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Abstract

In this project, the distribution and behaviour of **°I and **" in the environment and its pathways
through the environment to man were comprehensively investigated in order to provide a basis for
estimating the radiation exposure to man due to releases of **I. To this end, the actual situation in
Lower Saxony, Germany, was studied for exemplary regions near to and far from the coast of the
North Sea. Accelerator mass spectrometry, radiochemical neutron activation analysis, ion chroma-
tography, and ICP-MS were applied to measure the iodine isotopes, *°I and '?'I, in sea-water, air,
precipitation, surface and ground waters, soils, plants, animals, foodstuffs, total diet, and human and
animal thyroid glands. For air-borne iodine, the speciation as well as the particle size distribution of
aerosols was determined. Soil depth profiles were investigated down to depths of 2.5 m in order to
study the iodine migration as well as individual surface soil samples to allow for the determination
of transfer factors of the iodine isotopes into plants. From the analytical results radioecological pa-
rameters for the long-term behaviour of *#I in the pedo- and biosphere were derived.

The iodine isotopes are in severe disequilibrium in the different environmental compartments. The
pre-nuclear equilibrium *21/*?'| ratio in the biosphere was determined to be 2.0 x 102 with a geo-
metric standard deviation of 1.39. Today, the environmental isotopic ratios in Northern Germany
range from 10° to 10'°. The highest ratios are found in North Sea water, the lowest in deep soil
samples and ground water. The North Sea appears as the dominant source of air-borne iodine in
Northern Germany due to the emissions of European reprocessing plants. The results are discussed
with respect to their radiological relevance and in view of the general protection of the environ-
ment, i.e. air, water, soil and the biosphere.

In diesem Vorhaben wurde das Verhalten von **°I und *'1 in der Umwelt und seine Wege durch die
Umwelt zum Menschen umfassend untersucht, um eine Grundlage fir eine zuverlassige Bestim-
mung der Strahlenexposition bei *?°I-Freisetzungen zu schaffen. Dazu wurden firr die aktuelle Si-
tuation in Niedersachsen exemplarische kiistennahe und —ferne Standorte betrachtet. Es wurden **°|
und "1 in Meerwasser, Luft (lod-Speziation und TeilchengroRenverteilung), Niederschlag, Ober-
flachen- und Grundwasser, Boden, pflanzlichen Nahrungs- und Futtermitteln, tierischen Nahrungs-
mitteln, pflanzlichen Produkten und tierische Nahrungsmittel von Waldstandorten, Gesamtnahrung
sowie menschliche und tierische Schilddrisen mittels radiochemischer Neutronenaktivierungsana-
lyse, Beschleunigermassenspektrometrie, lonenchromatographie und ICP/MS untersucht. An Bo-
denprofile wurde die Migration bis zu einer Tiefe von 2,5 m studiert. Die gleichzeitige Analyse von
Oberbtden zu Pflanzen erlaubte die Bestimmung von Transferfaktoren. Aus den Analysenergebnis-
sen wurden radiookologische Parameter fiir das langfristige Verhalten von **| in der Pedo- und
Biosphére abgeleitet.

Die Ergebnisse zeigen, dass sich die lod-Isotope, I und *I, in den verschiedenen Umweltkom-
partimenten in extremem Ungleichgewicht befinden. Das natlrliche pré&-nukleare Gleichgewichts-
isotopenverhdltnis in der terrestrischen Biosphére liegt bei 2 x10™. In Umweltproben aus Nord-
deutschland liegen die *?°1/**’I-Isotopenverhatnisse im Bereich von 10° bis 10°. Die héchsten
Verhdtnisse werden in Nordseewasser, die niedrigsten in tieferen Bodenhorizonten und in Grund-
wasser beobachtet. Als Folge der Emissionen aus Européischen Wiederaufarbeitungsanlagen er-
scheint die Nordsee derzeit als dominierende Quelle des *#I-Eintrags in Norddeutschland. Die Er-
gebnisse werden in Bezug auf ihre radiologische Relevanz und auf einen umfassenden Schutz der
Umwelt, d.h. Luft, Wasser, Boden und Biosphére, diskutiert.
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Zusammenfassung

lod-129 (Ty, = 15,7 Ma) ist das Radionuklid, dessen natirliche Vorkommen durch den Menschen
weltweit am stérksten und nachhaltigsten verandert wurden. Obwohl es derzeit radiologisch nicht
relevant ist, ist auch im Hinblick auf andauernde Emissionen aus Wiederaufarbeitungsanlagen eine
umfassende Untersuchung seiner Radiodkologie wiinschenswert. 2| ist auch eines der kritischen
Radionuklide bel Langzeitbetrachtungen von Endlagern. Bei Freisetzungen ist mit einem langsamen
und kontinuierlichen Eintrag von **lod in die Biosphére zu rechnen. Die bisherigen radiodkologi-
schen Parameter fiir radioaktives lod wurden eher aus dem Verhalten des kurzlebigen **!1 abgelei-
tet. Langfristige Transportprozesse konnten wegen der kurzen Halbwertszeit dieses | sotops nur un-
zureichend untersucht werden. In den vergangenen Jahren wurde gezeigt, dass der **°I-Pegel in der
Umwelt durch Ableitungen insbesondere aus Wiederaufarbeitungsanlagen kontinuierlich ansteigt.

In diesem V orhaben wurde das Verhalten von **°I und *'1 in der Umwelt und seine Wege durch die
Umwelt zum Menschen umfassend untersucht, um eine Grundlage fir eine zuverldssige Bestim-
mung der Strahlenexposition bei *?°I-Freisetzungen zu schaffen. Dazu wurden firr die aktuelle Si-
tuation in Niedersachsen exemplarische kiistennahe und —ferne Standorte betrachtet. Es wurden **°|
und **I in Meerwasser, Luft, Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser, Boden, pflanzlichen
Nahrungs- und Futtermitteln, tierischen Nahrungsmitteln, pflanzlichen Produkten und tierischen
Nahrungsmitteln von Waldstandorten, Gesamtnahrung sowie menschlichen und tierischen Schild-
drisen mittels radiochemischer Neutronenaktivierungsanalyse, Beschleunigermassenspektrometrie,
lonenchromatographie und |CP/M S untersucht.

Die Ergebnisse zeigen, dass sich die lod-Isotope, I und *?’I, in den verschiedenen Umweltkom-
partimenten in extremem Ungleichgewicht befinden. Das natlrliche pré-nukleare Gleichgewichts-
isotopenverhdltnis in der terrestrischen Biosphére liegt bei 2 x10™. In Umweltproben aus Nord-
deutschland liegen die *2°1/*?’I-Isotopenverhétnisse im Bereich von 10° bis 10°. Die héchsten
Verhdtnisse wurden in Nordseewasser, die niedrigsten in tieferen Bodenhorizonten und in Grund-
wasser beobachtet. Die Nordsee zeigt sich als die dominierende *°I-Quelle fiir luftgetragenes lod in
Norddeutschland. Die *2°1/**’|-Isotopenverhaltnisse unterscheiden sich in den verschiedenen atmo-
sphérischen Spezies um etwa einen Faktor 10 und belegen die Komplexitét des lod-Transfers vom
Meer in die Atmosphare. Zeitreihen fir *2°l und 2’1 im Niederschlag zeigen einen jahrzehntelangen
Anstieg der Isotopenverhaltnisse bis in die 1990er Jahre und einen andauernden, in etwa konstanten
Fallout von I von ~ 15 mBg m™ a* mit signifikanten Anteilen nasser und trockener Deposition.
In Oberflachenwassern beobachtet man eine Verringerung der *21/*#'|-| sotopenverhaltnisse durch
Verdinnung mit dem Anteil des in Bdden nur schwach gebundenen stabilen lods. Transport mit
Oberflachenwasser sowie durch Evaporation und Transpiration sind wesentliche Prozesse, die bei
einer Bilanzierung des lod-Kreislaufs zu beriicksichtigen sind. Die *°1/*?"|-1sotopenverhaltnisse in
Bodenprofilen und Grundwassern belegen einerseits die hohe Mobilitét von lod und den Transport
ins Grundwasser, zeigen aber andererseits auch, dass es zu lod-Akkumulation in der ungeséttigten
Bodenzone kommt. Eine entscheidende Rolle beim Transfer der 1od-Isotope durch die Nahrungs-
kette zu Mensch und Tier kommt den Béden zu, in denen einen Antikorrelation der *2°1/*'I-
|sotopenverhaltnisse mit den Gehalten an stabilem lod beobachtet wurde. Der Transfer von %
durch die Nahrungsketten kann nur unter Berticksichtigung der Interaktion mit stabilem lod ver-
standen werden. Dies zeigt sich auch in den Unterschieden der *?°1/**’I-Isotopenverhatnisse zwi-
schen menschlichen und tierischen Schilddriisen, die fur Menschen in Norddeutschland derzeit mit
einem Bereich von 3 x10°® bis 5 x10° aufgrund langerer und komplexerer 6kologischer Pfade um
ca. eine Zehnerpotenz niedriger liegen als die von Pflanzen fressenden Tieren. Aus den Analysen-
ergebnissen wurden radiookol ogische Parameter fiir das langfristige Verhalten von | in der Pedo-
und Biosphére abgeleitet. Die Ergebnisse werden in Bezug auf ihre radiol ogische Relevanz und auf
einen umfassenden Schutz der Umwelt, d.h. Luft, Wasser, Boden und Biosphére, diskutiert.
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1 Einleitung

11 Natirliche und ktnstliche | od-I sotope

Fir das Halogen lod (Z = 53) sind Isotope mit Massenzahlen zwischen 108 und 144 bekannt. lod
besitzt nur ein stabiles Isotop mit der Massenzahl 127. Von den protonenreichen Isotopen sind 2|
(T = 13,2 h) und I (Ty, = 59,41 d) fiir die medizinische Diagnostik und andere Markierungs-
zwecke von Bedeutung. Sie werden durch Kernreaktionen geladener Teilchen an Beschleunigern
erzeugt. Von den neutronenreichen lod-Isotopen sind *2| (Ty, = 25 min), **°I (Ty, = 15,7 - 10° &)
und ! (Ty, = 8,02 d) fiir die Spuren- und Tracer-Analytik und fir die Medizin von Bedeutung.
Die schwereren lod-1sotope *2| (Ty, = 2,3 h), 2| (Ty, = 20,8 h) und ** (Ty, = 6,61 h) sind ledig-
lich im Hinblick auf potenzielle Strahlenexpositionen kurz nach einem nuklearen Unfall von Inte-
resse. Durch Bestrahlung von stabilem lod mit Neutronen entsteht das leichteste der neutronenrei-
chen od-1sotope *?8|. Die neutronenreichen od-1sotope *°I und **!1 kénnen durch Bestrahlung von
Tellur mit Neutronen tber folgende Reaktionen erzeugt werden:

*Te(n,g) **Te (b7 und  **Te(n,g)**"Te (b~ oder IT+b7)™*l
Te(n,g ¥ Te (b)) und  **Te(n,g)*""Te (b™ oder IT+b7)™!.

Die wichtigsten Produktionswege fir neutronenreiche lod-I1sotope sind die spontane und die indu-
Zierte Spaltung von Aktinoiden. AuRer 2| und **|, die durch die stabilen Isotope ®*Te bzw. ***Te
gegentber der Produktion durch Spaltung abgeschirmt sind, werden alle neutronenreichen lod-
|sotope und das stabile **’I bei der Spaltung erzeugt. Fir die Spaltung von Z°U mit thermischen
Neutronen liegen die Isobarenausbeuten zwischen 0,1233 % (A = 127) und 6,751 % (A = 138)
(Abb. 1-1). Y wird mit einer Spaltausbeute von 2,368 %, *°I mit einer Ausbeute von 0,74 % er-
zeugt. Fur durch induzierte Spaltung von #°U erzeugtes lod liegt das Isotopenverhaltnis *2°1/*%'|
liegt bei 6,06, das |sotopenverhaltnis *11/*%°| bei 3,82. Bei der Spaltung von “°Pu wird **°| mit ei-
ner Spaltausbeute von 1,6 % erzeugt (England und Rieder, 1994).
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Abb. 1-1: | sobarenausbeute fir die Spaltung von 2°U mit thermischen Neutronen



Schliefdlich kénnen alle instabilen lod-1sotope Uber Kernreaktionen geladener Teilchen mit schwe-
reren Targetelementen erzeugt werden. So wird *#°| z. B. in der Atmosphéare durch Wechselwirkung
von Teilchen der galaktischen kosmischen Strahlung mit Xenon produziert.

Durch Spontanspaltung werden radioaktive lod-1sotope auch in der Natur erzeugt. Dabel ist jedoch
nur das langlebige **°I von Bedeutung. Wie andere langlebige Radionuklide kann es al's nattirlicher
Tracer fiir Umweltprozesse wissenschaftlich genutzt werden; siehe hierzu die Ubersichtsartikel von
Finkel und Suter (1993) und von Michel (1999).

1.2 | 0d-129: Vorkommen und Relevanz

Das langlebige Radionuklid *°I (Ty, = 157 Ma) zerfdlt Uber b-Zerfall mit einer b-
Maximalenergie von 0,2 MeV unter Emission niederenergetischer qStrahI ung mit einer g-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 kosmischen Strahlung mit
Xenon-Kernen der Erdatmosphére. Wie in Schmidt et al. (1998) ausfuhrlich dargestellt, wird das
gesamte '?°|-Inventar der Erde auf etwa 50 000 kg (326,8 TBq) geschétzt. Dabei ist der grofte Teil
in der Lithosphére gebunden und nur 263 kg (1,7 TBq) sind als , freies* Inventar in Atmosphére,
Hydrosphére und Biosphére verfiighar. Die Hauptquellen fiir freies *°| sind mit jeweils etwa 45 %
die Freisetzung aus Vulkanen und die Produktion durch die kosmische Strahlung. Die
Verwitterung von Gesteinen tragt mit weniger al's 10 % zum freien Inventar bei. **°I vermischt sich
in der Atmosphére, Hydrosphére und Biosphére mit stabilem *?’I. Mehr als 99 % des freien *#l,
etwa 8 - 10* kg, befindet sich in den Ozeanen und in jungen ozeanischen Sedimenten. Die meisten
Autoren sind der Ansicht, dass das *’I der Atmosphare und Biosphére hauptséchlich aus diesen
Quellen stammt (Miyake und Tsunogai, 1963; Kocher, 1981; Whitehead, 1984).

Das natiirliche Gleichgewichtsisotopenverhaltnis von *°I und **"I wurde nach Modellrechnungen
zu *#1/*?") = (0,04-3,0) - 1072 abgeschatzt (Edwards, 1962; Edwards und Rey, 1968; Kohman und
Edwards, 1966). In einem detaillierten Gleichgewichtsmodell schétzte Fabryka-Martin (1984) ein
Verhaltnis von 5,5 - 10 firr die marine Hydrosphére und fiir Béden und die terrestrische Biospha
re geringfiigig hohere *°1/*%"|-1 sotopenverhaltnisse von 6,5 - 10™%. Messungen an rezenten ozeani-
schen Sedimenten ergaben Werte von *1/*| = ~ 1,5 . 10™ (Schink et al., 1995b; Moran et .,
1998); siehe hierzu Kapitel 5.2.

Die anthropogene Produktion von *#| begann mit der militarischen und zivilen Nutzung der Kern-
spaltung. *°I wurde durch oberirdische Kernwaffenexplosionen freigesetzt. Dadurch wurde das
natiirliche freie Inventar an **| nach unterschiedlichen Schatzungen um zwischen 43 kg (0,28 TBq)
und 150 kg (0,98 TBq) erhoht (Carter und Moghissi, 1977; UNSCEAR, 1982; Chamberlain, 1991;
Eisenbud und Gesell, 1997). Die Unsicherheit dieser Schétzung beruht auf Widerspriichen in den
Angaben der Gesamtsprengkraft der oberirdischen Kernwaffenexplosionen. Die grofiten Antelle an
anthropogenem 2| in der Umwelt stammen jedoch aus der Wiederaufarbeitung von K ernbrennstof-
fen.

Bis zum Jahr 2000 emittierten die européischen Wiederaufarbeitungsanlagen etwa 3 200 kg (23
TBq) **°I (Raisbeck und Yiou, 1995; Gray et al., 1995; Parker, 2001; Webmaster Cogema, 2001;
BNFL, 1999; Groupe Radioécologie Nord-Cotentin, 1999), wobei ca. 70 % der Gesamtemission auf
die franzosische Wiederaufarbeitungsanlage La Hague entfielen. Die Emissionen beider Anlagen
erfolgten tiberwiegend (iber das Abwasser: ca. 85 % in Sellafield und ca. 97 % des | in La Hague.
GroRe Mengen an anthropogenem | befinden sich noch in abgebrannten Brennelementen: 1990
wurde dieser Antell auf etwa 5 660 kg (37 TBQ) geschétzt (Finkel und Suter, 1993). Bisher liegen



weder Informationen Uber die Geschichte der Emissionen aus westlichen militarischen Wiederauf-
arbeitungsanlagen noch allgemein Uber Wiederaufarbeitungsanlagen der ehemaligen UdSSR oder
anderer ostlicher Staaten vor. Es existieren allerdings Berichte zu den Immissionen von **°| fur die
Umgebung von Hanford und fur das West Valley [Moran et a., 1999].

Wie von Schmidt et al. (1998) ausfthrlich diskutiert, ist unsere Kenntnis der Vorkommen naturli-
chen und anthropogenen **I in der Umwelt noch sehr unvollstandig. Bis heute hat sich diese Situa-
tion noch nicht wesentlich verandert. Dies ist in erster Linie darauf zuriickzufthren, dass mit der
radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA) seit 1962 fur lange Jahre nur ein einziges
Analysenverfahren zur Bestimmung von **°I in Umweltproben zur Verfiigung stand. Untersuchun-
gen beschrankten sich weitgehend auf die Umgebungen von Emittenten und beschrieben bestenfalls
29| in sog. Hintergrundgebieten, die nach heutiger Kenntnis allerdings bereits massiv vom Men-
schen beeinflusst waren. Das Problem bestand darin, dass die RNAA nicht empfindlich genug ist,
19| in seinen nattirlichen Vorkommen zu bestimmen. Die Nachweisgrenze der RNAA liegt bel
129 /17| | sotopenverhaltnissen von etwa 107°, ca. zwei bis drei Zehnerpotenzen hoher als das natiir-
liche Isotopenverhéltnis. Erst durch die Einfiihrung der Beschleunigermassenspektrometrie (AMS =
accelerator mass spectrometry) wurde es moglich, die nattirlichen *°I Vorkommen quantitativ zu
erfassen. Blindwerte der *°1/*’| Verhaltnisse von < 10™* wurden bei der AMS-Messung von Agl
erreicht. Die Mehrzahl der AM S-Untersuchungen beschrénkte sich jedoch auf die Ausnutzung von
19| als Tracer fir Umweltprozesse und systematische Untersuchungen zur Radiodkologie des %I
fehlen weitgehend. Aul3erdem waren die Untersuchungen von gering kontaminierten Umweltpro-
ben mittels AMS meist auf die Analyse von Wasser und marinen Materialien beschrankt.

19| hat nach dem Reaktorunfall von Chernoby! eine besondere Bedeutung erlangt. Obwohl nur ca.
2 kg | bel dem Unfall emittiert wurden, ermdglicht die Untersuchung von *°| in Béden in hoch
kontaminierten Bereichen der Ukraine, Well¥russlands und der Russischen Foderation Aussagen
tber die Depositionsdichte des kurzlebigen **!1, lange nachdem dieses zerfallen ist, und bietet damit
eine Chance zur retrospektiven Dosimetrie der Schilddriisenexposition nach dem Unfall (Straume et
al., 1996; Pietrzak-Flis et al., 2003; Michel et al. 2003b).

29| st im Hinblick auf Emissionen in die Umwelt und die daraus resultierende potenzielle Strah-
lenexposition eines der kritischen Radionuklide bei der Wiederaufarbeitung abgebrannter Brenn-
elemente und der Konditionierung radioaktiver Abfélle. Auch bei der Modellierung der Endlage-
rung radioaktiver Abfalle in geologischen Formationen hat sich **°l wegen seiner hohen Mobilitat
als eines der dosisrelevantesten Radionuklide fir die Langzeitbetrachtungen erwiesen (NEA, 1999).

Die meisten derzeitigen Untersuchungen von *?°I in der Umwelt beschranken sich auf Beschreibun-
gen aktueller oder vergangener Zustande. Bisher gibt es nur wenige experimentelle Arbeiten, die
sich mit der Radiodkologie des **| beschéftigen:

- Schittelkopf und Mitarbeiter (Schittelkopf, 1975; 1980; Haisch und Schittelkopf, 1993;
Pel, 1993),

- Aumann und Mitarbeiter (Aumann, 1983; Aumann et al., 1981, 1985, 1987; Bittner, 1992;
Deitmann et a., 1989; Griner et a., 1994; Hausschild et al., 1985; Hauschild und Aumann,
1989; Krupp und Aumann, 1999; Robens und Aumann, 1988; Robens, 1986; Robens et d;
198843, 1988b; Robens-Palavinskas et al., 1989; Schmitz und Aumann, 1995; Wershofen und
Aumann, 1989),

- Handl und Mitarbeiter (Handl und Pfau, 1986; 1988; 1989; Handl et al., 1984, 1990, 1993;
Handl, 1996);

- Muramatsu et al. (1984, 1985, 1986, 1988, 1989b, 1990a, 1990b, 1991a, 1991b, 1993,
19953, 1995c, 1996a, 1996b, 1996¢, 1999) und

- Hou et al. (1999, 20003, 2000b, 2001, 2002, 2003a, 2003Db).
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Die meisten radiodkol ogischen Parameter der heute fiir *°I benutzten Modelle wurden aus Untersu-
chungen des **1 in der Umwelt abgeleitet.

1.3 lod-131in der Umwelt

Radioaktives lod ist besonders im Hinblick auf die von ihm verursachte Strahlenexposition und die
dadurch bedingte Erhdhung des Risikos fur Schilddriisenkrebs von Bedeutung. In diesem Zusam-
menhang ist **Y1 (Ty, = 8,02 d) das dosisrelevante Nuklid. Wie in Kapitel 1.1 erwahnt, sind die
kurzlebigeren lod-Isotope **1, das mit einer Halbwertszeit von 76,3 h aus dem Spaltprodukt *¥*Te
nachgebildet wird, sowie *** und I nur kurz nach einer Emission frischer Spaltprodukte dosisre-
levant.

Mit der Entwicklung von Kernwaffen im Manhattan Projekt, der sich anschlief3enden nuklearen
Aufristung und der damit verbundenen Wiederaufarbeitung bestrahlter Kernbrennstoffe, z. B. in
Hanford und Oak Ridge, kam es zu routineméalligen und storfallbedingten Emissionen, die noch
heute Gegenstand retrospektiver dosimetrischer Untersuchungen sind; z. B. Soldat (1963), BIO-
MASS (1999), Linsley (2002), IAEA (2003), Alexander et al. (1999).

Mit den oberirdischen Kernwaffenversuchen wurden frische Spaltproduktgemische in grof3em Um-
fang in die Umwelt emittiert; siehe z. B. UNSCEAR (1982). Eisenbud (1987) schétzte die gesamte
Freisetzung von 3! durch oberirdische Kernwaffenexplosionen mit 14 - 10° Ci (5,2 - 10%° Bq) ab.
Die dadurch verursachte grofrdumige Strahlenexposition der Bevolkerung ist z. B. in den USA bis
heute Gegenstand der Diskussion, retrospektiver Dosimetrie und Risikoabschétzung; siehe z. B.
Hoffman et al. (2002) und dort aufgefihrte Literaturstellen. UNSCEAR (2000) beziffert den welt-
weiten Mittelwert der durch ! aus den Kernwaffenversuchen verursachten Strahlenexposition
durch Ingestion mit ca. 20 nBv. Nach Abschluss des Atomwaffensperrvertrages reduzierten sich die
131 |mmissionen aus dem Kernwaffenfallout auf Einzelereignisse. Die weltweite Exposition durch
34 war nach 1980 vernachl&ssigbar.

