockene Deposition auf der Erdoberfla-
che abgelagert wird, werden die lod-Isotope langsam in die Oberflachen- und Grundwésser
transportiert. Die letztgenannten Kompartimente haben signifikant niedrigere '*°I/'*'I Isoto-
penverhéltnisse, die es ermdglichen, die Verweilzeiten des lod in den Einzugsgebieten der
Oberflichengewésser zu bestimmen. Da lod biophil ist, konnen diese Verweilzeiten die bio-
logischen Bedingungen in den jeweiligen Kompartments widerspiegeln, wenn man sie mit
den Wasser-Transportzeiten auf der Grundlage von Tritium-Verweilzeiten vergleicht.

Tab. 4: Integrale '*°’I Depositionsdichten in unterschiedlich
kontaminierten Bereichen Europas.

Ort Anzahl | Tiefe | Jahr der Integrale 1291
der | incm | Probe- | Depositionsdich-
Profile nahme ten in mBq m™
Lutovinovo, Rufland 1 35 1939 0,084 + 0,017
Moskau, RuBland 2 40 1996 49 x 1,5%!
Zhytomir, Ukraine 12 40 1997 38 x 1,7
Niedersachsen 7 250 1999 168 x 1,5
Zone III, Ukraine 24 40 1995 130 x 1,5
Zone 11, Ukraine 7 40 1995 848 x 1,5

Die Deposition atmosphirischen '*°I ist die wesentlichste Quelle in der terrestrischen Umwelt
in Europa. Benutzt man die Niederschlagsdaten aus Abb. 2 als Eintragsfunktion in einem ein-
fachen exponentiellen Modell [48] fiir den Transfer von Iod vom Ort des Niederschlags zu
dem der Probenahme, kann man die mittleren Iod-Verweilzeiten in den oberflachlichen Bo-
denzonen berechnen und diese mit den Wasser-Transferzeiten auf der Basis von Tritium Ak-
tivitdtskonzentrationen vergleichen (Tab. 5). In einem solchen Modell wird die mittlere Ver-
weilzeit T nach Gleichung 2 berechnet.

t
T n(-H@)) @

Dabei ist ¢ die Zeit konstanten Eintrags und H(¢) der Anteil des Eintragsignals der im jeweili-
gen Kompartiment beobachtet wird. ¢ charakterisiert die Zeitspanne zwischen der Probenahme
und 1986, fiir die der Beginn des konstanten Eintrags angenommen wird. H(#) wird ange-
nommen als das Verhiltnis von *I/'*'I in der jeweiligen Probe und dem Mittelwert im Nie-
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derschlag von 6,5 x 10~ t wird fiir jede einzelne Probe berechnet. In Tab. 5 sind die so resul-
tierenden geometrischen Mittelwerte mit ithren Standardabweichungen des Mittelwertes ange-
geben. Dieses Modell suggeriert, da3 der horizontale und vertikale Iod-Transport um bis zu 3
GroBenordnungen gegeniiber dem Wassertransport verzogert ist. Oberflichen- und Grund-
wiasser zeigen dhnliche Werte mit Ausnahme von Region IV, wo eine impermeable Zone {iber
dem Ort der Grundwasser-Probenahme angenommen werden muf3.

Tab. 5: Mittlere Transferzeiten von lod in oberflichennahen Bodenzonen abgeleitet mit einem
einfachen exponentiellen Modell und mittlere Zeitkonstanten des Wassertransfers abgeleitet
aus *H in Grundwasser mit Standardunsicherheiten [49].

