12

RADIOAKTIVE STOFFE IN ABWASSER, KLARSCHLAMM UND

ABFALLEN
P. Hofmann, K. Schmidt, C. Wittwer

Bundesamt fur Strahlenschutz

Leitstelle fiir Trinkwasser, Grundwasser, Abwasser, Kldrschlamm, Abfélle und Abwasser aus

kerntechnischen Anlagen (Leitstelle H)

Radioaktive Stoffe in Abfdllen

Abfalle fallen bei vielen hduslichen, kommunalen
und gewerblichen einschlieflich industriellen Ta-
tigkeiten an. Bevor ein Teil dieser Abfélle auf ei-
ner Deponie gelagert werden kann, muss aus ab-
fallrechtlicher Sicht geprift werden, ob eine vor-
herige Behandlung (z. B. thermische Verwertung
von Hausmiill, Kompostierung organischer Abfal-
le) oder eine Rickfihrung der Stoffe (z. B. Bau-
schutt, Glas, Metallschrott) oder einzelner Be-
standteile in den Stoffkreislauf moglich ist. Dem-
nach schlie8t in diesem Kontext der Begriff ,Ab-
falle” sowohl die Abfalle zur Beseitigung als auch
die wiederzuverwertenden Reststoffe gemal
Kreislaufwirtschaftsgesetz mit ein. Bei der Uber-
wachung der Umweltradioaktivitat durch die
amtlichen Messstellen der Lénder (§ 162
StrlSchG) werden nur solche Abfélle berticksich-
tigt, die von radiotkologischer Bedeutung sein
kdénnen. In diesem Zusammenhang werden ent-
sprechend des Routinemessprogramms (der AVV
IMIS) in Deutschland Proben folgender Medien
untersucht:

- Sickerwasser und oberflaichennahes Grund-
wasser von Hausmiilldeponien,

- Asche, Schlacke, feste und fliissige Riick-
stande aus Rauchgasreinigungen von Ver-
brennungsanlagen fir Klarschlamm und
Hausmdiill sowie

- in den Handel gelangender Kompost aus Kom-
postierungsanlagen.

Im Wesentlichen werden an diesen Medien gam-
maspektrometrische Untersuchungen vorgenom-
men und hierbei z. B. die Aktivitdtskonzentration
bzw. spezifische Aktivitdt von 137¢g, 131 40k pe-
stimmt. Im Sickerwasser und in oberflachenna-
hem Grundwasser von Deponien wird dariber hi-
naus auch die Aktivitdtskonzentration Tritium
(3H) gemessen.

Tabellen mit Messwerten von 60Co, 137Cs, 40K,

131) ynd Tritium in den iiberwachten Medien sind
exemplarisch flr das Jahr 2020 im Jahresbericht
,Umweltradioaktivitat und Strahlenbelastung”
des BMUV [23] enthalten.

Tritium im Sickerwasser bzw. oberflaichennahen
Grundwasser von Hausmiilldeponien stammt vor-
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wiegend aus Altlasten der Uhren- und Geréatefer-
tigung. Die Aktivitatskonzentrationen von Tritium
in den untersuchten Proben lagen in den Jahren
2020 bis 2022 zwischen 1,2 Bg/l und 210 Bqg/l; die
Mediane bei 14 Bg/| bis 17 Bg/I. In 33 % der un-
tersuchten Proben von Hausmiilldeponien wur-
den in den Berichtsjahren 2020 bis 2022 137¢s
nachgewiesen. Die Aktivitatskonzentrationen la-
gen zwischen 0,003 Bg/l und 0,22 Bq/l; die Gro-
Renordnung der berechneten Mediane blieb mit
<0,042 Bg/! (2020), 0,04 Bq/I (2021) und

<0,04 Bq/I (2022) relativ unverandert.

In einem Teil der Abfall- und Reststoffproben
konnte das in der Nuklearmedizin angewandte
Nuklid 131I, vereinzelt auch 177Lu, 99mTc, 73se und
111 nachgewiesen werden. Fiir 131 reichen die
Messwerte beispielsweise flir das Medium Flug-
asche/Filterstaub von 0,2 Bg/kg TM bis 170 Bq/
kg TM in den Jahren 2020 bis 2022. Die dazugeho-
rigen Mediane sind jedoch vergleichbar niedrig
und stabil mit <0,74 Bq/kg TM bis <1,0 Bg/kg TM.
Flr die spezifischen Aktivitaten des natiirlich vor-
kommenden Nuklids 4°K wurden in diesem Zeit-
raum fur Flugasche/Filterstaub Messwerte im Be-
reich von 290 Bg/kg TM bis 5200 Bqg/kg TM be-
richtet.