Weitere Quellen fur ! in der Umwelt waren Reaktorunfélle und die Emissionen kerntechnischer
Anlagen im Normalbetrieb. Im Jahr 1957 wurden bei einem Brand eines graphitmoderierten, |uft-
gekiihlten Brutreaktors in Windscale, UK etwa 7 x10* Bq **!I freigesetzt, die groRRe Teile Nord-
Cumbriens kontaminierten und ihren Weg in die Nahrungskette fanden; siehe Eisenbud (1978) und
dort angegebene Literaturstellen. Die hichste, damals in Milch gemessene Y Aktivitatskonzentra-
tion lag bei 46 kBq L™. Untersuchungen an Schilddriisen von Schafen ergaben Aktivitétskonzentra-
tionen von ca. 550 Bq g im Vergleich zu 37 Bq g vor dem Unfall. Bei dieser Angabe ist bemer-
kenswert, dass bereits vor dem Unfall aus dem Normalbetrieb der Anlage oder aus dem Kernwaf-
fenfallout ***1 in den Schilddriisen nachweisbar war. Die Schilddriisenexposition von Menschen in
der Umgebung des Reaktors wurde zu 5 mSv bis 20 mSv fur Erwachsene und 360 mSv fir Kinder
abgeschétzt. Als Kollektivdosis infolge des Reaktorunfalls werden 1 200 Personen-Sievert angege-
ben.

Im Jahr 1978 wurde beim Wiedereintritt des reaktorgetriebenen sowjetischen Satelliten ,, Cosmos
954“ dessen **!1-Inventar in Hohe von 181 TBq in der Atmosphére freigesetzt. Es verblieben aber
75 % des Inventars in der oberen Atmosphére und eine Kontamination von Luft, Wasser und Nah-
rungsmitteln konnte nicht nachgewiesen werden.

Im Jahr 1979 ereignete sich im Kernkraftwerk Three Mile Island, USA, eine nahezu vollstandige
Kernschmelze, bei der jedoch wegen des intakt gebliebenen Containments nur wenig Aktivitét in
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die Umwelt freigesetzt wurde. Uber Primérkuhimittel, das vor gasdichtem Abschluss des Contain-
ments in ein Hilfsanlagengebaude gepumpt worden war, gelangten u. a bis zu 1,1 TBq 1 in die
Umwelt. Erhohte, unfallbedingte **!1 Aktivitatskonzentrationen konnten durch |mmissionsmessun-
gen in Luft, Wasser, sowie in Kuh- und Ziegenmilch nachgewiesen werden. Maximale Schilddri-
senexpositionen wurden nach dem Unfall von Three Miles Island mit 0,05 mSv abgeschétzt.

Am 26. April 1986 explodierte im Kernkraftwerk Chernobyl der Block 4 der Anlage. Zum Zeit-
punkt des Unfalls hatte der Brennstoff dieses Blocks einen Abbrand von 10,9 GW d t™. Durch die
einleitenden Explosionen, die nachfolgenden Brénde und Emissionen des schmelzenden Reaktor-
kerns kam es zur Freisetzung von Radionukliden mit einer Aktivitdt von insgesamt 5 300 PBq, dar-
unter 1760 PBq **!1, 33PBq **'Cs, 5PBq *Sr und 10 PBq verschiedener Plutonium-Isotope
(UNSCEAR 2000). Vom insgesamt enthaltenen *3|-Inventar wurden ~55 % emittiert. UNSCEAR
(2000) korrigierte damit die 1986 angegebene Einschdtzung der Freisetzungen (IAEA, 1986; UNS-
CEAR, 1988) nach unten. Es wird jedoch darauf hingewiesen, dass die unterschiedlichen Daten
Uber die emittierte Aktivitdt im Wesentlichen auf unterschiedlichen Bezugsdaten fir die Angabe
kurzlebiger Radionuklide beruht. Der zeitliche Verlauf der Gesamtemissionen war charakterisiert
durch ca. 24 % Freisetzung am ersten Tag, durch ein anschlieffendes Absinken, eine Zunahme am 7.
Tag aufgrund der ansteigenden Erhitzung des Reaktorkerns und eine abrupte Abnahme der Freiset-
zungen am 6. Mai.

Sowohl im Anteil an der Gesamtaktivitét als auch im zeitlichen Verlauf der Freisetzungen zeigt sich
eine ausgepréagte Differenzierung der verschiedenen Radionuklide aufgrund der physikalischen und
chemischen Eigenschaften ihrer Elemente. So nimmt man eine 100-prozentige Emission der Edel-
gase an. Andere Radionuklide zeigen starke Differenzierung nach ihrer Flichtigkeit. Von den fllch-
tigen Elementen, zu denen Tellur, lod und Césium zu rechnen sind, wurden 30 % bis 50 % freige-
setzt, mittelfllichtige Elemente, darunter Strontium und Ruthenium, zu ca. 5 % und schwerfltchtige,
wie Molybdan, Zirkonium und einige Aktinoide, nur zu ca. 3 % des Inventars. Diese physikalisch-
chemische Differenzierung der Freisetzungen setzte sich weiterhin im atmosphérischen Transport
und in Fallout fort.

Von besonderer Bedeutung fur die Strahlenbelastung der Bevdlkerung waren die Freisetzungen
radioaktiver lod-Isotope. Insgesamt wurden etwa 1760 PBq | freigesetzt, zusétzlich dazu die
kurzlebigen 1od-1sotope *21331%| und 10d-Vorlaufer wie ***Te. Die Isotopenzusammensetzung des
Radioiods veranderte sich aufgrund des radioaktiven Zerfalls wahrend der ersten 10 Tage um mehr
als zwel GroRenordnungen. Fir *!1 ist wegen der relativ kurzen Halbwertszeit von 8,04 d die Aus-
préagung des zweiten Maximums der Freisetzungen am 3. Mai deutlich geringer als in den Gesamt-
emissionen.

In den ersten Monaten nach dem Unfall war wegen der hohen ***| Freisetzungen die Schilddriise
das hochstexponierte Gewebe. Wegen der anfanglich sehr hohen und spéter geringeren **!| Freiset-
zungen wurden besonders Gegenden betroffen, in denen die radioaktiven Luftmassen relativ frih
durchzogen bzw. es friih zu Niederschldgen kam. Der Hauptexpositionspfad war der Ingestionspfad
zusétzlich zu einer weniger bedeutenden Komponente durch Inhalation. Etwa 350 000 Messungen
von Y in Schilddriisen wurden in der damaligen UdSSR mit sehr unterschiedlicher Qualitét
durchgefihrt.

In Weil3russland muss man davon ausgehen, dass 466 600 Personen eine mittlere Schilddriisendosis

von 0,3 Gy erhielten. Dabel lag die mittlere Schilddriisendosis von Kindern unter 18 Jahren deutlich
hoher. 46 700 Kinder erhielten Dosen von im Mittel 0,7 Gy.
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VVon besonderer Bedeutung ist die Altersabhangigkeit der Schilddrisenexposition. Die Strahlenex-
position der Schilddriseist fur Kinder um Faktoren zwischen 2 und 10 hoher als fur Erwachsene. In
allen Altersklassen liegen die individuellen Schilddriisendosen in einem weiten Bereich von
< 0,02 Gy bis > 2 Gy. Dies gilt nicht nur fir die Bevdlkerungen verschiedener Orte sondern auch
fur die Dosisverteilungen in einzelnen Orten. Sowohl fur Kinder unter 7 Jahren als auch fur die Ge-
samtbevolkerung lagen die Schilddrisenbel astungen in 1&ndlichen Gegenden um einen Faktor zwel
hoher als im stadtischen Umfeld. Maximale Schilddrisendosen werden in UNSCEAR (2000) zwar
nicht direkt angegeben, Uberstiegen aber fir mehr als 99 % der erwachsenen Bevolkerung wohl
nicht 10 Gy.

Schétzungen der Schilddrisendosis in hoch kontaminierten Gebieten der Russischen Foderation
zeigten die hdchsten mittleren Expositionen fir die Region Bryansk, wo 60 000 Menschen mittlere
Schilddrisendosen von 0,04 Gy erhielten. Maximaldosen fur Kinder im ersten Jahr werden mit
4 Gy angegeben (UNSCEAR, 2000).

Auch die Bevdlkerung der Distrikte Narodici und Ovruch in den Regionen Zhitomir, Pripyat und
Polesskoje in der nérdlichen Ukraine erhielt dhnlich hohe Strahlenexpositionen durch *'1 wie in
Gomel, Mogilev und in Bryansk. Die hochsten mittleren Schilddriisendosen werden fir Kinder mit
1,7 Gy bis 2,7 Gy angegeben. Vergleiche der geschéatzten mittleren Schilddriisendosen mit den Er-
gebnissen individueller Messungen des **|-Gehaltes von Schilddriisen in diesen Gegenden zeigten
wie in Weil¥russland und in der Russischen Foderation eine hohe Variabilitét der Individualdosen.
Maximaldosen lagen auch in der Ukraine meist unter 10 Gy. Schilddrisendosen von mehr als 2 Gy
wurden lediglich bei Kindern unter 4 Jahren ermittelt (Likhtarev et a., 1996). Mittlere Schilddri-
sendosen fir die gesamte Bevolkerung der Ukraine von 12 450 000 Personen lagen bei 0,03 Gy.
1 725 000 Personen erhielten Schilddriisendosen oberhalb 0,05 Gy, die mittlere Dosis lag bei dieser
Bevolkerungsgruppe bel 0,15 Gy (UNSCEAR, 2000).

Nur begrenzte Informationen sind fiir die in utero **!| Exposition von Kindern verfiighar. Diese
reichte bis 4,3 Gy, wobel fur 135 Kinder weniger as 0,3 Gy, fur 95 Kinder 0,3 Gy bis 1,0 Gy und
fur 20 Kinder Dosen von mehr als 1,0 Gy angegeben werden (UNSCEAR, 2000). Fur die Unsi-
cherheiten dieser Dosisschéatzungen werden geometrische Standardabweichungen von 1,7 bis 1,8
angefuhrt.

Etwa 4 Jahre nach dem Unfall wurde in Weil¥russland ein signifikanter Anstieg von Schilddrtisen-
krebs beobachtet, der vor alem bel Kindern auftrat, die zum Zeitpunkt des Unfalls unter 15 Jahren
waren (Kazakov et a., 1992). Dieser mit den Schilddriisendosen konsistente Anstieg wurde in un-
terschiedlichem Mal3e in Belarus, der Russischen Foderation und der Ukraine beobachtet. In Bela-
rus stieg die Haufigkeit kindlichen Schilddrisenkrebses von ca. 5 Fallen pro Jahr vor dem Unfall im
ersten Jahrzehnt danach auf bis nahezu 90 Fallen pro Jahr im Jahr 1993. Die Anzahl aler Félle
kindlichen Schilddrisenkrebses belief sich von 1986 bis 1998 auf 1036 Falle (UNSCEAR, 2000).

Neben dem Fallout oberirdischer Kernwaffenexplosionen und unfallbedingten Freisetzungen sind
folgende Quellen fur *!1 in der Umwelt zu nennen: Ableitungen von **!1 mit Fortluft und Abwasser
aus kerntechnischen Anlagen, Forschungslaboratorien und medizinischen Einrichtungen sowie Pa-
tienten, die nach diagnostischen oder therapeutischen Mal3nahmen radioaktive lod-Isotope aus-
scheiden.

Nach den Jahresberichten des BMU Uber die Radioaktivitét in der Umwelt und die Strahlenexposi-
tion der Bevolkerung in der Bundesrepublik Deutschland, z. B. (BMU, 2002), kann folgende Ein-
schatzung der 3! Emissionen gegeben werden. Kernreaktoren haben z. B. im Jahre 2001 zwischen
100 kBqg und 0,4 GBq Spalt- und Aktivierungsprodukte auf3er Tritium pro Jahr mit dem Abwasser
emittiert. Die Jahresgrenzwerte fUr diese Ableitungen liegen zwischen 30 und 200 GBq pro Jahr.
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Das darin enthaltene **'1 wird auf diesem Emissionspfad nicht naher spezifiziert. Uber die Abluft
wurden zwischen 40 kBq und 0,2 GBq pro Jahr von den deutschen Kernkraftwerken emittiert. Ty-
pische Jahresgrenzwerte fur diese Ableitungen liegen bel 10 GBg.

Eine weitere Quelle von **1 in der Umwelt hat die medizinische Anwendung von **!1 in Diagnostik
und Therapie als Ursache. Die SSK hat firr das Jahr 2000 die *'1 Emissionen mit dem Abwasser
aus nuklearmedizinischen Einrichtungen mit 2 GBq abgeschatzt. Die **!1 Ausscheidungen von ent-
lassenen und ambulanten Patienten der Nuklearmedizin betrugen nach dieser Abschétzung im Jahr
2000 insgesamt 4 280 GBq, wobei 101 GBq auf Patienten nach diagnostischen Maf3nahmen und
4179 GBq auf therapierte Patienten nach Entlassung aus dem Krankenhaus entfallen. In diesen
Daten sind nicht die *!1 Ausscheidungen von Patienten beriicksichtigt, die sich im Ausland einer
ambulanten lod-Therapie, die in Deutschland nicht durchgefihrt wird, unterziehen.

Die realen und potenziellen Strahlenexpositionen durch **!1 und die damit verbundenen radiologj-
schen Risiken haben diesem Nuklid einen hohen Stellenwert in der Radiotkologie sowie dem ge-
setzlichen und dem untergeordneten Regelwerk gegeben. Umfangreiche Untersuchungen zur Ra-
diookologie des Radioiods wurden durchgefiihrt und die aktuellen radiodkol ogischen Parameter fir
Radioiod wurden aus dem Verhalten des kurzlebigen *!1 abgeleitet; vgl. Kap. 3.1.

Fur die durch **!1 verursachten Strahlenexpositionen dominiert wegen der relativ kurzen Halbwerts-
zeit die direkte Kontamination von Weidebewuchs und pflanzlichen Nahrungsmitteln, vor allem
von Blattgemiise. Die *!1-Expositionen als Folge von Ableitungen mit dem Abwasser und generell
Uber den Wasserpfad sind unter realistischen Annahmen meist von untergeordneter Bedeutung.
Diesist auf das langlebige I nicht tbertragbar.

Die Szenarien fiir Strahlenexpositionen durch *°I unterscheiden sich grundsétzlich von denen des
34 Die firr *¥1 wesentlichen Expositionspfade sind fiir **°I nur in akuten Emissionssituationen und
in der naheren Umgebung von Emittenten relevant. Ansonsten erfolgt die Aufnahme von *#I durch
Pflanzen, Tiere und Menschen iber dasin Boden, Oberflachen- und Grundwasser vorhandene *#.

Aufgrund seiner langen Halbwertszeit wird 2°l mit dem natiirlichen lod-Kreislauf transportiert und
kann somit auch Gebiete fernab von Emittenten kontaminieren. Zudem ist *°I eines der kritischen,
wenn nicht das kritischste Radionuklid bel Langzeitbetrachtungen von Endlagern. Wenn auch die
lange Halbwertszeit radiologisch relevante Strahlenexpositionen nur bei extremen Umweltkontami-
nationen in der ndchsten Umgebung von Emittenten zulasst (vgl. Kap. 6), sollten diese dennoch
nicht auRer Acht gelassen werden. In Bezug auf die Bewertung der Kernenergienutzung ist **°| ei-
nes der relevanten Indikatornuklide zur Beurteilung nachhaltiger Entwicklung (Michel et al., 2003c,
2004).

Unter diesen Gesichtspunkten erscheint es notwendig, die bisher fir Radioiod abgeleiteten radio-
okologischen Parameter im Hinblick auf ihre Eignung zur Beschreibung der Wege von *#°| durch
die Umwelt zu untersuchen und die langfristigen Austausch- und Transportprozesse des *#° in der
Atmosphére, der marinen und terrestrischen Hydrosphére, der Pedosphére und der Biosphére auf-
zuklaren. Derartige Untersuchungen bieten gleichzeitig die auRergewdhnliche Chance, I als
anthropogenen Tracer zu nutzen, um den nur unvollstandig bekannten lod-Kreislauf in der Umwelt
besser zu verstehen.
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2 Aufgabenstellung

Eswar das Ziel dieses VVorhabens, das Verhalten des langlebigen **°I in der Umwelt und seine We-
ge durch die Umwelt zum Menschen umfassend zu untersuchen und damit eine Grundlage fir eine
zuverlassige Bestimmung der Strahlenexposition bei *?I Freisetzungen zu schaffen. Dazu sollten
experimentelle Untersuchungen am Beispiel der aktuellen Situation in Niedersachsen fur kistenna-
he und —ferne Standorte durchgeftihrt werden.

Langfristige Transportprozesse in der terrestrischen Biosphére waren von besonderem Interesse, da
sie bisher wegen der kurzen Halbwertszeit des **!1 nur unzureichend aufgekl&rt werden konnten. Im
Hinblick auf langfristige Umweltprozesse kann das Verhalten des **°| nicht unabhangig von dem
des stabilen *?’I betrachtet werden. Daher waren diese beiden lod-Isotope in die Studie einzubezie-
hen und mit geeigneten Analysenverfahren in den verschiedenen Umweltmatrices zu bestimmen.
Fir '°I konnen derartige Analysen mit der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse
(RNAA) und — weit empfindlicher — mit der Beschleunigermassenspektrometrie (AMS = accelera
tor mass-spectrometry) durchgefiihrt werden, firr das stabile *’I kénnen neben der RNAA, die lo-
nenchromatographie und die ICP-MS (inductively-coupled-plasma mass-spectrometry) eingesetzt
werden. Alle diese Verfahren erfordern eine chemische Spuren-Matrix-Trennung, um aus Umwelt-
proben lod in geeignete Messproben zu extrahieren. Fir die Vielzahl unterschiedlicher Umweltmat-
rices mussten bestehende Trennungsgange modifiziert bzw. neu entwickelt werden.

Um zu einer vollstandigen Beschreibung der Wege von *#I und **’I durch die verschiedenen Um-
weltmedien zum Menschen zu gelangen, mussten der Eintrag tber Luft und Niederschlage in die
Bdden, der Austausch mit Oberflachen- und Grundwasser und der Transfer durch die gesamte Nah-
rungskette untersucht werden. Dies konnte im Rahmen der geplanten Laufzeit des Projektes nur an
exemplarischen Standorten und bei Konzentration auf die wesentlichen Expositionspfade erfolgen.

Da die Situation in Norddeutschland dadurch gekennzeichnet ist, dass anthropogenes **°I wahrend
der letzten 50 Jahre Uber die Atmosphére eingetragen wurde und auch heute (als Folge der Emissio-
nen aus den europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen) noch eingetragen wird, waren folgende
Umweltmedien in die Studie einzubeziehen:

-  Meerwasser,

- Luft,

- Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser,

- Boden (Acker-, Grunland- und Waldboden),

- pflanzliche Nahrungs- und Futtermittel aus landwirtschaftlicher Erzeugung,
- tierische Nahrungsmittel aus landwirtschaftlicher Erzeugung,

- pflanzliche Produkte von Waldstandorten und

- tierische Nahrungsmittel von Waldstandorten.

Dabei sollte der gegenwértige Zustand und der aktuelle Eintrag von 2| in die terrestrische Bio-
sphare quantifiziert werden. Es war zu beachten, dass fir das langlebige **°I die Frage der Akkumu-
lation in den verschiedenen Umweltmedien in Konkurrenz zum stabilen lod und der Transfer beider
lod-1sotope in die Pflanzen wesentlich sind. Bei tierischen Nahrungsmitteln sollte insbesondere der
Frage nachgegangen werden, ob der Transfer lang- und kurzlebiger 1od-I1sotope in der Nahrungsket-
te ab der Futteraufnahme identisch ist und wo ggf. Unterschiede vorliegen. Die Endpunkte des *%°|
Eintrags sollten schlief3lich durch die Analyse von Gesamtnahrung und von menschlichen und tieri-
schen Schilddriisen untersucht werden. Durch Untersuchung der gesamten Nahrungskette sollte so
der Response der Biosphére auf die anthropogenen V erénderungen quantifiziert und, wenn maglich,
Umweltmedien identifiziert werden, die als empfindliche Indikatoren fiir den Eintrag von *°| ge-
eignet sind.
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3 Die Radiodkologie radioaktiver | od-1sotope
31 Radioodkologische M odelle und Parameter

Wegen ihrer radiologischen Bedeutung wurden die kurzlebigen lod-Isotope in radiotkol ogischen
Modellen und in gesetzlichen und untergesetzlichen Regelwerken ausfuhrlich behandelt. Im Rah-
men dieses Vorhabens wurden die entsprechenden Modelle in einer Literaturstudie gesichtet, um
speziell solche Expositionspfade zu erkennen, bel denen die Méglichkeit besteht, dass das Verhal-
ten des langlebigen **°I nicht angemessen durch die Modelle, die firr die kurzlebigen 1od-1sotope
entwickelt wurden, beschrieben wird. Daher soll hier ein kurzer Uberblick tiber die radiodkologi-
schen Modelle und die darin fir 1od-1sotope benutzten Parameter gegeben werden.

Es existiert eine Vielzahl von radiotkologischen Modellen, um die Wege von Radionukliden von
ihren Quellen durch die Umwelt zum Menschen und die dadurch verursachte Strahlenexposition zu
beschreiben. Bei aller Vielfalt der Modelle sind jedoch die grundsétzlichen Expositionsszenarien
sehr einheitlich. Die Modelle berticksichtigen die externe Exposition durch Aktivitét in der Luft
oder durch am Boden abgelagerte Aktivitat sowie die interne Exposition durch Inhalation und In-
gestion.

Von der Methodik her sind Gleichgewichtsmodelle und dynamische Modelle zu unterscheiden, je
nachdem ob die langzeitigen Auswirkungen von Emissionen oder einmalige, kurzzeitige Freiset-
zungen modelliert werden sollen. Eine wesentliche Unterscheidung der Modelle besteht noch darin,
ob sie die Strahlenexposition mittels deterministischer Modelle as Punktschétzung ermitteln, oder
ob sie die Exposition as Zufallsgréfle behandeln und mittels stochastischer Modelle die Wahr-
scheinlichkeitsverteilung der Exposition ermitteln. In dieser Arbeit werden im Wesentlichen nur
deterministische Modelle behandelt, auf stochastische Modelle und Parameterunsicherheiten wird
nur am Rande eingegangen.

Die Modelle unterscheiden sich im Grad der Konservativitéat der Abschétzungen der Strahlenexpo-
sition oder dem angestrebten Realismus, abhéngig von der Zielsetzung der Modellierung; vgl. Mi-
chel (2003). Dabei werden Konservativismen im Allgemeinen nicht Gber die Modellierung der Ex-
positionspfade oder die benutzten radiodkologischen Parameter, sondern Uber die Festlegung der
menschlichen Gewohnheiten bestimmt. Daher macht es Sinn, die radiodkol ogischen Parameter un-
abhéngig von der Art der Modelle zu diskutieren.

In dieser Arbeit wird daher von der Modellstruktur und den radiodkol ogischen Parametern der All-
gemeinen Verwaltungsvorschrift zu 847 StriSchV (AVV) (BMU, 2001) zur Ermittlung der Strah-
lenexposition durch die Ableitung radioaktiver Stoffe aus kerntechnischen Anlagen oder Einrich-
tungen ausgegangen, um anschlief3end die Parameter anderer Modelle zu betrachten.