Material Region Tlod Uritium
ma ma
I kontaminiert durch Nordseewasser -
Oberflichenwa o

sser 11 364 x 1,14 _

111 1290 x 1,16*! -

% 670 x 1,24*! -
I 828 x 1,25 7£5

Grundwasser

II 359 x 1,23*! 12+1
11 2670 x 1,36 9+4
v 40200 x 2,15 19+2

5. Tod-129 in der Biosphire

Auch die '"®1/'*I Isotopenverhiltnisse in der Biosphire wurden gegeniiber den prianuklearen
Werten drastisch verdndert. Wie oben bereits erwédhnt, wurde das bisher niedrigste Isotopen-
verhéltnis in einem Schweine-Schildriisenpulver aus den USA, das von Parke-Davis & Co. im
Jahr 1943 hergestellt wurde. Der Mittelwert von zwei Analysen von (0,058 + 0,012) x 1071
[1, 24] ist immer noch hoher als das Isotopenverhéltnis in pranuklearen ozeanischen Sedimen-
ten. Schilddriisenmaterialien in den USA aus dem Jahr 1947 zeigten '*1/'*'I Isotopenverhlt-
nisse, die 4 bis 1000 mal hoher als das pranukleare, marine Gleichgewichtsisotopenverhiltnis
und werden daher als kontaminiert durch Emissionen aus dem Manhattan-Projekt angesehen.

Die heutigen menschlichen und tierischen Schilddriisen aus Niedersachsen, weit entfernt von
1291 Emittenten, zeigen wesentlich hohere Isotopenverhéltnisse [20, 21, 50]. In Rinderschild-
driisen wurden '*1I/'*'I Isotopenverhiltnisse von (110 + 10) x 107, (47 + 5) x 107, bzw.
(400 + 196) x 107" in den Jahren 1978 (n = 25), 1981 (n=22), und 1992/93 (n = 9) beobachtet
[20, 21]. Der Fallout durch den Unfall von Tschernobyl verursachte in Westeuropa lediglich
ein kurzzeitiges Maximum der Isotopenverhéiltnisse, die sich z. B. in Analysen von tierischen
Schilddriisen aus Osterreich und Deutschland zeigten [51]. Schilddriisen aus Deutschland, die
vor und nach dem Tschernobyl Unfall am ZSR analysiert wurden zeigten '*’I/'*'I Isotopen-
verhiltnisse von (216 + 114) x 107'% (n = 13) bzw. (320 + 156) x 10" (n = 26). Diese '*1/'*'I
Isotopenverhéltnisse sind etwa eine Gréfenordnung hoher als die in Schilddriisen von der
Stidhalbkugel wie die Analysen von menschlichen und tierischen Schilddriisen aus Chile
zeigten [50]. Dies ist einerseits in Ubereinstimmung mit den generellen Unterschieden, die
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beim globalen Fallout aus oberirdischen Kernwaffenexplosionen zwischen der nérdlichen und
der siidlichen Hemisphire beobachtet wurden, andererseits ist es eine Folge des Fehlens von
Wiederaufarbeitungsanlagen auf der Stidhalbkugel.
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Abb. 7: Zeitlicher Verlauf der '*°1/'*I Isotopenverhdlmisse in menschlichen und tierischen
Schilddriisen in Niedersachsen. Zusditzlich sind die Ergebnisse von tierischen Schilddriisen
aus Osterreich und Deutschland nach dem Unfall von Chernobyl eingetragen [20, 21, 50].

Um die radiologische Signifikanz der '*1/'*'I Isotopenverhiltnisse zu beurteilen, kann man

die durch '*°I verursachte Strahlenexposition auf der Basis eines spezifischen Aktivititsmo-
dells berechnen [1]. Unter der Annahme der Daten des ICRP Referenzmenschen fiir den
menschlichen lod-Gehalt und die lod-Aufnahme [52] und einen Dosisfaktor fiir ein 1-jdhriges
Kind von 2,2 x 107 Sv Bq' [53] bewirkt ein I/’ Gleichgewichtsisotopenverhiltnis von
100 x 10 eine jéhrliche Schilddriisen-Dosis von H = 5 nSv a” durch die Aufnahme von
121, Somit sind die derzeitigen '*’I Kontaminationen fernab von Emittenten radiologisch nicht
bedeutend. Es ist allerdings anzumerken, daB diese grobe Abschitzung der '*’I Exposition
nicht fiir die ndhere Umgebung von Emissionsquellen gilt und nicht die in der Umwelt exis-
tierenden Ungleichgewichte zwischen T und '*'I in Betracht zieht.