Messwerte fiir °*Co wurden ausschlieBlich fiir das
Berichtsjahr 2020 von zwei Proben der Verbren-
nungsanlage Ingolstadt mit 0,97 Bq/kg TM und
2,6 Bg/kg TM libermittelt. Alle weiteren Untersu-
chungen ergaben das Ergebnis , kleiner Nachweis-
grenze”. Im Routinemessprogramm ist eine Nach-
weisgrenze von 5 Bg/kg TM bezogen auf ®0co ge-
fordert.

Der Gehalt von 137Cs in Reststoffen und Abfillen
stammt weiterhin im Wesentlichen aus dem Fall-
out nach dem Reaktorunfall von Tschornobyl im
Jahr 1986. Dies kommt, wie auch bei Klar-
schlamm, durch héhere Werte 6stlich bzw. stid-
lich der Linie Radolfzell — Eichstatt — Regens-
burg — Zwiesel im Vergleich zur librigen Bundes-
republik Deutschland zum Ausdruck. Da eine regi-
onale Abhangigkeit aufgrund der geringen Menge
an Datenpunkten im stidlichen Raum jedoch nicht
valide zu stiitzen ist, werden in der Auswertung
nur die Daten des gesamten Bundesgebietes be-
trachtet. Die Mediane der spezifischen Aktivitat



fir Flugasche/Filterstaub aus Verbrennungsanla-
gen lagen in den Jahren 2020, 2021 und 2022 bei
16 Bg/kg TM, 16 Bg/kg TM und 15 Bg/kg TM.

Die Untersuchung des Kompostes ergab fir 137¢s
spezifische Aktivitaten zwischen 1,0 Bg/kg TM
und 40 Bg/kg TM in den zu betrachtenden Be-
richtszeitraum. Zur radiologischen Beurteilung
des Kompostes aus Kompostierungsanlagen ist
anzumerken, dass dieser im Gegensatz zur land-
wirtschaftlichen Nutzung des Klarschlammes vor-
zugsweise im Gartenbaubereich (Gartnereien,
Baumschulen, Parkanlagen usw.) verwendet
wird. Inwiefern dieser zusatzlich aufgebrachte
Kompost zu einer signifikanten Erhohung der
137¢s-Aktivitat fiihrt, hangt von unterschiedlichen
Faktoren ab. Die Allgemeine Verwaltungsvor-
schrift zur Ermittlung der Exposition von Einzel-
personen der Bevélkerung durch genehmigungs-
oder anzeigebedirftige Tatigkeiten (AVV Tatig-
keiten) hat im Vergleich zur vorherig giltigen All-
gemeinen Verwaltungsvorschrift zu § 47 Strah-
lenschutzverordnung den Transferfaktor Boden/
Pflanze fur Casium von 0,05 auf 0,01 abgesenkt.
Vorausgesetzt, eine Pflanze wirde auf einem Bo-
den nur bestehend aus dem maximal mit 137Cs
angereicherten Kompost von 40 Bg/kg TM ange-
pflanzt werden, so wiirde das nach den Vorgaben
der AVV Tatigkeiten zu einer Aktivitatskonzentra-
tion in der Pflanze von bis zu 0,4 Bg/kg FM fih-
ren. Berechnet man die Dosis anhand der maxi-
mal aufgenommenen Aktivitdtskonzentration
von 0,4 Bg/kg FM in der Pflanze (Annahme: Wur-
zelgemise, Kartoffel, Safte, mittlere Verzehrsra-
ten) fur die Altersgruppe <1 a und den Erwachse-
nen (>17 a) wirde man Werte von 0,76 uSv/a und
0,86 pSv/a erhalten, welche deutlich unterhalb
des Dosisgrenzwertes von 1 mSv/a liegen. Somit
wirde die Nutzung des Kompostes bzw. der Ver-
zehr des angebauten Produktes keine gesund-
heitliche Gefahrdung fir die Bevolkerung darstel-
len.