Nach der AVV sind bei der Berechnung der Strahlenexposition grundsétzlich Expositionen durch
Emissionen mit der Fortluft (Luftpfad) und dem Abwasser (Wasserpfad) mit den nachstehenden
Expositionspfaden zu berticksichtigen.

L uftpfad:
- aulRere Strahlenexposition
- Betasubmersion
- Gammasubmersion

- Bodenstrahlung
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- innere Strahlenexposition
- Inhalation
- Ingestion auf den Pfaden Luft — Pflanze, Luft — Futterpflanze — Kuh — Milch, Luft —
Futterpflanze — Tier — Fleisch, Luft — Muttermilch und Luft — Nahrung — Multter-
milch

Wasserpfad:

- aullere Strahlenexposition
- durch Aufenthalt auf Sediment

- innere Strahlenexposition

- durch Ingestion auf den Pfaden Trinkwasser, Wasser — Fisch, Viehtrénke — Kuh —
Milch, Viehtranke — Tier — Fleisch, Beregnung — Futterpflanze — Kuh — Milch, Be-
regnung — Futterpflanze — Tier — Fleisch, Beregnung — Pflanze und Muttermilch in-
folge der Aufnahme radioaktiver Stoffe durch die Mutter Gber die oben genannten
Ingestionspfade

- landwirtschaftliche Nutzung von Uberschwemmungsgebieten

- landwirtschaftliche Nutzung von Fluss- und Klarschlamm.

Das oben dargestellte Schema der AVV st international ebenfalls akzeptiert und wird, wenn auch
bisweilen mit unterschiedlichem Detaillierungsgrad, in anderen Modellen angewandt. Die AVV ist
eine konservative Berechnungsvorschrift, die fir Referenzpersonen Abschétzungen der potenziellen
Strahlenexposition fur Planungszwecke erlauben soll. Dies wird aber weder durch das zugrunde
liegende radiookologische Modell noch durch radiodkologische Parameter erreicht, sondern durch
andere Modellannahmen, z. B. der Eigenschaften der Referenzpersonen, die hier nicht ndher disku-
tiert werden sollen. Das radiookologische Modell der AVV ist daher durchaus fir eine wissen-
schaftliche Diskussion in Bezug auf die Modellierung der Wege der 1od-Isotope zum Menschen
geeignet.

Fir die Strahlenexposition durch kurzlebige lod-1sotope ist hach der AVV die Ingestion Uber den
Luftpfad dominierend. Betrachtet man z. B. Berechnungen der potenziellen Strahlenexposition der
Schilddriise eines K leinkindes durch **!1 Emissionen aus kerntechnischen Anlagen, dann kommt die
Strahlenexposition Uber den Luftpfad zu nahezu 90 % durch Ingestion kontaminierter Nahrungsmit-
tel und zu etwa 10 % durch Inhalation zustande. Die aul3ere Strahlenexposition ist gegentiber der
internen Strahlenexposition vernachlassigbar. Die grofden Anteile der Dosis Uber den Ingesti-
onspfad verursachen der Verzehr von Milch (ca. 80 %) und Blattgemise (ca. 20 %). Andere pflanz-
liche Produkte und Fleisch tragen nur in geringem Mal3e zur Ingestionsdosis bei.

Da Fallout und direkte Kontamination von Pflanzen der fiir die Strahlenexposition durch **| be-
deutsamste Mechanismus ist, sind die Parameter, die Fallout und Washout beschreiben wesentlich.
Fur die Deposition von | od-1sotopen berticksichtigt die AVV die chemischen Formen, in denen das
lod transportiert wird, und gibt speziationsabhangige Parameter an. Diese sind der Vollstandigkeit
halber in Tab. 3-1 aufgefihrt. Sie werden aber in diesem Vorhaben nicht weiter betrachtet, da es
zum einen nicht die Aufgabe war, eine vollsténdige Modellrechnung fir die radiookol ogische Situa-
tion des | in Norddeutschland durchzufiihren, und zum anderen weder Speziation noch die Antei-
le der aktuellen Immissionen, die auf Emissionen Uber den Luft- und den Wasserpfad zurtickzufih-
ren sind, bekannt sind.
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Tabelle 3-1 Proportionalitétsfaktoren fur Fallout vy, fir Washout ¢ sowie Washoutkoeffizienten Lo

nach der AVV.
Emittierte Substanz vginms™ cinamm's® Loins™®
elementares lod 110° 610" 7°10°
organisch gebundenes lod 1-10° 6 10 7-10”
Aerosole 1,5 107 610~ 7107

Nach der AVV berechnet man die Ingestionsdosis, die in einem Gewebe T durch ein Radionuklid r
verursacht wird, nach Gl. 1.

HT‘gyr - (U Pf )CrPf +U Bl >(:rB| +U Mi >(:rl\/ll + U H >CrFI )xgg‘r‘T Gl . 1
mit
H., Jahresdosisim Organ oder Gewebe T durch Ingestion des Radionuklidsr in Sievert

u"  Jahrliche Verzehrsmengen des Nahrungsmittelsn

C’ Spezifische Aktivitdten; n = Pf (pflanzliche Produkte), Bl (Blattgemise), Mi (Milch),
Fl (Fleisch)

9, Ingestionsdosiskoeffizient fiir Tund r in Sv Bq™

Die spezifischen Aktivitéten berechnet man nach Gl. 2.

] L F n B - n _ _| Bo u
L8 ) A SRCIE N
Y >4eff,r p ><Ieff,r g

Cr =a, A gF5+ 1, W)
e

Gl.2
Darin bedeuten:

a Umrechnungsfaktor: 1/(315x107s) = 3,240 %s*
A Jahrliche Ableitungsmenge des Radionuklidsr in Bq
FS  Langzeitfalloutfaktor fir das Sommerhalbjahr in m™

W?®  Langzeitwashoutfaktor fiir das Sommerhalbjahr in m™
f Anteil der durch Niederschlag oder Beregnung auf der Pflanze abgelagerten Aktivitét

Effektive Verweilkonstantein s aus VVerweil- und physikalischer Zerfallskonstante
t Kontaminationszeit wahrend der Wachstumsperiodein s

Y"  Ertrag bzw. Bewuchsdichte in kg m™

Fr Langzeitfalloutfaktor fir das gesamte Jahr in m™

W,  Langzeitwashoutfaktor fiir das gesamte Jahr in m
T" Transferfaktor Boden-Pflanze

effektive Verweilkonstante fir das Verbleiben des Radionuklids r im Wurzelbereich der

Pflanzenins™ 1% =l w, + 1,
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Verweilkonstante der Radionuklide aufgrund des Transports in tiefere Bodenschichten.
t, Zeit, in der sich das Radionuklid auf dem Boden ablagert und anreichertin s
p™  Flachentrockenmasse des Bodens in kg m™
t) Zeit zwischen Ernte und Verbrauch in s

Die fur den Weg der |od-Isotope zum Menschen wesentlichen Parameter sind hier die Transferfak-
toren fur den Transfer Boden-Weidegras, Boden-Pflanze, Futter-Kuhmilch und Futter-Rindfleisch,
sowie die Verweilkonstanten der Radionuklide aufgrund des Transports in tiefere Bodenschichten
(Tab. 3-2). Die AVV beschrankt sich in der Festlegung der Transferfaktoren auf die wesentlichen
Expositionspfade fur nur vier Klassen von Nahrungsmitteln. Inwiefern diese Beschrankung auch fur
das langlebige *°I hinreichend ist wird, spater zu betrachten sein.

Die Verweilkonstanten konnen auch als Halbwertszeiten fur das Verbleiben der Radionuklide im
Wurzelbereich der Pflanzen Tyom, Uber | vy = In(2)/Tyom, angegeben werden. Fir Acker- und Wel-
deland legt die AVV diese Verweilkonstanten fur Sr, Ru, | gemeinsam fest; | v, fur lod in Acker-
boden 10~ s und in Weideboden 2,0 10 s™. Auch firr die Verweilkonstanten wird die Frage zu
beantworten sein, ob diese Klassifizierung fur die Modellierung der Exposition durch das langlebi-
ge I hinreichend ist und ob das Transportmodell, das lediglich die Migration in tiefere Boden-
schichten berticksichtigt, die langfristigen Bedingungen der Wege der lod-I1sotope durch die Pe-
dosphére angemessen beschreibt.

Tabelle 3-2: 1od Transferfaktoren fiir den Transfer Boden-Weidegras T*, Boden-Pflanze T, Futter-

Kuhmilch T™ und Futter-Rindfleisch T, sowie Halbwertszeiten fiir das Verbleiben des Radionuklidsr im
Wurzelbereich der Pflanzen Ty fr Acker- und Weideland aus der AVV.

wd Pt Mi A Tuomiod | Tuamiod
Faktor Tio Toa Tiod Tioa (Acker) | (Weide)
. . Bgkg'FM Bgkg' FM 1 1
Einheit Bqkg™™M | Bqkg™TM d kg d kg a a
Fir lod 1-10* | 2-10% | 3-10° | 1-107 22 11

FM = Frischmasse, TM = Trockenmasse

Weitere fUr die Berechnung des Transfers durch die Nahrungskette wesentliche Parameter sind.:

M., tégliche Aufnahme von Weidefutter fir Rindvieh (Feuchtmasse): 65 kgd™ !

pm  Fléachentrockenmasse des Bodens
m = A fur Ackerboden (Pflugschartiefe 20 cm): pA = 280 kg m ™
m = Wd fir Weideboden (10 cm Tiefe): pwd = 120 kg m™.

Wenn auch dieses Projekt nicht das Ziel hat die notwendigen Parameter fur die AVV fir | zu
entwickeln, so kann dieses Schema doch herangezogen werden, um die Bedeutung der verschiede-
nen Expositionspfade klar zu machen. Da dieses V orhaben sich jedoch mit der Ableitung radiotko-
logischer Parameter aus dem langfristigen Eintrag von *?°| befasst, das wahrend der letzten 50 Jahre
in Norddeutschland durch atmosphérische *2I-Aktivitét eingetragen wurde, wird hier lediglich der
Luftpfad und die dadurch bedingte innere Strahlenexposition betrachtet. Dabei ist es unerheblich,
dass mehrere Quellen (Fallout oberirdischer Kernwaffenversuche, luftgetragene und wassrige E-
missionen aus den européi schen Wiederaufarbeitungsanlagen und Transfer aus dem Meer Uber die
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Atmosphére) zu diesem Eintrag beigetragen haben. Der Eintrag erfolgte in jedem Fall Uber die At-
mosphére.

Die radiookologischen Parameter der AVV und anderer Modelle sind ,,expert-guess® oder beste
Parameter fur den Transport von Radionukliden durch die Nahrungskette, die aus einer Vielzahl
von experimentellen Untersuchungen extrahiert wurden. Die experimentellen Untersuchungen ra-
diodkologischer Parameter werden allerdings deutlich durch die Radionuklide *¥'Cs, ***Cs und *sr
dominiert. Beim Transfer von Radioiod dominieren Arbeiten, die **!I oder I betreffen. Die ge-
ringste Anzahl von Arbeiten sind fiir *2°I oder das stabile **”I durchgefiihrt worden.

Die Literatur ist umfangreich und die Daten sind héufig schlecht vergleichbar; die Bedingungen,
unter denen die Daten gewonnen wurden, variieren stark. Zudem sind die Angaben, ob sich Para-
meter wie Transferfaktoren auf die Frisch- oder Trockenmasse beziehen, bisweilen unvollsténdig.
Daher wurden vielfach Zusammenstellungen erarbeitet mit dem Zidl, , beste®, ,, empfohlene® oder
»generische” radiodkologische Modellparameter abzuleiten. In mehreren dlteren und auch neueren
Zusammenstellungen wurden die verschiedenen Originaarbeiten zusammengefasst und ausgewertet
(IAEA, 1982, 1994, 2001; Green und Woodman, 2003; Coughtrey et al., 1983; Staven et al., 2003;
Cierjacks und Albers, 2004). Die umféanglichste Zusammenstellung von Transferfaktoren ist die von
Robertson et a. (2003) ; vgl. in diesem Zusammenhang auch die Darstellung von Thorne (2003).

Im Folgenden sollen diese radiodkol ogischen Parameter fur lod kurz zusammengestellt werden. Die
originalen Literaturstellen, auf denen die Angaben aus den zusammenfassenden Publikationen be-
ruhen, werden nicht einzeln spezifiziert. Es wird auf die dort angegebenen Literaturstellen verwie-
sen. Nur in einigen speziellen, **I und *°I betreffenden Fallen wird auf die Originalarbeiten ver-
wiesen.

Bereits 1982 hat die IAEA generische Modelle und Parameter fur den Transfer von Radionukliden
aus dem Betrieb kerntechnischer Anlagen im Normalbetrieb beschrieben. Die fir lod dort angege-
benen Parameter sind in Tab. 3-3 dargestellt. Weitere radiotkol ogische Parameter und die Bereiche,
die in der Originalliteratur gefunden werden, wurden von der IAEA in der Evaluation von 1994
gegeben. Siesind fur lod in Tab. 3-4 zusammengestellt. Der Bericht der IAEA (1994) enthdlt insbe-
sondere Information tber den Verlust von lod aus Nahrungsmitteln bei der haushaltstiblichen Zube-
reitung und belegt, dass die durch die Zubereitung erfolgenden Verdnderungen nicht zu vernachlas-
sigen sind.

Tab. 3-3: Radiotkol ogische Parameter® fiir die Modellierung des Transports von lod-Isotopen durch die
Nahrungskette (IAEA, 1982).

Grofe Wert
Concentration factors for sediments K marinein cm® g™~ 100
Concentration factors for sediments K4 fresh water incm® g~ 200
Default values of B,, concentration factorsin food cropsin Bq g™ fresh food per Bq g™ dry soil 0,02
Default values of F,,, the transfer coefficient to milk in d Itr ™™ 0,01
Default value of F; transfer coefficient to beef in d kg™ (fresh meat) 0,01
Default values of B, in aguatic foods in liter kg™ Fresh water fish 40

Default values of B, in aguatic foods in liter kg™ Fresh water invertebrates 40

Default values of B, in aguatic foods in liter kg™ marine fish 10

Default values of By, in aguatic foods in liter kg™ marine crustacean 100
Default values of By, in aguatic foods in liter kg™ marine mollusks 100
Default values of B, in aguatic foods in liter kg™ marine seaweed 1000

! Symbole einzelner Parameter werden in den Tabellen 3-3 bis 3-6 ohne nahere Erlduterungen aufgefiihrt. Bzgl. der
jeweiligen Definitionen siehe die Original arbeiten.
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Tab. 3-4: Radiotkol ogische Parameter fir die Modellierung des Transports von lod-1sotopen durch die Nah-

rungskette (IAEA, 1994).

Groie Wert

Soil to plant transfer factorsin Bq per dry weight grass/Bq per dry weight soil 0,0034 (0,00034-0,034)
Soil to plant transfer factorsin Bq per dry weight crop/Bq per dry weight 0,02

Partition coefficient Ky in soilsin liter kg™ sand 1(0,013-85)

Partition coefficient Ky in soilsin liter kg™ loam

4,5 (0,082-240)

Partition coefficient Kp in soilsin liter kg™ clay

180 (0,082-33)

Partition coefficient Ky in soilsin liter kg™ organic 27 (0,5-1500)

Transfer coefficient for cow milk ind Itr™" 0,01 (0,001-0,035)

Transfer coefficient for sheep milk ind Itr™ 0,49 (0,08-0,94)

Transfer coefficient for goat milk ind Itr™” 0,43 (0,06-0,65)

Transfer coefficient for beef in d kg™ 0,04 (0,007-0,05)

Transfer coefficient for sheep meat in d kg™ 0,03

Transfer coefficient for goat meat in d kg™ no data

Transfer coefficient for pork in d kg™ 0,0033 (0,00018-0,0033)

Transfer coefficient for poultry in d kg™ 0,01

Transfer coefficient for egg contentsin d kg™ 3 (2-4)

Concentration factors for edible portions of freshwater fishin | kg™ 40 (20-600)
Food processing retention factors F,

F, for dairy products cream 0,06-0,19

F, for dairy products skim milk 0,81-0,94

F, for dairy products butter 0,035-0,01

F, for dairy products buttermilk 0,05-0,13

F, for dairy products butterfat 0,02

F, for dairy products milk powder 1,0

F, for dairy products goat cheese 0,08-0,14

F, for dairy products cow rennet cheese 0,11-0,53

F, for dairy products cow acid cheese 0,22-0,27

F, for dairy products Whey rennet 0,47-0,89

F, for dairy products Whey acid 0,60-0,73

F, for dairy products casein rennet 0,02-0,12

F, for dairy products casein rennet 0,03-0,04

F, for dairy products casein whey rennet 0,69-0,82

F, for dairy products casein whey acid 0,78-0,80

F, for meat of cow, pig, sheep, deer, rabbit; boiling meat 0,6

F, for meat of cow, pig, sheep, deer, rabbit; boiling bones 0,98

F, for vegetables and fruits, spinach, washing 0,07-0,8

F, for vegetables and fruits, spinach, washing and blanching 0,6-0,7

F, for vegetables and fruits, spinach, cooking and rinsing 04

F, for vegetables and fruits, |ettuce, washing 0,1-0,5

F, for vegetables and fruits, |ettuce, removing inedible parts 0,1-0,4

F, for vegetables and fruits, cabbage, removing inedible parts 0,5

F, for vegetables and fruits, cabbage, washing 0,4

F, for vegetables and fruits, cabbage, cooking and rinsing 0,2-0,5

F, for vegetables and fruits, cauliflower, peeling 0,03

F, for vegetables and fruits, beans, washing 0,7

F, for vegetables and fruits, beans, blanching 0,2

F, for vegetables and fruits, tomatoes, washing 0,5

F, for vegetables and fruits, tomatoes, boiling 0,2

F, for vegetables and fruits, onions, removing inedible parts 0,2

F, for vegetables and fruits, onions, washing 0,2

F, for vegetables and fruits, berries, boiling 0,2

F, for drinks, conventional treatment of surface water to tap water 0,8
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Im Jahr 2001 hat die IAEA erneut radiookol ogische Parameter fur die generische Modellierung des
Transports von Radionukliden durch die Nahrungskette publiziert. Neben den in Tab. 3-5 darge-
stellten Parametern werden noch eine Vielzahl anderer Gréf3en angegeben (z. B. die zu erwartende
Dosis pro emittierter Aktivitét), die aber extrem modellabhéngig sind und hier nicht ndher betrach-
tet werden sollen.

Tab. 3-5: Radiotkol ogische Parameter fir die Modellierung des Transports von lod-1sotopen durch die Nah-
rungskette (IAEA, 2001).

Groie Wert
Recommended screening values for kg in litre kg™ in fresh water 10
Recommended screening values for kqin litrekg™ in salt water 20
Loss rate constant value in d™* describing the reduction of concentration of material deposited in the 0.0014
root zone of soils owing to processes other than radioactive decay '
Transfer factor for terrestrial foods, forage in dry weight 0,1
Transfer factor for terrestrial foods, crops in fresh weight 0,02
Transfer factor for terrestrial foods, cattle milk ind 1™ 0,01
Transfer factor for terrestrial foods, meat in d kg™ 0,05
Bioaccumulation factors, freshwater fish, in Bq kg™ per Bq 1™ 40
Bioaccumulation factors, marine fish, in Bq kg™ per Bql™ 10
Bioaccumulation factors, marine shellfish, in Bq kg™ per Bq 1™ 10

In Deutschland hat Bonka wesentliche Beitrdge zur Etablierung radiotkologischer Parameter fir
kinstliche Radionuklide, speziell auch fir 1od-1sotope, geleistet (Bonka, 1982). Die von ihm fiir l1od
angegebenen Modellvorstellungen werden in Kap. 5.1 ndher dargestellt. 1999 hat er dazu eine Zu-
sammenstellung der aktuellen radiotkol ogischen Parameter fiir 1od-1sotope gegeben (Tab. 3-6).

Tab. 3-6: Radiotkol ogische Parameter fir die Modellierung des Transports von |od-1sotopen durch die Nah-
rungskette (Bonka, 1998).

Grole Wert
Transferfaktor Futter Milch in d kg™ 0,1
Transferfaktor Futter Rindfleischin d kg™ 0,001

K 4 Werte fiir Meeressedimentein L kg™ 0,01

K onzentrationsfaktoren fir Fischfleischin L kg™ FM 100

K onzentrationsfaktoren fir Meerestierein L kg™ FM fiir Fische 50

K onzentrationsfaktoren fiir Meerestierein L kg™ FM firr Krebstiere 10

K onzentrationsfaktoren fir Meerestierein L kg™ FM fir Weichtiere 10 (5-100)

In verschiedenen Modellen zur Berechnung der Strahlenexposition nach Emission kiinstlicher Ra-
dionuklide sind Parameter fur lod-lsotope fest implementiert; z. B. ECOSY S (Muller und Prohl,
1993), FARMLAND (Brown und Simmonds, 1995), CLRP (Kraewski, 1996), PATHWAY (Whi-
cker und Kirchner, 1987). In den Tabellen 3-7 und 3-8 sind die in den Modellen ECOSY S (Mller
und Prohl, 1993) und FARMLAND (Brown und Simmonds, 1995) benutzten Parameter zusam-
mengestellt. Die im polnischen Modell CLRP benutzten Parameter konnten der zugénglichen Lite-
ratur nicht entnommen werden.
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Tab. 3-7: Radiotkol ogische Parameter des Modells ECOSY S zur Beschreibung des Transports von lod-
I sotopen durch die Nahrungskette (Miller und Prohl, 1993).

Grole Wert
Transferfaktoren fur Boden zu Pflanzen:; Gras, Mais Silage, Maiskolben, Kartoffeln, rote Beete,

rote Beete Blétter, Getreide, Blattgemiise, Wurzelgemise, Fruchtgemise, Frichte, Beeren in 0,1
Bq kg™ Pflanze Frischmasse pro Bq kg'* Boden Trockenmasse

Transferfaktoren Futter tierisches Produkt: Kuhmilch, Kalbfleisch, Schweinin d kg™ 0,003
Transferfaktoren Futter tierisches Produkt: Schafs— und Ziegenmilchind ™ 0,5
Transferfaktoren Futter tierisches Produkt: Rindfleischin d kg™ 0,001
Transferfaktoren Futter tierisches Produkt: Lamm, Roedeer in d kg™ 0,01
Transferfaktoren Futter tierisches Produkt: Eier in d kg™ 2,8
Transferfaktoren Futter tierisches Produkt: Gefliigel in d kg™ 0,1
Auswaschkonstantein a” Ackerboden 0,0034
Auswaschkonstante in a* Weideboden 0,0085
Verteilungskoeffizient in cm® g~ 375
Food processing factor: Weizenmehl 0,5
Food processing factor: Bier (Gerste) 0,1
Food processing factor: Kartoffel 0,8
Food processing factor: Gemuise 0,8
Food processing factor: Butter 0,5
Food processing factor: Sahne 0,7
Food processing factor: Hartkase 0,6
Food processing factor: Quark 14
Food processing factor: Kondensmilch 2,7

Tab. 3-8: Radiotkologische Parameter des Modells FARMLAND zur Beschreibung des Transports von lod-
Isotopen durch die Nahrungskette (Brown und Simmonds, 1995).