Die bisher den 1990iger Jahren in Schilddriisen in Deutschland gemessenen '*°I/'*I Isotopen-
verhltnisse sind deutlich geringer als die im Niederschlag (Abb. 7). Sie liegen zwischen 10~
und 10®. Ein Vergleich mit den in Oberbdden gefundenen, im Mittel niedrigeren '*°1/'*'I
Verhiltnissen von 5 x 10 bis 5 x 10 deutet darauf hin, daf} die 1291/271 Verhiltnisse in
Schilddriisen nicht durch ein spezifisches Aktivitits-Modell beschrieben werden kann. Hier
muf} der Transfer von stabilem und radioaktiven lod-Isotopen, die nicht im Gleichgewicht
sind, liber die einzelnen Lebensmittel und den Transfer von Atmosphére, Boden und Wasser
in Mensch und Tier detailliert untersucht werden. Derartige Untersuchungen werden z.Z.
durchgefiihrt. Unter der Annahme eines anhaltenden kontinuierlichen Eintrags von '*°I ist ein
weiterer Anstieg der biosphirischen '*’I/'*'I Isotopenverhiltnisse zu erwarten. Aus den bisher
verfiigbaren Daten der letzten 20 Jahre ist ein Anstieg des biosphirischen '*’I/'* Isotopen-
verhiltnisses um etwa eine GroBBenordnung abzulesen (Abb. 7).
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6. SchluB3folgerung

Die natiirlichen Vorkommen von '*’I wurden durch den Menschen nachhaltig verandert. In
Westeuropa gehen diese Verdnderungen weiter. Die '1/'*’I Verhiltnisse im Niederschlag
stabilisierten sich nach einem jahrzehnte-langen Anstieg bei Werten von nahezu 107,

'2I und stabiles Tod sind in den verschiedenen Umwelt-Kompartimenten nicht im Gleichge-
wicht. Die hochsten '*1/'*"1 Verhiltnisse von im Mittel 1,65 x 10 wurden im kiistennahen
Nordseewasser gemessen. In den Regionen II - IV stellt man in Niederschldgen niedrigere
1291/1%7] Verhiltnisse von ca. 5 x 107 fest. Oberflichenwisser haben '*’I/'*’I Verhiltnisse im
Bereich von 5 x 10™® - 5 x 10™. Den gleichen Bereich finden wir in Oberbdden des GroBrau-
mes Hannover. In tieferen Bodenschichten beobachten wir dort in Tiefen zwischen 50 cm und
250 ¢cm ?’I/'?"I Verhiltnisse von zwischen 10 und 10'10, ein Bereich der die in Grundwés-
sern der Regionen I - IV beobachteten Isotopenverhiltnisse von 2 x 10™ bis 2 x 10 ein-
schlieBt. In Deutschland liegen die biosphirischen Iod-Isotopenverhiltnisse mit 107 bis 10™
ca. eine GroBenordnung niedriger als im Niederschlag mit der Tendenz zu einer weiteren Er-
héhung. Dies 148t einen weiteren Anstieg der biosphérischen '*’I/'*'I Verhiltnisse erwarten.
Obwohl die gegenwirtigen globalen '*I Vorkommen keine nennenswerten Strahlenexpositi-
onen bewirken, sollte die zukiinftige Entwicklung doch sorgfiltig beobachtet werden. '*T ist
ein hervorragender Tracer von Umweltprozessen und bietet eine Mdglichkeit zur retrospekti-
ven Erfassung von "'I Immissionen. Gerade wegen des Ungleichgewichts zwischen den Iod-
Isotopen ist '*°I ein Indikator zur Quantifizierung des langfristigen menschlichen Einflusses
auf die Umwelt.
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