Radioaktive Stoffe in Abwasser und Klar-
schlamm

Im Rahmen der Uberwachung der Umweltradio-
aktivitat nach dem StrlSchG werden gereinigte
kommunale Abwasser (Klarwéasser) aus den Ab-
laufen der Klaranlagen und die bei der biologi-
schen Abwasserreinigung in Klaranlagen anfallen-
de Klarschlamme untersucht. Die Messwerte fiir
Klarschlamme beziehen sich dabei vorzugsweise
auf konditionierte oder stabilisierte Schlamme in
der Form, in der sie die Klaranlagen verlassen
bzw. in die Klarschlammverbrennung gegeben
werden, z. B. auf teilentwasserte Schlamme oder
Faulschlamme. Abwasser und Kldarschlamme sind

radiodkologisch von besonderer Bedeutung, da
sich in der Umwelt befindliche klinstliche und na-
tirliche Radionuklide dort sehr stark anreichern
kénnen. Das Routinemessprogramm der AVV
IMIS sieht die Uberwachung von etwa 90 Abwas-
serreinigungsanlagen in Deutschland vor. Vorwie-
gend erfolgen gammaspektrometrische Untersu-
chungen, bei denen z.B. Aktivitaten der

Nuklide 137¢s, 131, ®0cq, 40k, 99™MT¢ identifiziert
werden kénnen. Dariiber hinaus werden (ber ra-
diochemische Verfahren die Aktivititen von 20Sr
sowie Plutonium- und Uranisotopen bestimmt.

In Tabelle 12.1 sind die Daten der amtlichen
Messstellen der Bundesrepublik Deutschland fir
die Berichtsjahre 2020 bis 2022 zusammenge-
stellt (6°Co, 137Cs,4 0K, 131I, 0sr sowie 234U, 235
und 228U). Angegeben werden jeweils die Ge-
samtanzahl der untersuchten Proben, die Anzahl
der untersuchten Proben mit dem Ergebnis klei-
ner Nachweisgrenze (NWG) sowie der kleinste
und groRte bestimmte tatsachliche Messwert.
Um einen besseren Uberblick tiber die Entwick-
lung der Datenlage zu erhalten, ist zuséatzlich der
fiir jedes Berichtsjahr berechnete nuklidspezifi-
sche Median in der Tabelle dokumentiert. Fir
dessen Kalkulation wird das Ergebnis kleiner
Nachweisgrenze gleichrangig mit dem Zahlen-
wert der erreichten Nachweisgrenze wie ein tat-
sachlicher Messwert berlicksichtigt. Fir die Daten
aus dem Jahr 2020 wird zusatzlich auf den bereits
veroffentlichten Jahresbericht ,,Umweltradioakti-
vitdt und Strahlenbelastung” des BMUV [23] ver-
wiesen.

Die Radionuklide 40K, 234U, 235 und 238U sind na-
turliche Bestandteile des Bodens und damit geo-
genen Ursprungs. Die jeweilige Aktivitdtskonzen-
tration bzw. spezifische Aktivitat in Abwasser und
Klarschlamm variiert in Abhangigkeit von regiona-
len geologischen Gegebenheiten. Die Ergebnisse
fur 40K, 234U, 235 und 238U aus den Jahren 2020
bis 2022 sind miteinander vergleichbar und stim-
men auch mit den Ergebnissen der vorangegan-
genen Jahre gut tGberein.

In einem Teil der Abwasser- und Klarschlammpro-
ben wurde das hauptsachlich in der Nuklearmedi-
zin eingesetzte 131 bestimmt, in Einzelfdllen auch
3dmre 1115 7556 177My und 177Lu. Die Mess-
werte fir 1311 im Kldrschlamm lagen im Berichts-
zeitraum zwischen 0,26 Bg/kg TM und 2300 Bg/kg
TM; die jeweiligen Mediane sind miteinander ver-
gleichbar. Fir vereinzelte Klarschlammproben
der Anlagen Hamburg-Kéhlbrandhoft, Arnsberg,
Meerbusch, Minchen | und Saarbriicken wurden
im Berichtszeitraum 2020 bis 2022 auch Mess-
werte fir die Plutoniumisotope 238p, ynd 239/
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240py, ibermittelt. Der héchste Plutoniummess-
wert im zu betrachtenden Berichtszeitraum wur-
de in einer Klarschlammprobe der Anlage Saar-
briicken mit 2,3 Bg/kg TM (Nachweisgrenze 3,2
Bq/kg TM) fiir 238Pu bestimmt.

Von den wahrend der Zeit der atmospharischen
Kernwaffenversuche von 1945 bis etwa 1980 und
des Kernkraftwerkunfalls in Tschornobyl 1986 mit
dem Fallout in die Umwelt gelangten Spalt- und
Aktivierungsprodukten sind in den Abwassern
und Klarschlammen nur noch die langlebigen Leit-
nuklide 37Cs und °°Sr nachweisbar.