Grole Wert
Sail to plant transfer factor wet weight plant to dry weight soil green vegetables 0,02
Soil to plant transfer factor wet weight plant to dry weight soil grain 0,02
Sail to plant transfer factor wet weight plant to dry weight soil Root vegetables 0,02
Sail to plant transfer factor wet weight plant to dry weight soil potatoes 0,02
Sail to plant transfer factor wet weight plant to dry weight soil pasture 0,02
transfer factors for cattle milk fraction of the daily intake by ingestion transferred to one liter milk 0,005
transfer factors for cattle meat fraction of the daily intake by ingestion transferred to one kg meat 0,005
transfer factors for cattle liver fraction of the daily intake by ingestion transferred to one kg liver 0,002
transfer factors for sheep meat fraction of the daily intake by ingestion transferred to one kg meat 0,05
transfer factors for sheep liver fraction of the daily intake by ingestion transferred to one kg liver 0,05

Auch im Modell PATHWAY (Whicker und Kirchner, 1987) wird wieim Modell FARMLAND als
Parameter der Transferfaktor fiir den Ubergang von lod-Isotopen vom Boden in die Pflanzen als
(soil/plant concentration ratio) mit dem Wert 0,02 angegeben. Fur diesen Parameter fihren die
Autoren aus. ,, Sensitivity analyses indicate that root uptake contributes little to the human dose
under the circumstances to which PATHWAY applies, so uncertainty in the CR values is not conse-
quential“. In Anbetracht des langfristigen Eintrags von anthropogenem %I in die Okosphére stellt
sich damit die Frage, welche Modelle (iberhaupt vom Ansatz geeignet sind, den Transfer von *# zu
Mensch und Tier angemessen zu beschreiben.

Simpkins und Hamby (2003) diskutierten die Unsicherheiten radiodkol ogischer Parameter am Bei-
spiel der retrospektiven Dosimetrie nach **!| Emissionen aus den kerntechnischen Anlagen am Sa-
vannah River. Sie benutzten probabilistische Methoden, um die Exposition zu bestimmen, bel de-
nen den Parametern Verteilungen zugeordnet wurden (Tab. 3-9). Siehe hierzu auch Hoffman et al.
(2004) und Simpkins und Hamby (2004).

22



Tab. 3-9: Radiotkologische Parameter firr die Moddllierung des Transports von |od-1sotopen durch die Nah-
rungskette (Simpkins und Hamby, 2003).

GroRe Verteilung Mittelwert | Stndardabweichung
oder Bereich

Fraction of nuclide remaining on plant surface uniform 0,09-0,9

Weathering ratein a log-normal 18,07 1,4

Soil plant uptake ratio dimensionless uniform 0,02-0,2

Feed transfer coefficients for milk cowsind ™ log-normal 0,012 2,0

Feed transfer coefficients for beef cowsind kg™ log-normal 0,0029 2,2

Green und Woodman (2003) publizierten eine aktuelle Zusammenstellung empfohlener Transfer-
faktoren kinstlicher Radionuklide vom Futter zu Tierprodukten. Diese Autoren bearbeiteten 292
Literaturstellen mit insgesamt 991 Einzelangaben, von denen sie 77 nach kritischer Durchsicht fr
ihre Arbeit verwarfen. Von den verbleibenden 914 Angaben betrafen etwa 60 % den Transfer in
Kuhmilch, wobei die Information Uber die Radioisotope der Elemente Césium, Strontium und lod
im Verhdtnis 4:1:1 verteilt waren. Transferfaktoren fur Schaf- und Lamm-Produkte betrugen 16 %,
fir Rind- und Ziegen-Produkte je 5 %. Die Autoren beklagen, dass fir viele Parameter nur wenige
Daten existieren und weiterer Forschungsbedarf existiert. Sie stellen fest, dass die Ergebnisse ihrer
Arbeit generell in relativ guter Ubereinstimmung mit den im FARMLAND-Modell verwendeten
Parametern sind.

Fir den Transfer von Radioiod in Kuhmilch sind die Ergebnisse der Untersuchung von Green und
Woodman (2003) in Tab. 3-10 zusammengestel|t.

Tab. 3-10: Transferfaktoren in d I fir den Transfer von Radioiod in Kuhmilch
(Green und Woodman, 2003).

Art der Daten Mittelwert Standard- Median | Minimum Maxi- Anzahl
abweichung mum der Daten
Alle 0,0067 0,0051 0,005 0,00024 0,022 85
Alle ™ 0,0021 0,0026 0,0013 0,00024 0,012 21
Alle ™ 0,0084 0,0048 0,0078 0,0015 0,022 62
Futter, orale Gabe 0,0099 0,0048 0,0092 0,00 0,022 28
Futter, Chernobyl Fallout 0,0014 0,0004 0,0013 0,00088 0,002 8
Futter, kontinuierlicher Fallout 0,0046 0,0023 0,0035 0,0015 0,0081 11
Feld, kontinuierlicher Fallout 0,0062 0,0053 0,0043 0,00024 0,019 32
Feld, kontinuierlicher Fallout **°I 0,0025 0,0031 0,0018 0,00024 0,012 14
Feld, kontinuierlicher Fallout *| 0,0090 0,0049 0,0081 0,0028 0,019 18
Feld, Chernoby! Fallout 0,0056 0,0035 0,0044 0,002 0,012 6

Fir den Transfer in Schafsmilch fanden diese Autoren nur eine Literaturstelle (Monte, 1990) basie-
rend auf *!1: 0,04 d I"%. Firr Ziegenmilch liegen insgesamt 6 Daten auf der Grundlage von *#°I und
31 vor (Johnson et al., 1988; Ennis et al., 1988a). Diese Daten zeigen einen Mittelwert des Trans-
ferfaktors von 0,23 d 1™t mit einer Standardabweichung von 0,17 d 1" und einem Bereich von 0,06
dI*bis0,467d 1™

Fir den Transfer von Radioiod vom Futter in Rindfleisch zitieren Green und Woodman (2003) le-
diglich eine Literaturstelle (Hausschild und Aumann, 1989) von 0,011 d kg™ basierend auf der Un-
tersuchung der Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK). Diese Gruppe be-
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stimmte auch Transferfaktoren fir Schweinefleisch und -innereien (Robens et al., 1988a). Sie beo-
bachteten Transferfaktoren von 0,015 d kg™ + 0,007 d kg™ basierend auf **| und von 0,066 d kg™
+ 0,01 d kg™ fir stabiles lod.

Fir den Ubergang von Radioiod vom Futter in Hihnerfleisch und Eier gibt es widerspriichliche
Angaben. Ennis et a. (1988b) benutzten orale Gaben mit markierten Futter-Pellets und fanden
Transferfaktoren fiir *31 von 0,11 d kg™ fir Hihnerfleisch und 3,2 d kg™ + 0,3 d kg™ fir Hithner-
eier. Robens et al. (1988b) fanden furr Hihnereier Transferfaktoren von 4,2 d kg™ + 1,3 d kg™ mit-
tels I und von 12,8 d kg™ + 5,0 d kg™ mittels I in der Umgebung der WAK .

Die umfangreichste der neueren Zusammenstellungen radiotkologischer Parameter ist die von Ro-
bertson et al. (2003). Auf sie im Einzelnen einzugehen wirde den Rahmen dieses Berichtes spren-
gen. Daher wird hier nur kurz auf das daraus entstandene Kompendium von Staven et a. (2003)
eingegangen, das Transferfaktoren fir landwirtschaftliche Produkte und Tierprodukte im Auftrag
des Department of Energy (DOE) zusammenfasst. Diese Autoren legen besonderen Wert darauf,
die Bezilige der Transferfaktoren bzgl. Frisch- und Trockenmasse klar zu machen. Alle Transferfak-
toren fur Pflanzen werden relativ zur Trockenmasse von Pflanze und Boden, fur Fleisch, Milch und
Wasserpflanzen relativ zu Frischmasse oder Frischvolumen (Milch) angegeben. Die empfohlenen
Werte fur den Transfer von lod sind in Tabelle 3-11 zusammengestellt.

Die von Staven et al. (2003) angegebenen Konversionsfaktoren in (kg TM) pro (kg FM) fur die
Umrechnung von Trocken- zu Frischmasse sind ebenfalls in Tab. 3-11 angegeben. Zusétzlich wur-
den von Staven et al. (2003) Konversionsfaktoren fir Futter (Weidebewuchs) und gelagertes Heu
mit 0,22 und fir gelagertes Korn (Futtergetreide) mit 0,91 angegeben. Zum Vergleich: Die Messan-
leitungen (BMU, 2000) geben Bereiche von Konversionsfaktoren fur Futter (Weidebewuchs) von
0,12-0,24 und fur gelagertes Korn (Futtergetreide) von 0,87-0,88 an. In dieser Arbeit wurde fur
Futter (Weidebewuchs) ein Konversionsfaktor von 0,20 + 0,03 ermittelt. Der Vergleich dieser Kon-
versionsfaktoren und ihrer Wertebereiche zeigt, dass die in der Literatur beobachtete hohe Variabi-
litét von Transferfaktoren ihre Ursache nicht in den Unsicherheiten dieser Konversionsfaktoren hat.

Tab. 3-11: Empfohlene Transferfaktoren fur lod nach Staven et al. (2003).

Art des Konversionsfaktoren Empfohlener

Transferfaktors in (kg TM) pro (kg FM) Wert Einheit Primére Quelle
Blattgemuise 0,20 0,04 12 Snyder et al. (1994)
Friichte 0,18 0,04 12 Snyder et al. (1994)
Wurzelgemiise 0,25 0,04 12 Snyder et al. (1994)
Getreidekorn 0,91 0,04 12 Snyder et al. (1994)
Rindfleisch 0,04 dkg™ Bishop et al. (1989)
Geflugelfleisch 0,05 dkg™ Snyder et dl. (1994)
Milch 0,009 dkg™ Snyder et al. (1994)
Eier 4.4 dkg™ Snyder et al. (1994)
SiiRwasserfisch 40 L kg™ IAEA (1982)
Seefisch 10 L kg™ Napier et al. (1988)
SliRwasserkrustazeen 100 L kg™ Napier et al. (1988)
Salzwasserkrustazeen 50 L kg™ Napier et al. (1988)
Mollusken 50 L kg™ Napier et al. (1988)
Wasserpflanzen (StiRwasser) 300 L kg™ Napier et al. (1988)
Wasserpflanzen (Salzwasser) 1500 L kg™ Napier et al. (1988)

® bezogen auf TM Pflanze und TM Boden
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Fur den Transfer von lod in Getreidekorn liegen nur wenige Arbeiten vor. Der von Staven et al.
(2003) empfohlene Transferfaktor von 0,04 (Bq (kg TM)™ pro Bq (kg TM)™) firr Getreidekorn
weicht deutlich vom dem durch Shinonaga et al. (2001) fur diesen Transferfaktor angegebenen Er-
wartungswert von 0,001 (Bq (kg TM)™ pro Bq (kg TM)™) ab. Shinonaga et al. (2001) gaben einen
95 %-V ertrauensbereich von 0,0005 (Bq (kg TM)™ pro Bq (kg TM)™) bis 0,008 (Bq (kg TM)™ pro
Bq (kg TM)™) an, der insgesamt niedriger als der von Staven et a. (2003) empfohlene Wert liegt.

In einer neuen deutschen Untersuchung wurden ebenfalls radiookologische Messdaten zum Trans-
fer Boden/Pflanze ausgewertet (Cierjacks und Albers, 2004). Fir *°I wurden von diesen Autoren
344 Datensdtze gefunden, von denen 330 aus den Publikationen von Haisch und Schiittel kopf
(1993) und Pel (1993) stammen. Es handelt sich um Ergebnisse von Lysimeterversuchen mit sehr
hohen *°|-Gaben. Cierjacks und Albers (2004) werteten 320 dieser Datensétze aus, von denen 310
sich auf den Transfer in Gras bezogen. Fur die Transferfaktoren Boden/Pflanze geben Cierjacks und
Albers (2004) einen geometrischen Mittelwert von 0,014 (Bq (kg TM)™ pro Bq (kg TM)™) (Bereich
0,001 - 1,86) an.

Bisher wurden in Deutschland drei speziell auf den Transfer von *#I (und **"1) ausgerichtete For-
schungsvorhaben durchgefiihrt. Diese Vorhaben standen im Zusammenhang mit der Errichtung
einer Wiederaufbereitungsanlage fir abgebrannten Kernbrennstoff bzw. mit der Beurteilung der
Emissionen und Immissionen der WAK in Karlsruhe.

1. Wegen der Bedeutung der Emissionen von *?| bei der Wiederaufarbeitung von abgebrann-
ten Kernbrennstoffen wurden im Hinblick auf die geplante Wiederaufarbeitungsanlage in
Wackersdorf umfangreiche Lysimeterexperimente unter Treibhaus- und unter Freilandbe-
dingungen zum Transfer Boden/Bewuchs (Gras) durchgefthrt (Haisch und Schittelkopf,
1993; Pel, 1993).

2. In der Umgebung der WAK wurde der Transfer von *#I (und **'I) durch die Gruppe um
Aumann untersucht (Hauschild und Aumann, 1985, 1989, Robens und Aumann, 1988; Ro-
bens et al., 1988, 1989; Deitmanns et al., 1989; Robens-Palavinskas et al., 1989).

3. In Lysimeter- und Freilandexperimenten wurden am Niedersachsischen Institut fur Radio-
okologie (NIR) der Transfer von **°I und I vom Boden in Pflanzen und Tiere untersucht
(Handl und Pfau, 1986, 1989)

Diein den unter 1) und 2) genannten Arbeiten ermittelten Transferfaktoren haben ihren Weg in die
internationalen Sammlungen gefunden und sollen hier nicht in den Ergebnissen im Einzelnen auf-
gefuhrt werden. Es ist jedoch noch anzumerken, dass in beiden Untersuchungen Unterschiede im
Transfer von **'I und **| auftraten, deren Ursachen letztlich nicht geklart werden konnten und die
von den Autoren auf unterschiedliche Speziation oder Verfligbarkeit der 1od-1sotope zuriickgefihrt
wurden.

Die friheren Analysen des NIR sollen in dieser Arbeit nicht néher diskutiert werden (Handl und
Pfau, 1986, 1989). Die damals erhaltenen Ergebnisse werden derzeit am Nachfolgeinstitut, dem
ZSR, erneut kritisch durchgesehen. Die seinerzeit teilweise nicht interpretierbaren Ergebnisse er-
scheinen nach den jiingsten Untersuchungen zur Migration von *2°I und **'| in Béden (Ernst, 2003;
Ernst et al., 2002, 2003) in einem neuen Licht und mussen neu bewertet werden. Eine detaillierte
Diskussion wiirde aber den Rahmen dieses Abschlussberichtes sprengen und muss daher zukinfti-
gen Publikationen vorbehalten bleiben.

Mit der Aufgabe der Plane zur Errichtung einer Wiederaufarbeitungsanlage in Wackersdorf, nahm

das Interesse an der Radiookologie des **°| ab. Da *®I bisher radiologisch nicht von Bedeutung ist,
wurde die Radiotkologie des *#| vernachlassigt. Inwieweit Modelle fiir kurzlebige od-1sotope auf
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29| {ibertragbar sind, sodass plausible Aussagen tber die Wege des langlebigen lods in der Umwelt
und zum Menschen gemacht werden kénnen, ist weitgehend unklar. Daraus ergab sich die Motiva
tion dieser Untersuchung.

3.2 Szenarien fur 1od-129

Um zu untersuchen, welche der radiodkologischen Parameter sich fir die kurzlebigen |od-1sotope
von denen furr *°| unterscheiden konnten, ist es erforderlich, die relevanten Emissions- und Immis-
sionsszenarien zu betrachten. Dabei beschrankt sich diese Arbeit auf die Situation in Deutschland.
Es werden im Wesentlichen die Szenarien der AVV betrachtet.

Relevante Emissionsszenarien sind die oberirdischen Kernwaffenversuche, Ableitungen Uber die
Fortluft und das Abwasser aus Wiederaufarbeitungsanlagen sowie ganz allgemein der Transfer aus
der anthropogen beeinflussten Mischungsschicht der Ozeane. Emissionen aus Kernkraftwerken im
bestimmungsgemal3en Betrieb kdnnen vernachléssigt werden, da sie zum einen extrem gering, zum
anderen gegenlber der Vorbelastung aus den oberirdischen Kernwaffenexplosionen und den Im-
missionen aus den européi schen Wiederaufarbeitungsanlagen nicht nachwel sbar sind.

Potenzielle Emittenten sind in Deutschland Brennelementzwischenlager, Konditionierungsanlagen
und Endlager. Fur Brennelementzwischenlager und Konditionierungsanlagen gelten die klassischen
Emissionspfade Uber Ableitungen mit der Fortluft und dem Abwasser. Fir Endlager kommen in der
Betriebsphase potenzielle Emissionen in das Grundwasser in Frage; in der Nachbetriebsphase fallen
die Emissionsmoglichkeiten tiber Fortluft und Abwasser weg und das langlebige **°I muss seinen
Weg durch die technischen und geologischen Barrieren ins Grundwasser und von dort in die Bio-
sphéare nehmen. In Modellrechnungen zu den potenziellen Strahlenexpositionen durch Endlager
erscheint *°| al's besonders wichtiges Radionuklid, das in einigen Endlagerszenarien als Erstes den
Weg in die Biosphére findet und den grofdten Dosisantell liefert (NEA, 1999). Die Frage, inwiefern
die in derartige Rechnungen eingehenden radiodkologischen Parameter verniinftig sind, geht tber
die Fragestellung dieser Arbeit hinaus. Zweifel daran erscheinen aufgrund der hohen beobachteten
Mobilitat von | in bestimmten Umweltkompartimenten as angebracht, vgl. Alvarado-Quiroz et
al. (2002).

Die derzeitige Situation in Deutschland stellt sich dergestalt dar, dass sich die Emittenten, die euro-
paischen Wiederaufarbeitungsanlagen in La Hague und Sellafield, nicht auf deutschem Staatsgebiet
befinden. Die andauernden Immissionen erreichen Deutschland Uber den Luftpfad und Gber den
Pfad Meer-Atmosphare-Fallout. Damit sind die wesentlichen Transportprozesse atmosphérischer
Transport, trockene und nasse Deposition. Hinzukommen kommen Transportprozesse, die **°I aus
den Einzugsgebieten der Oberflachenwasser (Fliisse, Seen) wieder den Meeren zuleiten und die *|
aus den Boden in das Grundwasser Uberfuhren. Im Licht der Befunde in Kapitel 5.4.4 sind aufgrund
von Evaporation und Transpiration der Pedosphére (Evapo-Transpiration) weitere Transportprozes-
se wie die Akkumulation in der wasserungeséttigten Bodenzone und der Austausch zwischen Bio-
sphére und Atmosphére zu betrachten.

Derzeit sind die *1/**'| 1sotopenverhatnisse in den verschiedenen Umweltkompartimenten im Un-
gleichgewicht und es kann nicht davon ausgegangen werden, dass das Migrationsverhalten von 127
und *#I in Boden identisch ist. Wahrend 2’1 wahrend der Entstehungsgeschichte der Boden einge-
tragen wurde, stammt der berwiegende Eintrag des *°I aus den letzten Jahrzehnten. Gleiches Sorp-
tions- und Migrationsverhalten von **°| und *?’I ist daher nur bei reversiblen Sorptionsprozessen zu
erwarten, wahrend irreversibel gebundenes lod nicht fir den Transfer in die Biosphéare zur Verfi-
gung steht. Daraus folgt, dass nicht nur der Transfer von **°I zwischen den verschiedenen Kompar-
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timenten sondern auch die Veranderungen der **1/**'| Verhaltnisse — soweit analytisch erfassbar —
Zu bestimmen sind.

Das rezente 1| ist daher ein Tracer fir die derzeitige Migration des , frisch eingetragenen® lods.
Diese derzeitige Migration des stabilen lods kann nicht anhand von **’I-K onzentrationsaenderungen
verfolgt werden, daein Teil des sorbierten **'I langsam austauscht.

Die Immissionen betreffen also die trockene und nasse Deposition, die Infiltration von Grundwasser
und den Ubergang von *?°| aus Boden, Bodenwasser und Oberflachenwasser in Pflanzen und Tiere
und allgemein in die menschliche Nahrungskette und den Menschen. Die direkte Ableitung in FlUs-
se ist in Deutschland nicht, wohl aber in den USA, Frankreich und wahrscheinlich in der ehemali-
gen UdSSR von Bedeutung.

Die angesprochenen Fragestellungen kénnen in dieser Arbeit nur zum Teil bearbeitet werden. Diese
Arbeit beschrankt sich auftragsgemal? mit dem Vorkommen von *#I in Nordseewasser, der Atmo-
sphére, dem Niederschlag, dem Oberflachenwasser, in Boden und Bewuchs, in Nahrungsmitteln
und im Menschen. Es werden damit Szenarien abgedeckt, die im Sinne der AVV den Luftpfad be-
schreiben. Fir diesen in Deutschland derzeit relevanten Immissionspfad sollen die radiodkologi-
schen Parameter erarbeitet werden, die es erlauben, die am Menschen beobachteten anthropogenen
Veranderungen zu verifizieren und eine Abschédtzung der Exposition vorzunehmen.

Dabei sollen speziell die Unterschiede herausgearbeitet werden, die sich fur *°I im Vergleich zum
kurzlebigen **'1 ergeben. In alen Situationen, in denen kurzlebige 1od-Isotope relevant waren, do-
minierte der Fallout auf Pflanzen mit nachfolgendem Transfer zum Tier und zum Menschen. We-
gen der kurzen Halbwertszeit war der Boden-Pflanze-Pfad stets unbedeutend. Die Modellierung fur
langlebiges lod beruhte auf Daten, die fir das stabile *’I ermittelt wurden. Damit ging man prak-
tisch von einem spezifischen Aktivitdtsmodell aus, in dem gleiches Verhalten von **’I und 'l in
der Umwelt nach Vermischung vorausgesetzt wird. Es ist eine wesentliche Aufgabe dieses Vorha-
bens herauszufinden, ob oder unter welchen Bedingungen diese Annahme gerechtfertigt ist, die
durch die gleichzeitige Bestimmung von Transferfaktoren fir **I und **°| bearbeitet werden kann.

Nicht behandelt wird der Transport von *?°I in Meeren und Fliissen, der Ubergang vom Wasser zu
Wasserpflanzen und Wassertieren. Auch der Ubergang stabilen und radioaktiven Jods vom Meer
zur Atmosphare wird nicht abschliefend geklart werden. Die Bandbreite des Transportes von *%°|
ins Grundwasser wird nur exemplarisch dargestellt.

3.3 Design der Untersuchung

Die vorliegende Untersuchung wurde auf der Grundlage der in friheren Jahren am ZSR durchge-
fiihrten Untersuchungen zur Radiodkologie des *?°I geplant. Sie soll alle bisherigen Kenntnisse zur
Okologie des **'I und **°I zusammenfiihren und firr Norddeutschland eine vollstandige Beschrei-
bung der Wege der 10d-1sotope von der Quelle zum Menschen darstellen.

Um zu einer vollstandigen Beschreibung der Wege von *#I und **’I durch die verschiedenen Um-
weltmedien zum Menschen zu gelangen, missen der Eintrag Uber Luft und Niederschldge in die
Bdden, der Austausch mit Oberflachen- und Grundwasser und der Transfer durch die gesamte Nah-
rungskette untersucht werden. Dies konnte im Rahmen der geplanten Laufzeit des Projektes nur mit
exemplarischen Standorten und bei Konzentration auf die wesentlichen Expositionspfade erfolgen.
Wegen der Bedeutung des Meeres als Quelle fur nattirliche und anthropogene |od-1sotope sollten
innerhalb der Untersuchung kistennahe und kistenferne Standorte einbezogen werden, da der Ein-
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fluss der europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen auf die Deutsche Bucht einen héheren Eintrag
an | an der K iiste erwarten | asst.

Die Probennahme wurde sehr umfangreich ausgelegt und es wurden weitaus mehr Proben genom-
men als in diesem Projekt analysiert werden konnten. Es sollte damit die Moglichkeit offen gehal-
ten werden, bei Uberraschenden oder unerwarteten Ergebnissen Probenmaterial fir weiterfiihrende
Untersuchungen zur Verfligung zu haben. Die untersuchten Umweltmedien umfassten Meerwasser,
Luft Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser. Bel der Untersuchung des luftgetragenen lods
sollte sowohl die chemische Form als auch die GrolRenverteilung der Partikel untersucht werden.
Fir den Eintrag von *?I und *?I aus der Atmosphare waren in den letzten Jahren bereits Untersu-
chungen durch das ZSR fir vier Standorte in Niedersachsen durchgefiihrt worden. Die daraus be-
reits vorhandenen Zeitreihen sollten im Rahmen dieses Projektes fortgefihrt werden, um auch den
aktuellen Eintrag zu erfassen.

Da fur das langlebige **°| die Frage der Akkumulation in den verschiedenen Umweltmedien we-
sentlich ist, mussten die **°I Konzentrationen in Ackerboden, Griinlandboden und Waldboden mit
dem organischen und dem obersten mineralischen Auflagehorizont untersucht werden. Um den
Transfer von lod in die Nahrungskette zu verfolgen sollten reprasentative pflanzliche Produkte aus
landwirtschaftlicher Produktion und von Waldstandorten untersucht werden. Besonderes Gewicht
sollte auf die Untersuchung des Transfers Boden-Pflanze, Pflanze-Milch bzw. Boden-Milch sowie
Futtermittel-Fleisch bzw. Boden-Fleisch gelegt werden.

Von pflanzlichen Nahrungsmitteln (Getreide, Blattgemise, Kartoffeln etc.), pflanzliche Futtermittel
(Grinlandbewuchs und Feldfriichte) werden solche ausgewahlt, die Hauptnahrungsmittel oder be-
sondere lod-Lieferanten in der menschlichen Nahrung darstellen oder die besonders lange Wachs-
tums- und Entwicklungszeiten aufwei sen.

Aber auch pflanzliche und tierische Nahrungsmittel von Waldstandorten (Hirsch, Reh, Wild-
schwein etc.) sollten in die Untersuchung einbezogen werden. Die Endpunkte des *°| Eintrags sol-
len schliefdlich durch die Analyse von Gesamtnahrung und von menschlichen und tierischen Schild-
drtisen untersucht werden. Durch Untersuchung der gesamten Nahrungskette sollte so der Response
der Biosphére auf die anthropogenen Veranderungen quantifiziert werden. Dabei sollten moglichst
Umweltmedien identifiziert werden, die als empfindliche Indikatoren fiir den Eintrag von *°I ge-
eignet sind.

Die Probenahme sollten nach den Vorschriften der Messanleitungen bzw. des Programms zur U-
berwachung der Umweltradioaktivitét erfolgen. Dartiber hinaus wurde auf3erhalb dieses Projektes
die im Rahmen des Projektes auf 1od-1sotope zu untersuchenden Medien auch auf sonstige natirli-
che und anthropogene Radionuklide hin zu untersucht (\Vahlbruch, 2004).

Durch Kombination von RNAA, AMS, IC und ICP-MS als anaytische Verfahren zum Nachweis
von ' und **'I, sollten sowohl das radioaktive lod als auch das stabile lod erfasst werden. So soll-
te es moglich sein, zu untersuchen, inwieweit unterschiedliche Verflgbarkeiten der beiden lod-
| sotope den Transfer durch die Umwelt und die Nahrungskette beeinflussen.
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4 Experimentelles
4.1 Probennahme

411  Generelle Uberlegungen

Dieser Abschlussbericht wird die Ergebnisse dieses Forschungsvorhabens im Kontext aler bereits
friiher am ZSR durchgefiihrten Untersuchungen zur Radiookologie des *°| diskutieren. Daher ist es
notwendig, die verschiedenen Phasen der damit zusammenhéngenden Probennahme und ihre geo-
graphische Zuordnung darzustellen.

In friheren Untersuchungen wurden **I und **°I in natiirlichen Wassern (Nordseewasser, Nieder-
schlag, Oberflachen- und Grundwasser) aus Niedersachsen — aufgeteilt in vier Regionen — in lang-
jahrigen Messreihen bestimmt (Abb. 4-1):

- einekistennahe Region |, tberwiegend in Ostfriesland,
- eneRegion Il im Weser-Ems Gebiet,

- eneRegion Il im Harzvorland und

- eneRegion IV im Elbetal und Wendland.
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Abb. 4-1: Probenahmeorte fir Niederschlag, Grund-, Oberflachen- und M eerwasser
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Diese Bezeichnung der Regionen wird hier beibehalten, wobei in die Region |11 auch das Umland
von Hannover eingeordnet wurde. Weitere Probennahmen von Nordseewasser, Niederschlag, Ober-
flachen- und Grundwasser, sowie die entsprechenden Anaysen wurden im Rahmen dieses For-
schungsvorhabens durchgefihrt.

Bremerhaven

Oldenburg
B
Bremen
Vestrup
¢ Twenge
Hannover Grolt Lobke
U L Adenstedt
Osnabriick Ricklingen | QO -
Eilenriede ¥.” Braunschweig
Salzgitter

Abb. 4-2: Probenahmeorte fiir Bodenprofile (Ernst et al., 2003)

In einer umfangreichen Untersuchung nattrlicher und anthropogener Radionuklide in Boden wur-
den am ZSR sieben vollstandig bodenkundlich charakterisierte Bodenprofile auf **’I und *#I analy-
sert (Ernst, 2003; Ernst et a., 2002, 2003; Harb, 2004). Die Probenahmepunkte (Abb. 4-2) lagen
bis auf Vestrup (Region 1) und Barum (Region V) in Region I11.

Um im vorliegenden Forschungsvorhaben ein kiistennahes und ein kiistenfernes Gebiet zu erfassen,
wurden die in Abb. 4-3 dargestellten Probenahmepunkte in Region | und 111 zur Untersuchung von
129 und I in Boden, Bewuchs, pflanzlichen und tierischen Nahrungsmitteln gewahlt. Diese Pro-
benahme wird hier als spezielle Probenahme bezeichnet und im Folgenden naher beschrieben. Zu-
sétzlich werden noch die Ergebnisse friherer Untersuchungen von Boden, Bewuchs und Milch aus
Region IV diskutiert.

Eine Zusammenstellung der Probenahmeorte, ihrer Zuordnung zu den vier Regionen und die Klas-
sifizierung a's kustennah und -fern ist in Tab. 1.1 im Anhang gegeben. Der Zeitraum der speziellen
Probenahme fir dieses Vorhaben erstreckte sich vom Ma 2001 bis Mai 2003. Dabei wurden an
insgesamt 11 verschiedenen Standorten in Niedersachsen Proben gesammelt und in das ZSR zur
weiteren Verarbeitung verbracht. Der Abbildung kann man die wichtigsten Probenahmeorte ent-
nehmen, detaillierte Angaben befinden sich in der Tab. 1.2 im Anhang. Die Auswahl der an den
Probenahmen beteiligten landwirtschaftlichen Betriebe versucht, die unterschiedlichen Regionen in
Niedersachsen repréasentativ zu vertreten. Durch die Betriebe ,, Nef3merpolder® und ,, Grindeich®
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standen zwei kiustennahe Standorte, durch die Héfe ,, Schessinghausen®, ,, Gestorf“, ,, Hermannsdor-
fer Landwerkstatten® (HLW) und ,, Jeinsen” Standorte um Hannover und mit Schlewecke ein Be-
trieb im Harzvorland as Probennahmeorte zur Verfigung (Tab. 1.2 im Anhang). Himbeeren und
Brombeeren sowie Ziegenmilch und —fleisch konnten nur in Region 111 von den Betrieben Gleidin-
gen bzw. Buntenbock bezogen werden.

Eine grobe bodenkundliche Einschézung der Standorte, die anhand von Benzler et a. (1997) und
der dazu gehorigen digitalen bodenkundlichen Ubersichtskarte vorgenommen wurde, ist ebenfalls
in Tab. 1.2 im Anhang zu finden. Insgesamt wurden in den zwei Jahren 298 Proben entnommen und
ans ZSR verbracht. Damit wurden weitaus mehr Proben genommen als fir das aktuelle Projekt ver-
einbart war. Dies geschah, um zu einem spéteren Zeitpunkt bel sich erst im Laufe des Vorhabens
ergebenden Fragen hinreichende Mengen an Proben fur weiterfuhrende Untersuchungen zur Verfi-
gung zu haben.

Alle Proben wurden auRer auf *"I und **°| auch gamma-spektrometrisch auf natiirliche und kiinstli-

che Radionuklide hin untersucht (Vahlbruch, 2004; Harb, 2004). Diese Ergebnisse werden hier aber
nicht ndher diskutiert.
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Abb. 4-3: Probenahmeorte fir Boden, Bewuchs sowie tierische und pflanzliche Produkte

Auch die Untersuchung menschlicher und tierischer Schilddriisen hat im ZSR eine lange Tradition,
vergleiche Handl (1996) und dort angegebene Literaturstellen. Im Rahmen dieses V orhabens wurde
weitere menschliche Schilddriisen aus den Regionen | (Hamburg) und 111 (Hannover) gesammelt
und analysiert. Tierische Schilddriisen konnten ausschliefdich aus Region |11 beschafft werden.
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In der Kette der Arbeitsablaufe von den Probenahmen bis hin zum Messergebnis kommt den Pro-
benahmen zweifelsohne eine besondere Bedeutung zu. Unterlaufen namlich bei der Probenahme
Fehler oder werden wichtige Informationen nicht oder nur unzureichend dokumentiert, so ist das
gpéter erhaltene Messergebnis wertlos. Aus diesem Grund weist z. B. die Staatliche Landwirtschaft-
liche Untersuchungs- und Forschungsanstalt (LUFA) in Minster darauf hin, dass nach Méglichkeit
die Probenahme ,, geschulten Probenehmern® Uiberlassen werden sollte. Da dies im Rahmen dieses
Projektes nicht moglich war, wurde versucht, die in den ,, Messanleitungen* (BMU, 2000) beschrie-
bene Vorgehensweise umzusetzen. Prinzipiell orientierten sich die Probenahme und der damit ein-
her gehende Aufwand immer am eigentlichen Zweck der Untersuchung und an der im Anschluss zu
treffenden Aussage. Zur vollstandigen Dokumentation wurde eine Datenbank im Access-Format
angelegt, in der ale relevanten Parameter wie z. B. die Art der Probenbehandlung, Frischmasse
(FM), Trockenmasse (TM), Aschgewicht (AG) oder der Ort der Lagerung festgehalten wurden;
bzgl. Details siehe Tab. I.3aund Tab. 1.3b im Anhang.

4.1.2 Nor dseewasser

Die ersten Untersuchungen an Nordseewasser wurden von Yiou et a. (1994) nach Probenahme in
den Jahren 1984-1992 durchgefiihrt. Weitere Probennahmen und Untersuchungen fanden in den
Jahren 1980-1995 vor der norwegischen Kiste (Yiou et al., 2002) und in den Jahren 1995-1999 aus
dem Kattegat und der Ostsee statt (Hou et al., 2002). Lopez-Gutierrez et al. (2004) untersuchten ein
Sedimentprofil aus dem Kattegat. Alfimov et al. (2002) analysierten 13 Proben aus dem Jahr 1999
von Oberflachenwasser aus dem Atlantik und der Ostsee auf einer Linie, die sich auf der Hohe des
60. Breitengrades von 30° W (im Nordatlantischen Strom) bisin die Ostsee erstreckte. In der Nord-
see und im Kattegat nahmen sie je zwei Proben (vgl. Kap. 5.4.1).

Vom ZSR wurden zwischen Juni 1999 und April 2002 insgesamt 8 Proben von Nordseewasser bei
Spieka, auf Amrum und in Nef3mersiel genommen. Zusétzlich wurde je eine Probe von der dani-
schen Nordseekiiste bei Vejers (N: 55° 37' 60"; O: 8° 7' 60") und aus dem Golf von Biskaya bei La
Gurp (N: 45° 24' 26"; W: 1° 9' 16") genommen.

Die untersuchten Meerwasserproben aus der Nordsee wurden nach den Probenahmen ohne weitere
Konservierung maximal zwei Wochen bis zur Probenaufarbeitung gelagert. Bzgl. weiterer Details
siehe Szidat (2000).

4.1.3 L uft

1976 konzipierte Rahn et. a. (1976) einen Aerosolsammler zur Erfassung von pratikelgebundenen
und gasformigen Halogenen. Partikel grof3er als 0,4 um wurden klassisch tber Membranfilter abge-
trennt. Gasformige Halogene sollten dartiber hinaus selektiv nach anorganisch und organisch ge-
trennt werden. Diese Selektion erfolgte Uber imprégnierte Filter. Dazu wurden herkémmliche Cellu-
losefilter mit Lithiumhydroxid/Glycerol impragniert, um anorganisches lod zuriickzuhaten. Das
grolere, gasférmige organische lod sollte die behandelten Filter passieren, um anschlief3end in Ak-
tivkohle fixiert zu werden. Der wesentliche Tell des Aerosolsammlers war somit die selektiv wir-
kende Lithiumhydroxid-Filtereinheit.

Am ZSR wurde das Filtersystem soweit modifiziert, dass es mit einem BERNER Impaktor als
Membranfilterersatz betrieben werden konnte. Erfahrungen aus Arbeiten von Wershofen (1988),
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Y oshida und Muramatsu (1995) und Birch et. al. (1994) flossen in das modifizierte Filterkonzept
von Ernst (2003) mit ein.

Die jetzt eingesetzte Filterapparatur besteht aus einem Impaktor mit kritischer Dlse, BERNER Im-
paktor (Berner und Lurzer, 1980; Lodge und Chan, 1986), an die eine Filtereinheit mit anorga-
nisch/organisch selektiven Filtern und einer Sorptionseinheit mit impragnierter Aktivkohle ange-
schlossen ist (Abb. 4-4 und 4-5).

Der anorganisch/or ganisch selektive Filter

Der selektive Lithiumhydroxid-Filter darf nicht nach Grofie selektieren, sondern nach chemischen
Eigenschaften. Der stark alkalische Filter sollte durch Absenkung des Reduktionspotenzials verhin-
dern, dass durch Oxidation zum I, ein anorganischer lod-Verlust eintritt. Substitutionsreaktionen
von lod-organischen Verbindungen sollten nicht im Lithiumhydroxid-Filter auftreten. lod-
organische Verbindungen kénnen in Gegenwart von Chlorid und Bromid lodid freisetzen. Damit ist
die Selektivitét der Lithiumhydroxid-Filter eingeschrankt. Rahn et al. (1976) ermittelten folgerich-
tig unterschiedliche analytische Messunsicherheiten der Einzelmessung fir anorganisches und or-
ganisches Chlor (10 %), Brom (15 %) und lod (20 %).

?/ Abdeckhaube

BERNER Impaktor

Stativ mit Impaktoranschluss in ca. 150 cm Hohe

Filtereinheit mit drei anorg./org. selektiven Filtern

Zwei Aktivkohleeinheiten

Kugelventil

Backup-Filter

Unterdruckleitung zur Vakuumpumpe

Abb. 4-4: Aufbau des Aerosolsammel systems
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In erster Linie werden in dieser Arbeit *2°I/**'|-|sotopenverhaltnisse zur Auswertung herangezogen.
Somit ist der analytische Fehler nur dann relevant, wenn er fur 1| und **'I abweicht. Dass ist der
Fall, wenn *I und *#I in unterschiedlichen chemischen od-Spezies auftreten. Dieses nachzuwei-
senist ein Ziel der Messung und kann u. a. durch abweichendes Penetrationsverhalten innerhalb der
Lithiumhydroxid-Filter erkannt werden. Die Verwendung von mehr als zwei Filtern lasst ein ab-
weichendes Penetrationsverhalten anhand der *2°1/**’I-I sotopenverhaltnisse quantifizieren und kor-
rigieren, sodass der analytische Fehler verringert werden kann. Aus diesem Grund ist der Filterhal -
ter modular ausgelegt, um bis zu flnf Lithiumhydroxid-Filter dquidistant aufnehmen zu kénnen.

Inwiewelt die Selektivitdt der Lithiumhydroxid-Filter auf chemisches Verhalten zurtickzufthren ist,
l&sst sich nicht eindeutig feststellen. Der Grund ist, dass eine Uberlagerung von chemischer Selekti-
on und Selektion nach Grol3e vorliegt. Dies ist insbesondere dann nicht auszuschlief3en, wenn das
impragnierte Filter durch zunehmende Beladung oder durch Anderung der kapillaren Haftkrifte
seine Partikelhaftwahrscheinlichkeit verringert. Vor allem eine Wassersdttigung der Faserfilter
durch die Luftfeuchtigkeit (maritime Luftfeuchtigkeit im Jahresmittel: 98 %) verandert die Selekti-
vitét der Filter nach der Grof3e der Aerosole. Die Folge ist ein Anstieg des Druckverlusts am Filter
um mehr a's eine GrofRenordnung. Obwohl der Druckverlust zunimmt, verringert sich die Abschei-
dungsrate von Aerosolen zugunsten der Penetration durch die Faserfilter. Der Grund liegt im Zu-
sammenricken und Aufquellen der Filterfasern durch Kapillarkréfte, sodass die Porengréf3e zu-
nimmt (Faserfusion) (Baraket, 1992). Eine Belastung der Faserfilter mit Feuchtigkeit verringert
somit die GroRenklassifizierung, wahrend Aussagen tiber die Anderung der chemischen Selektivitat
nicht getroffen werden kdnnen. Einerseits ist die Wirksamkeit der Imprégnierung an Feuchtigkeit
gebunden, andererseits kann dadurch die Verweilzeit der Gase und Partikel innerhalb des Filters
abnehmen.

Anschluss an
BERNER Impaktor

mit
kritjscher Dise Bis zu 3 TEDA-Aktivkohle Einheiten
V=30 I/min flr organisches lod

I //f . T \H H ?tonskﬂomjeL H
S =

H e / Vakuumanschluss

Bis zu 5 Filterscheiben fiir anorganisches lod
mit Penetrationskontrolle fiir
Partikel kleiner als 0,087um

o
e
Bz

Abb. 4-5: Modulare Aerosolsammeleinheit ohne BERNER Impaktor

Eine Verbesserung der Abscheidungscharakteristik durch die Wahl besserer Filtermaterialen ist
nicht méglich. Fur die Sammlung von Aerosolen sind Glasmikrofaser-Tiefbett-Filter am besten
geeignet. Sie haben im Vergleich zu Cellulose-Filterpapieren einen geringeren Luftstromungswi-
derstand und eine hohere Ladungskapazitédt. Sie besitzen jedoch die Nachteile, dass die Imprégnie-
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rung schlechter aufgenommen wird und es wéahrend der 1od-Matrixtrennung mittels Trockenvera-
schung zu einem Analytverlust durch Zusammenbacken kommt.

Aufgrund der schlechteren Abscheidecharakteristik der Cellul osefilterpapiere muss das Filtersystem
mit moglichst geringer Belegung der Filter betrieben werden. Eine Verringerung der Belegung
durch Erhoéhung der Filterflachen ist nicht moglich. Mit zunehmender Vergrof3erung der Filterfl&
chen erhoht sich der Blindwert fir **I und *?'I. Dies kann nur tber eine Erhdhung der Sammel-
mengen kompensiert werden, was wiederum die Belegung der Filter und die Messzeiten erhoht. Die
Wahl der kleinsten moglichen Filtergrof3e ist anhand der zu erwartenden mechanischen Belastung
nach einer Faserfusion festzulegen.

Die Selektion des Filtersystems ist laut Wershofen (1988) ,, etwas besser”, wenn man den Filter statt
mit Lithiumhydroxid mit Tetrabutylammoniumhydroxid (TBAH) impragniert. Hierauf wurde aus
folgenden Grinden verzichtet:

- Lithiumhydroxid fuhrt zu einer Quellung der Cellulose, sodass die Impragnierung auch in
der Tiefe des Filters wirksam wird und eine spétere Veranderung des Filters durch Faserfu-
sion geringer ausféllt. Die Verteilung des hydrophilen Impragnierungsmittels Lithium-
hydroxid in Glycerol ist besser als die Verteilung von TBAH, sodass im Zweifelsfall homo-
gener impragnierte Filter entstehen.

- Waéhrend Lithiumhydroxid ein reduzierendes Milieu schaffen und so anorganisches lod als
lodid immobilisieren soll, bildet TBAH Ammoniumverbindungen. Diese werden auch von
Chlorid und Bromid gebildet. Da tber Seaspray mehr Chlorid und Bromid as lod in den
Filter eingetragen wird, nimmt im Verlauf der Sammlung die Abscheidewahrscheinlichkeit
fur lod ab, sodass vermeintlich hdhere Anteile an organischem lod gemessen werden. Der
Verbrauch von Lithiumhydroxid ist nicht an dem Eintrag von Chlorid und Bromid gebun-
den. Es ist zu vermuten, dass den Eintrag von Saurebildnern und basischen Stauben zu e-
nem geringeren Verbrauch von Lithiumhydroxid fuhrt als der Verbrauch von TBAH durch
Komplexbildung.

Der Impaktor

Die Abtrennung aller Aerosole oberhalb 1 pum ist eine notwendig Bedingung zur Aufrechterhaltung
der Selektivitét des Filtersystems, well sie die Belegung der Filtereinheiten verringert. In den Sys-
temen von Rahn et. al. (1976), Y oshida und Muramatsu (1995) und Wershofen (1988) erfolgte die
Abtrennung Uber sehr glatte Polycarbonat-Membranfilter, die mittels Kernspurverfahren hergestell-
te exakte Porengrofen von 0,4 £ 0,04 um aufweisen (Nuclepore-Filter). Membranfilter unterliegen
nicht der Faserfusion. Ein weiterer Vorteil ist die geringe Sorption von gasformigen lod-
V erbindungen und die gute Riickhaltung von Aerosolen, die grofl3er als 0,4 um sind.

Dennoch ist der Einsatz dieser Membranen zur Bestimmung der Aerosolmengen grof3er als 0,4 um
nicht geeignet. So konnte Wershofen (1988) die Mengen an Partikeln gréf3er als 0,4 um je nach
Sammel bedingungen nicht nachvollziehen. Diesist die Folge der sehr glatten Oberflache der Poly-
carbonat-Membran.

Membranfilter sind nicht in der Lage, Substanzen unter Freilandbedingungen soweit zu immobili-
sieren, dass es nicht zu Aerosolverlusten durch elastische Stof3e oder Erosion kommt. Spétestens bei
der Auswage ist mit Verlust an Sammelgut zu rechnen. Das erklart, warum sowohl Rahn et al.
(1976) ds auch Y oshida und Muramatsu (1995) einen Antell von 70 % bis 80 % organisch gebun-
denen lods gefunden haben, wahrend Wershofen (1988) Werte zwischen 19 % und 74 % ermittelt

35



hat, die mit den Gehalten an Partikeln grof3er as 0,4 um (9 % bis 60 %) korrelieren (Wershofen,
1988). Das Ergebnis von Wershofen (1988) ist nicht plausibel, da Rahn et a. (1976) und Y oshida
und Muramatsu (1995) unter Einfluss von Seaspray gemessen haben. Aufgrund der hohen
Seaspray-Gehalte hétte es bel ihnen einen wesentlich héheren Anteil an lod-Partikeln im Vergleich
zu Wershofen (1988) und Birch et al. (1994) geben missen. Birch et a. (1994) erhielten zwar auch
um 80 % gasformiges organisches lod, benutzten aber einen klassischen Glasmikrofaser-
Tiefenfilter geringer Abscheideleistung (Whatman GF/A), um Partikel vor dem selektiv wirksamen
Filtern abzutrennen. Bei einem typischen Sammelvolumen von 2000 m® mit einer Durchflussrate
von45 L min™ bis55 L min™, ist bei Glasmikrofaser-Tiefenfilter mit Penetrationen zu rechnen. Da
sich die Abscheidewahrscheinlichkeit Uber einen Sammelzeitraum von mehreren Tagen, bei unter-
schiedlichen Wetterverhatnissen stark andert (Baraket, 1992), ist sowohl das zurtickgehaltene als
auch das penetrierte Aerosol nicht ausreichend charakterisiert. Aufgrund der unterschiedlichen
Sammel bedingungen und -mengen der Arbeitsgruppen wurde in dieser Arbeit die Abtrennung der
Aerosole grof3er als 1jum durch einen neunstufigen BERNER Impaktor vorgenommen.