Im Berichtszeitraum 2020 bis 2022 wurden als Er-
gebnis fir 137¢s im Abwasser zu 99 % kleiner
Nachweisgrenze” angegeben. Die jeweils erreich-
ten Nachweisgrenzen lagen dabei deutlich unter-
halb der im Routinemessprogramm geforderten
Nachweisgrenze von 0,1 Bg/l (bezogen auf ®°Co).
Die wenigen fir 137Cs ermittelten Messwerte la-
gen in den zu betrachtenden Berichtsjahren zwi-
schen 0,023 Bqg/l und 0,16 Bg/I. In ca. 50 % der
Abwasserproben wurde 2°Sr nachgewiesen. Mit
einer Ausnahme liegen aber alle Gbermittelten
Aktivitatskonzentrationen unter der geforderten
Nachweisgrenze fiir die 2°Sr-Bestimmung von

0,1 Bg/! des Routinemessprogrammes. In einer
Probe aus der Anlage Saarbriicken wurde im Be-
richtsjahr 2020 ein Messwert mit 0,18 Bg/l ange-
geben, wobei die bei der Messung erreichte
Nachweisgrenze 0,36 Bg/l betrug.

In den untersuchten Klarschlammen variiert die
Hhe der 137Cs-Kontamination auf Grund des re-
gional unterschiedlichen Eintrags deutlich. Als
Folge von starken Niederschlagen Anfang Mai
1986 o6stlich bzw. stidlich der Linie Radolfzell -
Eichstatt — Regensburg —Zwiesel treten in diesen
Gebieten auch heute die hochsten spezifischen
Aktivitaten auf. GemaR dieser Trennlinie sind die
Werte in der Tabelle 12.1 fiir die nordliche und
die slidliche Bundesrepublik zusatzlich aufge-
schlisselt. Die Maximalwerte der spezifischen Ak-
tivitaten (Jahresmittelwerte) zeigten 2020 bis
2022 — wie in den Vorjahren — die Klarschlamme
aus der Klaranlage Tannheim (Baden-Wiirttem-
berg) mit 20 Bq/kg T™M, 22 Bg/kg TM und
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20 Bg/kg TM, wobei es festzuhalten gilt, dass im
Jahr 2000 der Jahresmittelwert fiir 13/Cs in dieser
Kldranlage noch 140 Bqg/kg TM betrug.

Der zeitliche Verlauf der Jahresmittelwerte fiir die
spezifische 137¢s-Aktivitst der Kldrschlamme der
einzelnen Bundeslander (Jahresmittelwerte) seit
2015 ist in Abbildung 12.1 dargestellt. Die bisheri-
ge Tendenz zur Abnahme der Kontamination der
Klarschlamme ist nur noch schwach ausgepragt.
Diese Entwicklung ist auch in den héher kontami-
nierten Gebieten wie z. B. im silidlichen Bayern zu
erkennen. Lag im Jahr 1988 der 137¢s-Jahresmit-
telwert noch bei 970 Bq/kg TM, so schwanken die
mittleren spezifischen Aktivitaten im Klar-
schlamm in dieser Region seit 2018 zwischen

5,6 Bg/kg TM und 6,8 Bqg/kg TM. Auf Grund die-
ses inzwischen erreichten sehr niedrigen Niveaus
der spezifischen Aktivitat der Klarschlamme sind
die zu beobachtenden Schwankungen hauptsach-
lich durch die messtechnisch bedingten Unsicher-
heiten und die natlrliche Heterogenitat der Pro-
ben erklarbar.

Zur Einordnung und Bewertung der ermittelten
Klarschlammkontamination kann die landwirt-
schaftliche Nutzung der Klarschlamme betrachtet
werden. Wird z. B. Klarschlamm mit einer spezifi-
schen Aktivitat von etwa 22 Bg/kg TM (hochster
Jahresmittelwert der Klaranlage Tannheim in den
zu betrachtenden Berichtsjahren 2020 bis 2022)
in einer Menge von 0,5 kg auf einer Flache von ei-
nem Quadratmeter innerhalb von drei Jahren
(Werte gemal Klarschlammverordnung) ausge-
bracht, entspricht dies einer mittleren jahrlichen
Aktivitatszufuhr von etwa 4 Bq/m2 137¢s. Dies be-
deutet bei einer flr das Einzugsgebiet entspre-
chenden Klaranlage typischerweise vorhandenen
Flachenkontamination von ca. 15000 Bq/m2
137¢s eine jahrliche Aktivititszufuhr in den Boden
von weniger als 0,05 %. Hierbei ist aber anzumer-
ken, dass eine solche Aufstockung des 137¢s-In-
ventars durch den radioaktiven Zerfall des bereits
im Boden befindlichen Inventars in der Hohe von
2,3 % pro Jahr um ein Vielfaches kompensiert
wird.
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Abbildung 12.1
Der zeitliche Verlauf der Kontamination von Klirschlamm mit 237Cs in Bqg/kg Trockenmasse

(Jahresmittelwerte in den Bundesldndern)
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