Innerer Gehausering einer
Impaktorstufe

Dasenplatte

neunstufiger Stauplatte

BERNER Impaktor

> c Distanzring
(duReres Gehause)

Abb. 4-6: Schnittbild einer Impaktorstufe eines neunstufigen BERNER Impaktors

Erfasste Partikel werden in einem Impaktor (Abb. 4-6) nach Gréf3e und Masse selektiert und aul3er-
halb des Volumenstromes deponiert, sodass sie nicht mehr zur Beladung des Filter-Systems beitra-
gen konnen. Die Geschwindigkeit des Volumenstromes durch die Stufen des Impaktors wird durch
Dusen bestimmt, die jeweils oberhalb einer Filterscheibe angeordnet sind. Diese weisen in der Mitte
ein Loch grofen Querschnitts auf. Durch die Wahl von Grofse und Anzahl der Disen kdnnen nur
Partikel unterhalb einer bestimmten Grofe und Schwere dem Volumenstrom folgen. Alle anderen
Partikel werden auf einer Filterscheibe deponiert. Zur Vermeidung von Uberladung und zur besse-
ren Immobilisierung abgeschiedener Partikel und Feuchtigkeit wurden die Filterscheiben mit Cellu-
lose-Filtern belegt. Durch gravimetrische Bestimmung der Sammelmengen in den Cellulose-Filtern
ergibt sich eine GroRenverteilung der abgeschiedenen Aerosole Uber ale Impaktorstufen. Aus den
ermittelten GroRenverteilungen lassen sich Aussagen sowohl Uber abgeschiedene Aerosole im Im-
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paktor as auch in die néchste Filtereinheit eintretende Aerosole machen, soweit die Grofsenvertei-
lung Aerosoltypen zugeordnet werden kann. Die Wahl des Impaktors und der Betrieb mussen wohl
durchdacht werden, da bel einem Impaktor auch Sammelverluste auftreten. Ein weiterer Vortelil
eines BERNER Impaktors ist der konstante Volumenstrom. Dieser wird durch eine so genannte
kritische Duse am unteren Ende des Impaktors realisiert. Die Duse ist so ausgelegt, dass sie die
durchstrémende Luft auf Schallgeschwindigkeit beschleunigt. Eine hohere Geschwindigkeit ist
nicht zu erreichen, sodass bel einer maximalen Saugleistung der Vakuumpumpe, auch Veranderun-
gen im Druckabfall der nachgeschalteten Filter keine Auswirkungen auf dem Volumenstrom haben.

Die Aktivkohleeinheit

Die letzte Stufe des Aerosolsammlers besteht aus Aktivkohleeinheiten. Die Aktivkohle soll das
noch nicht aus dem Volumenstrom heraus gefilterte organische lod vollstandig adsorbieren. Aktiv-
kohlen besitzen hervorragende Sorptionseigenschaften, die abhéngig vom Angebot an Adsorptiv
und Co-Adsorptiven zu mehr oder weniger vollstéandigen Sorptionen des Analyten fuhren. Der
Grund liegt darin, dass fur jedes Adsorptiv unterschiedliche Gleichgewichtsbedingungen zwischen
Adsorption und Desorption bestehen, die eine Konzentrationsabhangigkeit von allen beteiligten
Sorptionspartnern zeigen. Die Akkumulation von Feuchtigkeit in der Aktivkohle &ndert die Sorpti-
onseigenschaften. Das hat zur Folge, dass es zu Verlusten an adsorbiertem lod kommt. Um dies zu
verhindern, muss die Aktivkohle in die Lage versetzt werden, |od-Adsorbate einzugehen, die nicht
mehr durch das Co-Adsorptiv Feuchtigkeit beeinflusst werden. Imprégniert man Aktivkohle mit
Triethylendiamin (TEDA), so wird lod in einem TED-Charge-Transfer-Komplex chemisch gebun-
den, wahrend das TEDA an der Aktivkohle sorbiert bleibt. Eine Desorption von TEDA durch Was-
ser ist aufgrund der hydrophoben Eigenschaften und der schlechten Wasserl6slichkeit von TEDA
unwahrscheinlich.

Ein weiteres Problem stellt der Gehalt von lod innerhalb der Aktivkohle dar. Aktivkohle wird in der
Regel aus Pflanzen gewonnen. Das '?°1/**'I-Isotopenverhéltnis von Aktivkohlen entspricht dem
anthropogenen *#|-Eintrag in die Pflanzen. Zu den gering iodbel asteten Aktivkohlen zahlen Kohlen
aus K okosnussschalen. K okosniisse kénnen nur begrenzt *2°I akkumulieren, da die Wachstumsperi-
ode begrenzt ist. Dennoch ist der lodgehalt in der Aktivkohle so hoch, dass er limitierend fir die
notwendigen Sammelmengen werden kann. Die Menge an eingesetzter Aktivkohle muss deshalb so
gering wie mdglich gehalten werden. Das erreicht man durch modulare Einheiten mit geringer Ak-
tivkohleflllung. Blindwerte der Aktivkohleeinheiten, in denen keine nennenswerten lodmengen
gesammelt wurden, brauchen nicht mehr berlicksichtigt zu werden. Auch bei der Berechnung der
penetrierten lodmengen braucht der Blindwert der nur gering beladenen Aktivkohleeinheiten nicht
mehr berticksichtigt werden.

Eine erste Testmessung mit 25 m?® Sammelvolumen wurde am ZSR durchgefiihrt. Sie diente der
Uberpriifung und Optimierung der Filterapparatur und stellte keine kontinuierliche Messung dar.
Dennoch wurde eine Auswertung durchgefiihrt, um Aussagen dber Mindestsammelmengen und
Penetrationsverhalten machen zu konnen. Die zweite Messung mit 348 m3 Sammelvolumen auf der
Nordseeinsel Fohr war Teil dieses Vorhabens. Die Durchfihrung der Messung, die Analytik und
Auswertung sind ausfihrlich bei Ernst (2003) beschrieben. Die Sammelmengen der einzelnen Mes-
sungen zeigen deutliche Unterschiede im Gehalt und Penetrationsverhalten von 2| und *#'I.

414  Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser

Den in Rahmen dieses Vorhabens durchgeftihrten Untersuchungen an Béden, Aerosolen, Nieder-
schldgen, Oberflachenwassern, Grundwassern, Milch und Bewuchsproben sind langjahrige Mess-
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reihen zur Untersuchung der Entwicklung der *#I-Kontamination in Niedersachsen vorausgegan-
gen.

Die Probennahme Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser erfolgte ausschliefdlich durch das
Niedersichsische Landesamt firr Okologie (NLO). Parallel zur Bodenentnahme in den ersten 10 cm
wurde Bewuchs in Form von Weidegrasschnitt im Frihsommer beprobt. Die Probennahmen durch
das NLO erfolgten in der niedersichsischen Region Wendland im Wassereinzugsgebiet der Elbe.
Aus dieser Region wurden auch Milchproben vom NLO zur Untersuchung bereitgestellt. Das Ver-
fahren der Probennahme, die Lagerung und Aufbereitung sind bereits bei Schmidt (1998) und Szi-
dat (2000) beschrieben und haben sich seitdem nicht wesentlich verandert. Das Gleiche gilt fir die
Entnahme und Behandlung natiirlicher Wasser.

415 Boden

Neben den von Ernst et al. (2002, 2003) untersuchten sieben Tiefenprofilen aus Niedersachsen
wurden alle tbrigen Bodenproben, die am ZSR untersucht wurden, nach den nachstehenden Ver-
fahren genommen, wie sie zur reprasentativen Entnahme von Boden z. B. in den Messanleitungen
(BMU, 2000) und von Breder (1994) beschrieben wurden. Dabei wird das zu beprobende Gelénde
in einem Zickzackkurs maoglichst gleichmaldig abgeschritten und mithilfe einer Kernrammsonde
(Bohrstock) an verschiedenen Stellen aus den oberen 30 cm eine Bodenprobe entnommen. Diese
unterschiedlichen Einzelproben werden anschlief3end grtndlich vermischt und homogenisiert, um
somit eine fir das zu beprobende Gelande reprasentative Bodenmischprobe zu erhalten. Dabel ist
darauf zu achten, dass die Gesamtzahl der zu nehmenden Einzel proben 20 nicht unterschreiten darf.
Dies entspricht im Wesentlichen einem von Gilbert (1987) unter der Bezeichnung ,,simple random
sampling* vorgestellten Verfahren. Grenzbereiche zu Stral3en, Wegen und Grében wurden von der
Probenahme ausgeschlossen. Alternativ zum oben beschriebenen Verfahren wurde an den Probe-
nahmeorten, an denen der Bewuchs einem Standort exakt zugeordnet werden konnte, eine so ge-
nannte Bodeneinzel probe entnommen. Dabei wird unter der Berticksichtigung der Wurzeltiefe des
Bewuchses, in dler Regel allerdings nicht tiefer as 30 cm, an der zu beprobenden Stelle mithilfe
einer Handschaufel sorgfétig Boden entnommen. Dieses Verfahren bietet sich z. B. bei der Bepro-
bung von solchen Bdden an, auf denen Gemulse angebaut wird. Prinzipiell wurden Bodenproben
zusammen mit weiteren Proben wie z. B. Bewuchs, Gemtise oder Getreide genommen, um die Be-
rechnung eines Transfer- oder Konzentrationsfaktors zu ermoglichen.

4.1.6 Futter mittel

Zu Futtermittel z&hlen allgemein Weide- und Wiesenbewuchs, also Klee, Gras oder Luzerne, aber
auch Heu- und Maissilage. Sowohl der Hof ,, Nef3merpolder” als auch die ,, Hermannsdorfer Land-
werkstétten (HLW)“ bauten Futtermittel an und wurden folglich auch diesbezliglich beprobt. Vom
Hof ,, Schessinghausen® wurde Maissilage beprobt. Bel der Beprobung von Weide- und Wiesenbe-
wuchs wurde zum Zeitpunktes des 1. Schnittes (Nef3merpolder 2001 und 2002, HLW nur 2002) und
des 2. Schnittes (Nef3merpolder und HLW 2001 und 2002) mithilfe einer Sense, analog zur Probe-
nahme einer Bodenmischprobe, Bewuchsproben entnommen und eine Mischprobe angefertigt. An-
schlief3end wurden diese Proben ans ZSR verbracht, dort luftgetrocknet und der weiteren Analytik
zugefuhrt. Zusétzlich wurden Futtermittel von Schweinen (Hermannsdorfer Landwerkstétten), Pu-
ten und (Schessinghausen) und Ziegen (Buntenbock) beprobt.
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4.1.7 Getreide

Getreide wurde hauptséchlich von den Héfen ,, Schlewecke”, |, Schessinghausen® und ,, Nef3merpol-
der* jewells zur Reifezeit bezogen. Somit konnten Hafer, Gerste, Weizen, Tritikale, Roggen und
Raps an einem oder mehreren Standorten beprobt werden. Dabei 18sst sich Getreide prinzipiell in
Korn und Stroh unterscheiden, wobei natiirlich dem Getreidekorn als Teil der Nahrungskette grofie-
re Bedeutung zukommt. Trotzdem wurde dort, wo es moglich war, neben einer Kornmischprobe
auch eine Strohmischprobe enthommen. Beziiglich des Korns wurden analog zu dem in den Mess-
anleitungen (BMU, 2000) beschriebenen Vorgehen direkt beim Landwirt Teilproben des Korns
vom Mahdrescher oder Anhénger genommen und zu einer Mischprobe vereinigt. Das Stroh, das
vom selben abgeernteten Feld oder Bereich eines Feldes stammen musste, wurde bei der Anferti-
gung der dazugehoérigen Bodenmischprobe (s. 0.) statistisch aufgelesen und zu einer fir diesen Be-
reich reprasentativen Mischprobe vereinigt. Sowohl das Korn als auch das Stroh wurden dann ans
ZSR verbracht und dann weiter bearbeitet.

4.1.8 Gemuse

Gemise wurde im Wesentlichen von den Betrieben , Jeinsen” und , Grindeich® bezogen. Beide
Hofe haben sich auf Gemiisebau spezialisiert und bieten ein umfangreiches Angebot an. Folgende
Gemusesorten wurden dabei, teilweise auf beiden Hofen, beprobt: Kopfsalat, Kohlrabi, Knollenpe-
tersilie, Petersilie, Einlegegurken, Lauch, Rote Bete, Blumenkohl, Mangold, Wirsingkohl, Weil3-
kohl, Brokkoli, Rosenkohl und Kartoffeln. Dabei lag der Zeitpunkt der Probenahme in der Regel
kurz vor der Erntereife. Bei der Aufbereitung der Proben wurde tberwiegend nach den Messanlei-
tungen fir die Uberwachung der Radioaktivitédt in Lebensmitteln (BMU, 2000) vorgegangen, wWo
genauere Details nachgeschlagen werden konnen. Im Wesentlichen wurde der zum Verzehr be-
stimmte Anteil des Gemuises normiert gewaschen und gewogen und bis zur weiteren Verarbeitung
eingefroren. Vom Betrieb ,, Gleidingen* konnten Himbeeren und Brombeeren von Plantagen bezo-
gen werden. Das Praparieren dieser Proben entsprach der Vorgehensweise bei Gemise. In den
Messanleitungen (BMU, 2000) ist alerdings lediglich die Probenvorbereitung fir zum Verzehr
geeignete Pflanzenbestandteile beschrieben. In der vorliegenden Arbeit wurden zusétzlich auch
nicht zum Verzehr bestimmte Pflanzenteile prépariert, wenn eine wissenschaftlich interessante Fra-
gestellung zu beachten war. Die Vorbereitung dieser Pflanzenteile erfolgte im Wesentlichen so wie
die der zum Verzehr geeigneten Teile. So wurden z. B. Deckblé&tter von Pflanzen (Kohl), die nicht
verzehrt werden, im Probenaufbereitungsprozess behandelt wie innen liegende Pflanzenblétter, die
sehr wohl Teil der Nahrung sein kénnen.

419 Fleisch

Es wurde im Rahmen dieser Arbeit Fleisch vom Rind, Schwein, Schaf, Wildschwein, Reh, Ziege
und Pute von verschiedenen Standorten bezogen. Rindfleisch wurde von den Rindern der ,Her-
mannsdorfer Landwerkstétten* und des Betriebes ,, Nef3merpolder” untersucht. Der Hof ,, Nef3mer-
polder* war auf}erdem in der Lage, Innereien eines frisch geschlachteten Rindes zur Verfiigung zu
stellen. Des Weiteren konnte Schafs — und Schweinefleisch von den “Hermannsdorfer Landwerk-
stétten” bezogen werden. Zum Verzehr geeignetes Fleisch von Pute und Wildschwein wurde vom
Hof , Schessinghausen* zur Verfigung gestellt. Das Institut fur Wildbiologie und Jagdkunde in
Gottingen erlegte im Winter 2001/02 Rehe und stellten diese dem ZSR zu Untersuchungen zur Ver-
fligung. Ziegenfleisch konnte von einer Ziegenbduerin in Buntenbock (Harzvorland) bezogen wer-
den.
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4.1.10 Milch

Von einem kistennahen und einem kistenfernen Milchktihe haltenden Hof (, Nef3merpolder” bzw.
» Hermannsdorfer Landwerkstétten*) konnten Milchproben genommen werden. So wurden von Mai
2001 (,, Nefdmerpolder) bzw. September 2001 (HLW) bis Oktober 2002 (,, Nef3merpolder”) bzw.
Juli 2002 (HLW) monatlich Milchproben bezogen. Dabei wurden nach den Messanleitungen
(BMU, 2000) jeweils Milchproben (1 Liter) direkt aus dem Sammeltank des jeweiligen Betriebs
entnommen. Zusétzlich konnte vom Hof ,, Buntenbock* ein Liter Ziegenmilch bezogen werden.

41.11 Gesamtnahrung

Im Fruhjahr, Sommer und Herbst 2002 wurde fir je eine Woche das Mittagessen der Hauptmensa
der Universitét Hannover beprobt. Dabei wurden vier der finf angebotenen Gerichte (Eintopf, Bio-
Linie-MenU, Hauptmenl vegetarisch, HauptmenU nicht vegetarisch) zu einer Tagesprobe zusam-
mengefligt und mithilfe eines Fleischwolfs (Typ Kompaktwolf R 70, Fa. Krefft Kiichenmaschinen)
homogenisiert. Die Zusammensetzung und Einwaagen der untersuchten Mensaessen konnen Tab.
[1.1 im Anhang entnommen werden. Da somit lediglich das Mittagessen abgedeckt war, wurden
mithilfe des Ernghrungsberichts 2000 (Deutsche Gesellschaft fir Erndhrung, 2000) und der Anga-
ben der Centralen Marketing-Gesellschaft der Deutschen Agrarwirtschaft mbH (1999) ein fir die
deutsche Bevdlkerung moglichst reprasentatives Frihstiick und Abendessen zusammengestellt. Die
Zusammensetzung des Frihstlicks und Abendessens kann Tab. I1.2 im Anhang entnommen werden.

4.2 Analytik

Zur Analyse von *?’1 und **°I wurden die radiochemische Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA),
die Beschleunigermassenspektrometrie (AMS = Accelerator Mass Spectrometry), die lonenchroma-
tographie und die ICP-M S herangezogen. Im Folgenden sollen diese Analysenverfahren kurz dar-
gestellt werden.

4.2.1 Radiochemische Neutronenaktivierungsanalyse

Die RNAA (Radiochemische Neutronenaktivierungsanalyse) ist derzeit die einzige Methode, %’
und I in Umweltproben gleichzeitig nachzuweisen. Sie nutzt die Radioaktivitét zur Bestimmung
der lod-Nuklide. Durch Kernreaktionen lassen sich aus stabilen oder langlebigen Nukliden kurzle-
bige Produkte herstellen, die sich aufgrund ihrer hohen spezifischen Aktivitdéten z. B. ¢
spektrometrisch messen lassen. Zur Bestimmung von *?°l und **'I sind folgende Kernreaktionen zu
berlicksichtigen:

29 (n, 9 1 (Ty2 = 12,6 h)
27 (n, 9 " (Tyz = 25 min)
27) (n,2n) 281 (Ty, = 13,11 d)

Der Aufwand fir die Probenaufarbeitung ist jedoch aus zwel Griinden sehr hoch. Erstens ist eine
aufwendige lod-Matrixtrennung unumganglich, um die Menge an entstehenden Stornukliden und
damit die entstehende Aktivitéat der Probe — nicht zuletzt aus Strahlenschutzgriinden — so gering wie
moglich zu halten. lod muss dazu matrixfrei vorliegen. Zweitens muss die Probe nach der Bestrah-
lung erneut aufbereitet werden, um eine Uberlagerung der g-Linien von Stérnukliden mit den zum
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Nachweis genutzten g-Linien zu reduzieren. Entscheidend fir die zu erreichende Nachweisgrenze
ist vor allem die Abtrennung von Br.

Der Vorteil der RNAA ist die simultane *°I- und **’I-Bestimmung. Limitierend sind die Verfiig-
barkeit von Neutronen, die einen Kernreaktor notwendig macht, und die Aufwendungen fir den
Strahlenschutz. Dennoch war die RNAA Uber zwanzig Jahre die einzig brauchbare Methode, um
129 /17| .| sotopenverhaltnisse von 2 - 10° noch messen zu koénnen; vgl. Schmidt et al. (1998). Die
RNAA ist damit nicht geeignet, um den '?°|-Gehalt pra-nuklearer oder gering belasteter Umwelt-
kompartimente zu erfassen.

4.2.2 Beschleuniger massenspektrometrie

Zur Bestimmung von **| in nicht oder gering belasteten Umweltproben ist es notwendig, das
129 /17| .| sotopenverhaltnis nach dem Analysenprinzip der AMS zu ermitteln. Dieses Verfahren
nutzt sowohl besondere Formen der lonisierung, as auch der Unterdriickung von Molekilinterfe-
renzen und des Nachweises der entstehenden schweren lonen. Der technische Aufwand ist jedoch
enorm, da ein Tellchen-Beschleuniger grof3er Leistung bendtigt wird. Die Trennung der Analyten
aus der Probe erfolgt Uber funf physikalische Filter, die jeweils storende lonen abtrennen oder de-
tektieren. Die Trennleistung geht Uber jede chemische Matrixseparation hinaus, setzt diese aber
voraus.
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Abb. 4-7: Aufbau der PSI-ETH-Tandem-AM S-Anlage an der ETH Honggerberg in Zurich.

In Abb. 4-7 ist die PSI-ETH-Tandem-AMS-Anlage an der ETH Honggerberg in Zurich dargestellt,
an der die Vorteile der AMS kurz diskutiert werden sollen. Es handelt sich um einen Tandem-
Beschleuniger mit einer maximalen Termina spannung von 6 MV. Die Messproben aus Agl werden
vermischt mit Silberpulver zur Erhéhung der Leitféhigkeit in einen Casium-Sputterionenquelle ein-
gebracht, in der 1™-lonen erzeugt, extrahiert, vorbeschleunigt und bei einer Terminal spannung von
4,7 MV in den Beschleuniger eingeschossen werden. Im Beschleuniger werden die negativen |onen
zum Terminal hin beschleunigt.
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Am Terminal wird ein Gas-Strippertarget durchschossen, in dem die I™-lonen in positive lod-l1onen
umgeladen werden und eventuell mit in den Beschleuniger eingeschossene Molekil-1onen zerstort
werden. Die positiven lod-lonen werden im zweiten Teil des Tandem-Beschleunigers zum Erdpo-
tenzial hin erneut beschleunigt. Durch die folgenden strahlfihrenden Komponenten werden |od-
lonen einer spezifizierten Ladung (1°*) selektiert und die lod-Isotope in einem magnetischen Mas-
senanalysator weiter in ihren Bahnen aufgespalten. Der Nachweis des *?’I erfolgt al's Strom mit ei-
nem Faraday-Cup. Zur weiteren Unterdriickung von isobaren Interferenzen werden die **°I-lonen
mittels einer time-of-flight Analyse und eines DE-E-Detektors Z- und A-spezifisch nachgewiesen.
Abb. 4-8 zeigt zwei eindimensionale Spektren im kritischen Bereich der '®I- und *Te-
Zahlereignisfelder bei unterschiedlichen *2°1/**’I-I sotopenverhal tnissen. Beide Spektren demonstrie-
ren die hervorragende Trennung des *?°| von isobarem Tellur. *°I ist nur eines der langlebigen Ra-
dionuklide, bei denen sich die AMS Zerfall smessungen und anderen massenspektrometrischen Ver-
fahren gegeniiber als Giberlegen erwiesen haben.
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Abb. 4-8: AMS-Spektrum von *?|. Trennung von **°| und isobarem Tellur. Wagner et al. (1996)

Die Uberlagerung einer Vielzahl von strahlfiihrenden Komponenten, die tiber elektrische und mag-
netische Ablenkung als Massenspektrometer wirken, in Kombination mit der Vermeidung von Mo-
lekilinterferenzen und die Unterdriickung von isobaren und isotopen Interferenzen als Folge selek-
tiver Messverfahren fur lonen hoher Energien, hat die AMS zu einem Uberlegenen Messverfahren
beim Nachweis langlebiger Radionuklide gemacht. Tab. 4-1 gibt eine Ubersicht iber die an der
PSI-ETH-Tandem-AMS-Anlage an der ETH Honggerberg in Zirich erzielten Ergebnisse beim
Nachweis langlebiger Radionuklide. Dabel kann die Leistungsféahigkeit der AMS fir die benutzten
Hochspannungen und Stripper, die gewahlten Ladungszusténde nach Durchgang durch den Strip-
per, die Endenergie der lonen und die jeweilige Separationstechnik durch die erreichten lonenstré-
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me und die Transmissionen durch die Anlage sowie durch die Hohe des isobaren Untergrundes cha-
rakterisiert werden.

Ein detaillierter Uberblick ber die Beschleunigermassenspektrometrie und ihre vielféatigen An-
wendungen in den Erd- und Umweltwissenschaften wurde von Finkel und Suter (1993) gegeben.

Tab. 4-1: Leistungsfahigkeit der PSI-ETH-Tandem-AMS-Anlage an der ETH Honggerberg in Zirich.

lon  Terminal Charge Trans- lon Isobar
Nuclide /lon Current Volitage State Stripper mission Energy Back- Separation
[wA] [MV] [%] [MeV] ground Technigue

108Be BeO 0.5-2.0 58 3+ ArGas 20 20 <10-14 Absorber/GIC
“c C 15;25 52 4+  ArGas 45 26 <10-15 NIF/GIC
26A1 Al 0.1-0.2 47 5+ ArGas 20 28 <10-14 NIF/GIC
25 Si 5-10 60 7+ C-Foil 10 48 <10-15 GFW/GIC
#Cl C 10-15 60 7+  G-Foil 10 48 <1015 GIC

41Ca CaHz 0.3-0.8 60 5+ ArGas 7 36 1013 NIF/GIC
58Ni  Ni 0.15-0.3 60 11+ C-Foil 1 72 <109 GIC

60Fe FeH 0.02-0.03 60 9+ C-Fail 5 60 101 NIF/GIC
126Sn Sn  0.02-0.05 50 b5+ ArGas 3 30 107 PXD

29] | 5-10 47 b5+ ArGas 5 28 Sxi0-14 NIF/GIC
BIC: gallonaaton detecior  FXDr brojactie Xeugy detecton  (ERRETREE

4.2.3 lonenchromatographie

Unter dem Begriff lonenchromatographie (IC) sind eine Reihe von analytischen Verfahren zusam-
mengefasst, die eine schnelle Analyse von lonen in flissigen Proben bis in den sub-ppm-Bereich
(parts per million: Nachweis eines Teiles unter 1 - 10° Teilen; pg g ™) ermdglichen (WeiR3, 1991).
Das hier genutzte analytische Prinzip ist der lonenaustausch-Prozess zwischen der mobilen Phase
(Elutionsmittel; kurz Eluent) und der am Tréagermaterial (Flllung der analytischen Saule) gebunde-
nen Austauschgruppen. Durch Verschieben der mobilen Phase, relativ zur stationéren Phase, ergibt
sich eine aktuelle Analyt-Konzentration an jedem Ort in der Saule, die nicht mehr der Gleichge-
wichtskonzentration der stationdren Fest-Fllssig-Verteilung zwischen Trégermaterial und Eluent
entspricht. In Abhangigkeit des Verteilungskoeffizienten beider Phasen und der Fliel3geschwindig-
keit des Eluenten, ist sowohl eine Aufkonzentrierung als auch eine Elution von Analytionen in oder
aus der chromatografischen Saule moglich. Durch Variation der mobilen Phase (Proben- und E-
luentzusammensetzung) ist eine weitgehende lonen-Trennung in den Eluaten (Eluat: durch Elution
herausgel 6ster Stoff) moglich.

Je geringer die ionischen Adsorptionsprozesse des Analyten mit dem Tragermaterial sind, umso
geringer ist die Verbreiterung der Substanzzone des Analyten beim Weg durch die Trennséule. Die
Substanzzonen einzelner Analyten im zeitlichen Verlauf der Elution ergeben am Ausgang der
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Trennsdule durch Aufzeichnen von Analyteigenschaften das Chromatogramm. Es resultieren in
erster Naherung Gaul3-Kurven zwischen der Retentionszeit und den Anayteigenschaften, deren
Flachen-Integration zur Qualifizierung herangezogen wird.

Das Detektorsystem basiert auf einer Durchflussleitféhigkeitsmessung unter Einsatz eines automati-
schen Suppressorsystem. Dieses Autosuppressorsystem Ubertragt Protonen aus dem gemessenen
Eluat auf das Eluat vor der Messzelle, sodass Hydrogencarbonat (HCOs") und Carbonat (COs%) als
Kohlenstoffdioxid vor der Messung entfernt werden. Damit ist die mobile Phase — der Eluent — weli-
testgehend in der Zusammensetzung festgelegt. Zur Unterdriickung der nicht-ionischen Wechsal -
wirkungen wurde dem Natriumhydrogencarbonat/Natriumcarbonat-Eluat 4-Hydroxybenzonitril
zugesetzt. Damit werden die auch die ionischen Wechselwirkungen verringert, sodass sich die Re-
tentionszeiten verkirzen. Daraus resultiert eine schlechtere Trennung zusammenliegender Peaks,
sodass eine iterative Optimierung der 4-Hydroxybenzonitril-Zugabe notwendig ist. Diese Anpas-
sung des Verfahrens wurde bereits von Schmidt (1998) durchgefihrt.

Das eingesetzt chromatographische System DX-100 (Dionex, Sunnyvale, USA) (Abb. 4-9) bestand
aus Autosampler, lonPac AG5-Vorsaule und lonPac AS5-Saule oder lonPac AG4-Vorsaule und
lonPac ASA-Saule, Autosuppressor ASRS Il und Leitfahigkeitsdetektor 10-32 mit Themal Stabili-
zer TS-2. AlsInjektionseinheit wurde ausschliefdich eine 98-uL-Probenschleife gewahlt. Als Eluent
diente eine wassrige Losung von NaHCO; (3,4 mmol L™), NaCOs (4,3 mmol L™) und 4-
Hydroxybenzonitril (10 mgkg™) bei Verwendung der AS5-Saule bzw. 4-Hydroxybenzonitril
(100 mg kg™) bei Verwendung der AS4-Saule. Die Flussrate betrug 2 mL min™.

In der Abb. 4-9ist der Aufbau des | C-Gerétes schematisch wiedergegeben.
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Abb. 4-9: Aufbau IC-System DX-100 Dionex, Sunnyvale, USA



4.2.4 ICP-MS

In der Massenspektrometrie (MS) nutzt man das Verhalten geladener Teilchen in elektrischen und
magnetischen Feldern zur Trennung nach ihrem Masse-Ladungs-Verhdltnis aus. Die getrennten
Teilchen werden detektiert und man zieht zur Auswertung das Massenspektrum, die Auftragung der
Haufigkeit eines detektierten Teilchens gegen sein Masse-Ladungs-Verhdltnis heran. Mit der MS
lassen sich mehrer Analyten parallel bis in den ppt-Bereich (parts per trillion, pg g™) bestimmen.
Fur die Probenzufuhr und die nétige lonisierung stehen verschiedene Methoden zur Verfligung.
Hier soll alerdings nur auf die von uns verwendete Technik, die ICP-MS néher eingegangen wer-
den.

Das induktiv gekoppelte Plasma (1CP) erlaubt es, nahezu alle Molekiile zu atomisieren und entspre-
chend der Besetzungszahlen der Anregungszustande zu ionisieren, so dass ein statistisches Gleich-
gewicht zwischen den Analyt-lonen und den Elektronen im Plasma entsteht, die zu einem Strom
von Analyt-lonen fhrt. Fur lod liegt der Anteil der lonisierung bel 29 %, was die Empfindlichkeit
der ICP-MSim Vergleich zu Metall-lonen um tber 40 % einschrankt (Houk, 1986).

Die zur lonisierung der Analyten bendtigte Energie wird Uber ein Plasma gewonnen. Mit steigender
Temperatur gehen alle Stoffe in den gasférmigen Zustand tber. Wird die Temperatur eines Gases
noch weiter erhoht, entsteht ein so genanntes Plasma. Das aus lonen, Elektronen und Atomen be-
stehende Plasma ist ein nach aul3en elektrisch neutrales, aber elektrisch leitendes Gas. Die notwen-
dige Temperaturerhdhung zur Bildung eines Plasmas wird tber die Verdichtung des Gases erreicht.
Durch Anlegen einer Hochfrequenz-Wechsel spannung an das Gas (27,12 MHz und 2000 W Leis
tung) wird dieses erst ionisiert und dann im elektromagnetischen Wechselfeld verdichtet. Dabei
wird das so entstandene Plasma Uber einen Schwingkreis an den Hochfrequenz-Wechsel spannungs-
Generator induktiv gekoppelt. Der Schwingkreis besteht aus einem elektronisch regelbaren Kon-
densator, einer Induktionsspule und der Kopplung an den Generator. Hierdurch entsteht ein flam-
menahnliches Gebilde, welches durch eine magnetisch eingeleitete Entladung (Teslafunke) geziin-
det werden kann. Dabei rekombinieren lonen und Elektronen und das Plasma beginnt zu leuchten
(brennen). Die Plasmafakel ,, brennt” bertihrungsfrei mit Temperaturen bis tiber 10 000 K, wobei die
lonisierungstemperatur typischerweise 6 000 K nicht Uberschreitet (Wollenweber, 2000; Engel,
2000). Herkommliche Acetylen/Sauerstoff-Flammen erreichen maximal 3 200 K (Engel, 2000). In
das Plasma wird die Probe tber einen Daniel’ schen-Hahn, z. B. Gber ein Kapillarrohr, das mit dem
Plasma- und Kihlgas umsptilt wird, in Form eines Aerosols eingebracht. Es resultiert eine von Mat-
rixeffekten anndhernd freie lonisation, die jedoch durch spezielle Oxide, doppelt geladene lonen,
polyatomare und isobare Interferenzen Uberlagert wird. Eine effektive detektorseitige Unterdri-
ckung von Interferenzen ist aufgrund der geringen Beschleunigung der Analyt-lonen nicht méglich.
Limitierend ist die Auslegung des Interface. Das Interface koppelt den Hochvakuumteil des
Quadrupol massenspektrometers mit dem bei Normaldruck arbeitenden ICP-System Uber drel Loch-
blenden.

Storungen durch Matrix-Effekte und Memory-Effekte

Obwonhl die lonisierung weitgehend ohne Matrixeffekte erfolgt, ist die ICP-MS nicht frei von die-
sen Effekten. Der Grund liegt in der Probeninjektion. Das I njektionssystem bestimmt den Anteil der
Probe, die in das Plasma getragen wird. Unproblematisch sind in der Regel Systeme, welche die
Probe direkt in das Plasma injizieren. Der Nachteil dieser Systeme ist ein Ansteigen der Verstop-
fungsanfalligkeit und eine erhohte Anforderung an die Konstanz der Probenzufuhr.

Ublich sind Systeme, die den Analyten dem Plasma iber ein Aerosol zufiihren. Uber eine handels-

Ubliche HPLC-Pumpe (high pressure liquid chromatography) wird die flissige Probe einem Zer-
stéauber zugefihrt, der die Probe in eine Zerstauberkammer (auch Sprihkammer genannt) zerstaubt.
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Die Zerstauberkammer ist notwendig, damit nur Aerosoltropfchen im Bereich weniger Mikrometer
in das Plasma gelangen. Nur diese kleinen Tropfchen kénnen bei der kurzen Aufenthaltsdauer im
Plasma verdampfen, ohne das Plasmainstabil werden zu lassen. Das gebildete Aerosol wird aus der
Zerstauberkammer Uber ein Kapillarrohr innerhalb der Torch (Abb. 4-10) bis an das Plasma heran-
gefuhrt.

Massen-
spektrometer

ICP-Einheit Interface

lonen-
linsen

Vorvakuum-@ @ Hochvakuum- @

Pumpe Pumpen

Abb. 4-10: Kopplung des | CP-Systems mit dem Massenspektrometer. A: Zufiihrung des
Zerstéubergases mit Probenaerosol; B: Torch: Kihlgas-, Gas- und Probenzufiihrungsgehause;
C: Induktionspul e im Hochfrequenz-Wechsel strom-Schwingkreis; D: Sampler: erste Lochblende;
E: Skimmer: zweite Lochblende; a: dauf3erer Plasmazone T bis 10 000 K; b: Plasmazone der
Atomisierung; c: Plasmazone der lonisierung T @6 000 K; d: Plasma Uberschallbereich.

Entscheidend fir das Auftreten von Matrix- und Memory-Effekten ist u. a. die Aerosol-Ausbeute.
Sie ergibt sich aus der Differenz zwischen der dem Zerstauber zugefiihrten und der in der Zerstau-
berkammer wieder abgeschiedenen Probenmenge. Da die Aerosolausbeuten weniger as 20 %
betragen, lauft der gréfte Teil der Probe in Form groferer Aerosoltropfen und eines Flissigkeits-
films durch die Zerstduberkammer. Die Dicke des FlUssigkeitsfilms hangt von der Temperatur der
Zerstéduberkammer und der Oberflachenspannung der Probe ab. So sollte mit zunehmendem pH-
Wert (zunehmende Oberflachenspannung) der FlUssigkeitsfilm in der Zerstauberkammer zu und die
Aerosolausbeute abnehmen.

Ist die Loslichkeit des Analyten in der fllissigen Phase begrenzt oder erfolgt eine Umsetzung des
Analyten zu einem Gas, so wird mehr Analyt in das Plasma gelangen, a's es dem Gehalt der Probe
entspricht. Im Extremfall ist ein Uber 1angere Zeit zu beobachtendes Ansteigen des Detektorsignals
zu beobachten, das ein Vielfaches der Konzentration in der Probe darstellt. Besonders anféllig hier-
far ist lodid. Zum einen kann es an den Glaswandungen der Zerstauberkammer adsorptiv gebunden
werden und bei Anderung der chemischen Umgebung, z. B. durch einen Probenwechsel, wieder in
das Aerosol gelangen. Zum anderen kann es aufgrund der unterschiedlichen physikalischen und
chemischen Eigenschaften zwischen Aerosol und FlUssigkeit zum gasférmigen |, oxidiert werden.
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Beide Moglichkeiten ergeben zu hohe Analysenergebnisse. Die Existenz dieser Effekte wurde
durch eigene Messungen mit lodat bestétigt (Ernst, 2003). Hier traten keine erkennbaren Memory-
Effekte auf.

Vermieden werden konnen diese Memory-Effekte durch Reduzierung des Oxidationspotenzials
innerhalb der Proben und dem Konstanthalten der chemischen Umgebung innerhalb der Zerstau-
berkammer. Hierzu mussen sowohl die Proben als auch die externen Standards matrixangepasst
werden. Dartiber hinaus muss zwischen jeder Probe abwechselnd mit oxidierender Saure und
Reinstwasser gesptilt werden, bis kein nennenswertes Detektor-Signal zu beobachten ist. Anschlie-
3end wird mit Natronlauge gesptilt, die auch den Proben als Matrix zugegeben wurde, um das Oxi-
dationspotenzial zu senken und somit das Entweichen von lod Uber den Gasraum zu verhindern.
Hierdurch wird auRerdem die chemische Umgebung in der Zerstduberkammer den Proben-
M essbedingungen angepasst und der Blindwert fur die folgende Probe ermittelt.

Unabhangig vom Memory-Effekt sind Matrixeffekte auch durch Analyt-Proben-Wechselwirkungen
gegeben, die Einfluss auf die Zusammensetzung des Aerosols haben. Da die ICP-MS eine sehr
empfindliche Analysenmethode darstellt, war es in den meisten Féllen moglich, die Matrixeffekte
durch Probenverdiinnung zu minimieren. Dieses Verfahren erlaubt es, die zu erwartenden Konzent-
rationen durch Verdinnen der Proben dem Gehalt des externen Standards anzupassen, woraus sich
eine zusétzliche Sicherheit der Analytik ergibt.

4.2.5 Probenaufbereitung

- Aufarbeitung fester Umweltproben

Fur die lod-Matrixtrennung von festen Proben sind nur wenige Aufschlussverfahren geeignet, da
mit vielen dieser Verfahren eine saure Aufarbeitung verbunden ist, die zu einem Anayt-Verlust
fuhren kann (Jopke et al., 1997). Darlber hinaus sind nur die lod-Gehalte fir die Beurteilung der
129 _Verteilung in der Umwelt von Interesse, die einem chemischen Austausch innerhalb der Um-
weltkompartimente zugéanglich sind. Die lod-Matrixtrennung sollte nicht dazu fihren, dass lod aus
Matrixsystemen herausgel 0st wird, die keinen Austausch mit der Umwelt zulassen. 1od-organische
Bindungssysteme unterliegen in der Umwelt einen sténdigen Wandel und lassen einen lod-
Austausch zu. Die wesentliche Matrix fur lod in festen Umweltproben stellen somit organische
Verbindungen dar. Sie miissen deshalb vollsténdig aufgeschlossen werden. Im Gegensatz dazu soll-
te lod aus Gesteinen nur soweit freigesetzt werden, wie es reversibel gebunden vorliegt.

Zur lod-Matrixtrennung wurde eine Trockenveraschung unter Sauerstoffiberschuss und Auswa-
schung der Verbrennungsgase in alkalischer Hydrogensulfitlésung oder Adsorption an Aktivkohle
eingesetzt (Schmidt, 1998); siehe Abb. 4-11 und 4-12. Dazu werden zwei ineinander verschiebbare
Quarzrohre mit Zuleitungen fur Sauerstoff und Stickstoff verwendet. Im Innenrohr erfolgt eine
Vorverbrennung durch Schwelbrand unter Begrenzung der Verbrennungsgase. Dazu wird die
Verbrennung durch Erwérmen und/oder Erhitzen der Probenmatrix mittels eines Bunsenbrenners
gesteuert. Die Nutzung von Stickstoff zur Regelung des Abbrandes ist ebenfalls méglich, wenn
dabei der Gasdurchfluss im Innenrohr nicht zu hoch wird, so dassim Verbrennungsofen kein Sauer-
stofftiberschuss mehr fir die weitere Verbrennung besteht. Der Sauerstoffiberschuss fur die Nach-
verbrennung der Schwelgase wird Uber das @ufere Rohr bereitgestellt. Hierzu befindet sich ein Teil
dieses Rohres in einen Rohrenofen (1120 °C). Zur Erhéhung der Aufenthaltszeit der Verbren-
nungsgase wurde Quarzwolle im Ofeninnern und am &ul3ersten Ende des inneren V erbrennungsroh-
res benutzt. Ablagerungen von Verbrennungsprodukten an der Glaswolle konnten durch Erhitzen an
der Grenze zum &uf3eren Rohr entfernt werden. Mit diesem Verfahren kann verhindert werden, dass
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unverbrannte Kohlenwasserstoffe direkt in die Waschflasche gelangen kdnnen. Die Nachverbren-
nung der Probe wird durch Hineinschieben des Innenrohres in den Rohrenofen realisiert
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Abb. 4-11: Schema der lod-Extraktion mit anschlief3ender Sammlung des lods
an Aktivkohle oder in alkalischer Natriumsulfitlésung.

Das Prinzip dieses Verfahrens beruht auf den lod-Transport auf dem Wege Uber die Gasphasein die
Absorptionsldsung. Dies wird dadurch mdglich, dass lod nur einige instabile Oxide bildet, die beim
Erwédrmen zerfallen. Diiodpentaoxid ist darunter die stabilste Verbindung. Sie wird aus lodat gebil-
det und zerfallt bereits ab 300 °C:

2HIO, ® 1,0, +H,0

158,2kJ+ 1,0, % Y2¥%® 1, + goz

Die Verbrennungstemperatur von 1 120 °C wurde gewahlt, um organisches Material vollstandig zu
Kohlendioxid zu oxidieren. Héhere Temperaturen sind aufgrund des eingesetzten Quarzglases nicht
moglich. Die wahrend der Verbrennung erreichten Temperaturen kénnen zu einem Analyt-Verlust
durch Verglasung des Probenmaterials fiihren. Dies ist besonders bei Grasproben zu beobachten, da
diese gel6ste und ungel 6ste Silikat-V erbindungen enthalten, die vollsténdig mineralisieren. DarUber
hinausist die lod-Absorption in der Absorptionslésung vom Gasdurchsatz abhéngig und somit nicht
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vollstdndig. Selbst bel groftmadglicher Reduzierung des Gasdurchsatzes treten veranderte Druck-
verhdltnisse in der Waschflasche auf, so dass keine konstante Ausbeuterate zu erzielen ist. Die U-
berwachung der Ausbeute mittels Tracer wird somit fir eine sinnvolle Quantifizierung der lod-
Gehalte zwingend notwendig. Das *?'I wird aus einem Aliquot der Absorptionsldsung bestimmt.
Zur 1-Analyse wird ein weiteres Aliquot mit so genanntem Woodward-lod® als Trager versetzt.
Diese Zugabe ist notwendig, um beim nun folgenden Ausféllen des lods als Silberiodid handhabba-
re Mengen von mindestens 1 mg zu erhalten. Das **°1/*?’|-| sotopenverhéltnis des Woodward-1ods
liegt mit ~1-10 (Boaretto et. al., 1994) um mehrere Zehnerpotenzen unter dem der rezenten
Umweltproben. Fir die weitere Berechnung der *|-Gehalte aus den Ergebnissen der AMS-
Messung und der IC- bzw. ICP-MS-Messung kann man den Trager Woodward-lod daher als *%°I-
frei betrachten.

Die Trockenveraschung wurde bel Bdden, Cellulosenitratfiltern, Aktivkohlen, Pflanzen, Fischmehl
und Tiefseesedimenten angewandit.

Abb. 4-12: Verbrennungsapparatur

- Einsatz von | als Ausbeutetracer bei festen Umweltproben

Die Verteilung von radioaktivem *? in der Umweltprobe muss der natiirlichen lod-Verteilung in
der Probenmatrix weitgehend entsprechen. Wird keine ausreichende Aquilibrierung mit *°1 und *#'|
in der Probe erreicht, resultieren zu hohe Ausbeuten, wenn die lod-Matrixtrennung nicht vollstandig
erfolgen konnte.

Nach Ernst (2003) wird fir die Aquilibrierung der Restgehalt an Feuchtigkeit, der in der fein ver-
teilten Probe enthalten ist, genutzt. Das Probenmaterial wird mit gelostem **lodid-Tracer versetzt
und gegen die Stromungsrichtung der Verbrennungsgase langsam kurzzeitig erwdrmt. Hieraus re-
sultiert das Entweichen und anschlief3ende Kondensieren der Restfeuchtigkeit auf der fein verteilten
Probenmatrix. Beim Wiederholen des Vorganges mit einer héheren Brennertemperatur wird die
Probe vorsichtig getrocknet, sodass eine *2°I-Sorption oberhalb der Bindungsstérke des austretenden
Wassers ermoglicht wird. Mit diesem Verfahren wird erreicht, dass zumindest physisorbiertes lod
vollstandig mit dem Tracer aquilibriert vorliegt.

2 Woodward-lod ist ein aus einer 300 Ma alten Sole gewonnenes lod mit besonders niedrigen *°1/*?’|-sotopenverhalt-
nissen (Boaretto et al., 1990).
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Typische Ausbeuten fir Bodenproben lagen bei 90 % bis 95 %, bei Bewuchs, Gemise und Ge-
samtnahrung lagen die chemischen Ausbeuten zwischen 50 % und 90 %.

- Aufbereitung von Aerosol-Glasfaserfiltern

Die lod-Matrixtrennung von auf Borosilikatglasfaserfilter gesammelten Aerosolen kann aus zwel
Grunden nicht mit der oben beschriebenen Trockenveraschung durchgefiihrt werden. Zum einen ist
mit einem Analyt-Verlust durch Einschmelzen zu rechnen, da die Temperaturbestandigkeit der rei-
nen Filter bei 900 °C liegt. Zum anderen ist eine Aquilibrierung des Ausbeutetracers aufgrund der
unterschiedlichen schlechten Benetzungselgenschaften inhomogen belegter Borosilikatglasfaserfil -
ter nicht moglich.

In diesem Fall wurden die Aerosolfilter alkalisch unter Anwesenheit des Ausbeutetracers nassche-
misch ausgelaugt. Die entstandene Losung wurde filtriert und das lod durch FlUssig-
Flussigverteilung unter oxidierenden und reduzierenden Bedingungen von der neuen Matrix ge-
trennt. Diese Art der Aufbereitung wurde in Anlehnung an ein Verfahren von Gabler und Heumann
(Gabler und Heumann, 1993a, 1993b) zur *?"I-Spurenanalyse fiir die hier zu beriicksichtigen Ver-
haltnisse von Szidat angepasst und evaluiert (Szidat, 2000).

- Aufarbeitung flissiger Umweltproben

Die lod-Matrixtrennung flissiger Umweltproben erfolgt in zwei Stufen. In der ersten Stufe wurde
das gesamte lod in lodid Uberfihrt und dabel — bei geringen 1od-Gehalten — mit Woodward-lod als
Tréger versetzt. Dazu werden zunéchst alle lod-Spezies mit Calciumhypochlorid (Ca(ClO),) bis
zum lodat oxidiert um dann anschlief3end mit Hydroxylaminhydrochlorid ((NH.OH)HCI) und
Natriumhydrogensulfit (NaHSO3) eine Reduktion zum lodid durchzufiihren. In der zweiten Stufe
erfolgt die lod-Abtrennung und Aufkonzentrierung mittels Festphasen-Extraktion.

Die Festphasen-Extraktion arbeitet nach dem Prinzip der lonenaustausch-Chromatographie. Zum
Unterschied zur lonenchromatographie ist die praparative und moglichst quantitative Abtrennung
des Analyten das Ziel des Verfahrens. Die Austauschersdule besitzt deshalb eine wesentlich hohere
lonenaustauschkapazitét und wird fur jede Probe neu aufgeschlemmt. Als Trennmaterial wird ein
stark basischer Anionenaustauscher benutzt (DOWEX® 1X8 analytical grade der Firma DOW Che-
mical). Die Austauschergruppen bestehen aus Trimethylammonium-Substrat-Verbindungen und
binden folgende Anionen mit abnehmender Bindungsstarke:

lodid > Nitrat > Bromid > Chlorid > Acetat > Hydroxid> Fluorid.

Um die Selektivitdt des Austauschers fur lodid zu erhohen, werden die funktionellen Gruppen der
Trennsdule mit Nitrat belegt, sodass Nitrat am Trennmaterial nur gegen lodid ausgetauscht werden
kann. Alle anderen lonen werden mit dem Probenvolumen weitestgehend durch die Séule gesplilt.
Dieser Prozess wird anschlief3end durch Elution mit Reinstwasser und verdinnter Kaliumnitratl 6-
sung (0,5 mol L™ )vervollstandigt. Mit einem Eluenten aus konzentrierter Kaliumnitratlosung
(2,25 mol L™) wird anschlieBend das lodid von der Trennsaule in das Eluat gespiilt. Das Eluat wird
in Fraktionen aufgefangen, aus denen mit Silbernitrat das lodid gefdllt wird. Anhand der Farbung
des Niederschlages kann auf Verunreinigungen geschlossen werden. Tritt nach 10 Minuten eine
braunliche Verfarbung des gelben Niederschlages auf, liegt eine Verunreinigung mit Schwefelver-
bindungen vor, die das homologe Tellur beinhalten kann. Diese Fraktionen sind zu verwerfen, wenn
ausreichend Niederschlag nach dem Trocknen aus den restlichen Fraktionen gewonnen werden
konnte. Eine quantitative Erfassung des lodids ist nicht notwendig, da das per AMS zu messende
1291 /127) .| sotopenverhéltnis bei der Zugabe und Aquilibrierung des Woodward-1ods festgelegt wur-
de. Bel Proben mit hohen lodgehalten, wie z. B. Milchproben, kann auf die Zugabe von Woodward-
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lod vor der Festphasen-Extraktion verzichtet werden. In diesem Fall wurde der Ausbeutetracer 2|
der Probe zugesetzt. Die Festphasen-Extraktion wurde bel alen natirlichen Wassern und Milchpro-
ben angewandt.

Zur Ermittlung des intrinsischen *#’I-Gehaltes bedarf es keiner weiteren lod-Matrixtrennung. Einzig
eine Matrixanpassung fur die ICP-MS-Messung ist notwendig. Liegt lod auch in Form von lodat
und organischen lodverbindungen in der wasserigen Probe vor, so fuhrt das zu keinen nennenswer -
ten Abweichungen bei der ICP-MS-Messung. Der Grund ist in der Martixanpassung zu sehen, die
zum einen auf Verdinnung beruht und zum anderen durch Zugabe von Natriumhydroxid zur Hyd-
rolyse von organischen lodverbindungen und zur Absenkung des Redoxpotenzials fuhrt. Die Stabi-
litdt von lodid in der Probe nimmt damit gegentiber |, und lodat zu. Darlber hinaus sind die Pro-
benbeitrége von lodid und lodat in der ICP-M S nicht signifikant verschieden.

4.3 Auswertung und Qualitatskontrolle

431 M essunsicher heiten und char akteristische Grenzen

Die Messunsicherheiten wurden a's vollsténdige Standardmessunsi cherheiten nach dem ,,1SO Guide
for the Expression of Uncertainty in Measurement (I1SO, 1995) bzw. nach DIN 1319 bestimmt.
Angegeben sind zu den Ergebnissen die Standardmessunsicherheiten (Erweiterungsfaktor k = 1).

Die charakteristischen Grenzen, im Einzelnen Erkennungs- und Nachweisgrenzen sowie die Gren-
zen des Vertrauensbereichs wurden nach DIN 25482-10 bzw. 1SO-FDIS 11929-7 bestimmt. Die
Fehler erster und zweiter Art wurden fir die Berechnung der Erkennungs- und Nachweisgrenzen
gleich a =b = 0,05 gewahlt. Soweit Vertrauensbereiche zu berechnen waren, wurde das Vertrau-
ensniveau g= 0,05 gewdhlt. Ausfihrliche Darstellungen hierzu sind bei Schmidt (1998), Szidat
(2000) und Ernst (2003) zu finden.

Tabelle 4-2: Nachweisgrenzen fur die *°I-Bestimmung in einzelnen Probenmatrices auf der Grundlage von
DIN 25 482 Teil 10 als Anhaltswerte (Szidat, 2000), basierend auf maximalen Probeneinwaagen und
typischen *#'I-K onzentrationen dieser Materialien. Einwaage und Konzentrationen bei Aerosolfiltern beziehen
sich auf m®. Zu den Unterschieden bei der einfachen und mehrfachen trockenen Veraschung siehe Szidat

(2000).
129 129 129 127 129 4127
Probenmaterial mEf(név in fgI il:té‘l in nB:;TLg‘l in 1053"Eg‘l in mglji?:g‘l ( inI /10‘I1)(i’ntr
Boden (einfach) 0,08 50 300 25 0,5-10 0,05-1
Boden (mehrfach) 0,56 7 50 04 0,5-10 0,008-0,15
Sediment 0,08 50 300 25 5-80 0,006-0,1
Pflanze 0,01 400 2500 20 0,1-150 0,03-40
Schilddrusen- 6 50, g 6000 40 202000  0,004-04
gewebe
Natirliches Wasser 10 03 2 0015  (0,550)-10° 0,055
Milch 03 15 100 07 0,015-0,1 1,5-10
Aerosolfilter 1,5 4 25 0,2 (0,5-8) - 10°° 5-70
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432 Blindwerte

Am ZSR, bzw. einem seiner Vorgéangerinstitute, dem Niederséchsischen Institut fur Radiotkologie,
wurden seit ca. 20 Jahren Analysen von *#°I und *#"I in Umweltproben mittels RNAA durchgefiihrt
(Hand! et al., 1996, und dort angegebene Literaturstellen). Seit 1995 wurden **I Analysen in Zu-
sammenarbeit mit dem PSI/ETH Tandem AMS Laboratorium an der ETH HOnggerberg in Zirich
auch mittels AMS durchgeftihrt (Schmidt, 1998; Schmidt et a., 1998). Nachdem mithilfe der AMS-
Messungen die Nachweisempfindlichkeit fir *°I um mehrere GréRRenordnungen gesteigert werden
konnte, musste festgestellt werde, dass in dem bisher am Standort ,, Herrenhausen” des ZSR benutz-
ten Labors durch die langjghrigen Arbeiten eine *°I-Kontamination vorlag, die Blindwerte der
129 /127) . sotopenverhéaltnisse von ca. 107™° erzeugte und die mittels RNAA nicht nachweisbar war.
Es wurde daraufhin am ZSR-Standort ,Am Kleinen Felde” ein neues Labor ohne ,lod-
Vergangenheit* aufgebaut, in dem es moglich war, die bisher niedrigsten pranuklearen *21/*'|-
| sotopenverhéltnisse in Umweltproben zu messen (Szidat, 2000; Szidat et al., 2000a, 2000b, 2000c,
2000d; Ernst, 2003). Nach vollstandiger Renovierung des Isotopenlabors ,, Herrenhausen® ist das
Blindwertproblem weitgehend geldst, jedoch bleiben signifikante Unterschiede zwischen den bei-
den Laboratorien.
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Chronologische Reihenfolge der Messungen
® Woodward-lod (WW) & Geréte: Am Kleinen Feld (KF)
— Mittelwert KF X Geréte: Herrenhausen (HH)
— — Mittelwert HH A Chemikalien-Blank (C-B)
- - = Mittelwert C-B

Abb. 4-13: Vergleich der Gerdte-Blanks der Laboratorien ,, Am Kleinen Felde* (KF) und ,, Herrenhausen®
(HH) am ZSR Universitat Hannover Uber sechs Messreihen zwischen 2/2000 und 5/2002 (Ernst, 2003).

Fir die Richtigkeit der Messung geringer *°I-Gehalte stellt die Kontamination der Proben in den
Laboratorien eine wesentliche Gefahr dar. Die Gegenliberstellung der Geréte-Blanks aus den Labo-
ratorien des ZSR Universitét Hannover in ,,Herrenhausen und ,,Am Kleinem Felde* zeigen auch
heute noch signifikant erhohte *°1/*?’I-I sotopenverhél tnisse am Standort ,, Herrenhausen®. Im Mess-
zeitraum 2/2002 waren die Gerédte-Blanks der trockenen Veraschung um Faktor zwei bis drel er-
hoht, was einen *?°I-Gehaltsunterschied von 1,8 fg (12 nBq) bis 2,4 fg (16 nBq) **I pro Blank aus-
macht. In den folgenden Messzeitrdumen erhdhte sich der Unterschied der Blanks auf Faktor 4, was
einem durchschnittlichen zusétzlichen Gehalt von etwa 3 fg (20 nBq) pro Verbrennung entspricht.
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Die zeitliche Entwicklung der Blindwerte verschiedener Gesamtanalysen ist in Tab. 111.1.b im An-
hang zu finden. Eine Ubersicht tiber die Blindwertanalysen gibt Abb. 4-13.

4.3.3  Analysevon Referenzmaterialien

Die Richtigkeit der eingesetzten Analysenmethoden wurde mithilfe von wiederholten Messungen
von Referenzmaterialien und durch einige vergleichende Analysen mit anderen Laboratorien (inter-
laboratory comparisons) unterstrichen. Da fir die **I-Bestimmung mit ICP-MS weder geeignete
Referenzmaterialien, noch die Moéglichkeit zu einer Vergleichsanalyse zur Verfigung standen,
wurde durch die wiederholte Messung einzelner Proben (in-house standards) die Langzeitstabilitét
des Messgeréates tberprift.

Die Analysen des einzigen zurzeit fir *°| verfiigharen Referenzmaterials IAEA soil-375 (Tab. 4-3)
zeigen keine signifikanten Unterschiede zum Referenzwert, wobei allerdings die Unsicherheiten
sowohl bel den Untersuchungen am ZSR als auch im Zertifikat recht hoch sind.

In den Ergebnissen der Untersuchungen des Standardreferenzmaterials 2709, San Joaquin soil,
(Tab. 4-4) erkennt man eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Vergleichsdaten fur die *'1-
Bestimmung, die fir diese Probe mittels lonenchromatographie erfolgte. Die Reproduzierbarkeit
bei der *°I-Analyse ist fiir dieses Material jedoch nicht zufrieden stellend. Problematisch ist hier
vor alem der geringe '?°I-Gehalt des Bodens.

Die Untersuchungen des Referenzmaterials BCR-279 sea lettuce (Tab. 4-5) demonstrieren einer-
seits die Richtigkeit der Bestimmung von **I mittels lonenchromatographie und andererseits das
Potenzial der trégerfreien Probenaufarbeitung. Die beiden zu bestimmenden Ergebnisgroen |
und **'| lassen sich mit AMS und IC oder durch zwei AMS-Messungen ermitteln, wobei das zweite
Verfahren einige Einschrénkungen hat. Aus der Kombination von Aufarbeitung mit und ohne Tr&
gerzugabe mit einer zusétzlichen, unabhangigen Bestimmung resultiert, wie hier, eine Moglichkeit
zur Richtigkeitskontrolle.

Bel dem Vergleich der beiden Analysen des Standardreferenzmaterials 1648 urban particulate mat-
ter (Tab. 4-6), fallt auf, dass sich die im ersten Ansatz gemessene **’I-Konzentration gut mit den
Vergleichsdaten deckt, was die Qualitét der eingesetzten |CP-M S unterstreicht. Allerdings liegt das
Ergebnis firr den zweiten Ansatz zu tief, wobei die *°1/*?"|-V erhaltnisse aus beiden Analysen tiber-
einstimmen, was einen Fehler bei der Ausbeutebestimmung der Probenvorbereitung nahe legt. Da
bei der akalischen Suspensionsmethode die Ausbeuten mit lediglich 30 % bis 50 % niedrig sind,
kann eine Fraktionierung wahrend der Aufarbeitung nicht ausgeschlossen werden. Nur weitere qua-
litdtssichernde Untersuchungen, z. B. an diesem Referenzmaterial, kbnnten zeigen, ob das gewahite
Verfahren fir die Analyse von Aerosol proben geeignet ist.
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Tabelle 4-3: |- und **"1-K onzentrationen (bezogen auf die Trockenmasse) in IAEA soil-375. Nach: Szidat
(2000).
Prozedur bzw. Datenquelle n 129, 129 127 129) 127
inpg kg™ inuBqg kg™ inmg kg™ in10™°
Tracerverbrennung (AMS/IC) 6 299 £ 40 1950 £ 260 1,70+ 0,04 1820 + 40
Tragerverbrennung (AMS) 5 308+ 11 2010+ 70 - -
Alkalischer Aufschluss (AMYS) 1 324 2110 - -
Tracerverbrennung (RNAA) 4 250+ 70 1600+500 | 1,68+0,09 | 1500+ 500
IAEA Referenzwert (IAEA, 1991 | 10 | 262+ 29 1710+ 190 2 ~ 1300
Strachnov et al., 1993)

Tab. 4-4: - und **'I-K onzentrationen (bezogen auf die Trockenmasse) mit Standardabweichungen

der Mittelwerte und Anzahl der Analysen im NIST Standardreferenzmaterial

SRM 2709 (San Joaquin soil). Nach: Szidat (2000).

Datenquel I e 129| 129| 127| 129|/127|
inpg kg™ in uBq kg™ inmg kg™ in107%°
Diese Arbit 1204 78+26 47+05 28+1,1
iese Arbei (n=2) (n=2) (n=3) (n=2)
NIST Referenzwert (Gills, 1993) - - 5 -
. 4,67+ 0,32 R - -
Marchetti et al. (1997) (n=5)

Tab. 4-5: |- und ¥'I-K onzentrationen (bezogen auf die Trockenmasse) mit Standardmessunsicherheitenim

BCR Referenzmaterial 279, sealettuce (Ulva Lactuca). Nach: Szidat (2000).

Prozedur

129| 129| 127| 129| /127|

bzw. Datenquelle

inng kg™ inmBqg kg™ inmg kg™ in107°
mit Trégerzugabe 3,38+0,13 22,1+08 1517 (220 + 13)
ohne Tragerzugabe (3,36 £ 0,33) (21,9122 (143 £ 8) 231 + 17
mit Tragerzugabe 3,74+£0,14 24,4+£0,9 153+ 10 (241 + 17)
ohne Tragerzugabe (375+0,15) | (245+10) | (160+5) 231+ 6

- - 149+ 7

BCR Referenzwerte (CEC, 1987) 158 + 4 -




Tab. 4-6: |- und ?'I-K onzentrationen (bezogen auf die Trockenmasse) mit Standardmessunsicherheiten im
NIST Standardreferenzmaterial SRM 1648, urban particul ate matter; nach Szidat (2000).

Quédle 129) 129) 127 129) a2t
inng kg™ inmBg kg™ inmg kg™ in10™°
Szidat (2000) 0,58 £ 0,05 38%£0,3 18923 300 + 50
Szidat (2000) 0,41+£0,04 2,7+£03 145+17 280 + 40
NIST Referenzwert (Gills, 1998) - - 20 -
Greenberg et al. (1984) ) ) 20+ 3 )

In den Jahren 1995 bis 1997 organisierte die AM S-Gruppe am Lawrence Livermore National Labo-
ratory (LLNL) einen Ringversuch Uber die **°I-Bestimmung in Standards und Umweltproben mit
niedrigem Analytgehalt (Roberts et a., 1997; Roberts und Caffee, 2000), an dem auch das ZSR
teilnahm (Schmidt, 1998).

Wahrend in der ersten Runde des Ringversuchs (Roberts et al., 1997) die Laboratorien eine gute
Ubereinstimmung bei Standards aus Silberiodid erzielten, differierten die Ergebnisse bei von den
einzelnen Teilnehmern aufbereiteten Umweltmaterialien, wie Boden, Laub oder Seetang, um bis zu
zwei GrofRenordnungen. Als in einer zweiten Phase des Ringversuchs (Roberts und Caffee, 2000)
Boden- und Ahornbl&tterproben zentral von drei Laboratorien behandelt und von alen Gruppen das
hergestellte Silberiodid gemessen wurde, resultierte eine geringere Streuung zwischen den Einzel-
ergebnissen, die aber doch bei den Ahornbl&ttern noch bis zu einen Faktor 10 zwischen Maximal-
werten annahm (Roberts et al., 1997). Der Verlauf dieses Ringversuchs wurde von Schmidt (1998)
dahingehend gedeutet, dass im Wesentlichen Kontaminationen bei der chemischen Aufbereitung
der Proben die Ergebnisse der ersten Phase beeinflussen. In Abb. 4-14 sind die Ergebnisse der 2.
Phase der Round Robin Exercise fur IAEA soil 375 und in Abb. 4-15 die ,Maple Leaves* darge-
stellt. Die hohe Streuung der reinen Messwerte fir die Ahornblétter aus der zweiten Phase dler-
dings kann so nicht erkl&art werden. Da in den Standards in der ersten Phase eine sehr kleine Varia-
bilitét zwischen den Teilnehmern vorlag, konnte hier eine unterschiedlich gute Abtrennung der ein-
zelnen Messanlagen von aus der Probe slammenden Stérsubstanzen, wie z. B. *®Te, zugrunde lie-
gen (Szidat, 2000).
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29| concentration

Abb. 4-14: Round Robin Exercise || (Roberts und Caffee, 2000): **|-K onzentrationen (bezogen auf die Tro-
| sotopenverhaltnisse in IAEA s0il-375.

129, .
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Abb. 4-15: Round Robin Exercise Il (Roberts und Caffee, 2000): '#|-K onzentrationen (bezogen auf die Tro-

ckenmasse) und I sotopenverhdtnisse in ,Mapple Leaves'.
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5 l0d-129 in der Umwelt

51 Natirliche und anthropogene Quellen von | od-127 und 10d-129

Vor einer Darstellung der aktuellen Untersuchungsergebnisse ist es sinnvoll, einen Uberblick tber
den lod-Kreislauf der Umwelt zu geben. Bonka (1982) hat in einer Verdffentlichung den damaligen
Wissensstand zusammengefasst und Darstellungen des globalen lod-Kreislaufs (Abb. 5-1), eines
Kompartiment-Modell fir den Austausch von lod-Isotopen im Ozean (Abb. 5-2) und Parameter des
Austauschs von lod zwischen Atmosphare, Pedosphére und Bewuchs (Abb. 5-3) gegeben.

Danach befindet sich nur ein geringer Tell des terrestrischen lods in den ,, freien® Kompartimenten
der Hydrosphére, Atmosphére, Pedosphére und Biosphére (Abb. 5-4). In die Kompartimente Atmo-
sphére und Hydrosphére gelangt das lod durch die vulkanische Exhalationen, die Verwitterung von
Gesteinen und die Verbrennung fossiler Brennstoffe. Durch Niederschlage und Verdampfung tau-
schen Atmosphéare und Hydrosphére lod aus. Aus der Hydrosphére wird tber die Bildung von Se-
dimenten lod aus den freien Kompartimenten entfernt. Durch Austausch mit der Hydrosphére (und
Pedosphare®) gelangt lod in die Biosphare. Durch Evapo-Transpiration wird lod aus der Biosphare
an die Atmosphére abgegeben und durch Ausscheidungen, Tod und Zerfall von Organismen an
Hydrosphére (und Pedosphére) zuriickgegeben.
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s
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- : - P . 5
E Hydrosphare [—12107g/a —= Bmspha:e 5
= 71 10"59 be—1,2 10" 3g/0 — 23 :10°g £
2 T " g
E Verwitterung 23.1059;& E
s 8:107 g/a \ 5
3 | 5

, Eruptwgg_r.tem Sedame?;

1,2-107g 7-10"'g

Flissige Lava

Abb. 5-1: Kompartiment-Model| fiir den Austausch von stabilem *?’1 zwischen Geosphére, Hydrosphére und
Atmosphére nach Bonka (1982)

% Bonka (1982) beriicksichtigt in seinem Modell die Pedosphare nicht. Die hier hinzugefiigte Erganzung ist im Hinblick
auf die spétere Diskussion wesentlich.
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Abb. 5-2: Kompartiment-Modell fiir den Austausch von lod-1sotopen im Ozean nach Bonka (1982).

Fir die Vertellung von lod in den Ozeanen benutzt Bonka (1982) ein einfaches 4-Kompartment-
Modell (Abb. 5-2), in dem lediglich die beiden Hemisphéren und jewells der obere Ozean und die
Tiefsee unterschieden werden. Fur den Austausch von lod zwischen Atmosphére, Pedosphére und
Bewuchs gibt er Parameter an (Abb. 5-3).
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Abb. 5-3: Parameter des Austauschs von lod zwischen Atmosphére, Pedosphére und Bewuchs nach Bonka
(1982)

In den letzten 25 Jahren wurden vielfaltige Untersuchungen zu den verschiedensten Aspekten des
lod-Kreislaufs durchgefiihrt. Dennoch sind noch nicht alle Fragen beantwortet. Fabryka-Martin hat
1984 ein detailliierteres Kompartiment-Modell des lod-Kreislaufs vorgestellt (Abb. 5-4). Sie unter-
scheidet die ozeanische Atmosphére und die Atmosphére Uber Land, berticksichtigt die Pedosphéare
und unterscheidet an Land oberflachliches und tiefes Grundwasser.
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Die Kompartiment-Modelle nach Bonka (1982) und Fabryka-Martin (1984) sind in allgemeiner
Ubereinstimmung. Unterschiede im Detail sind nicht Gegenstand dieser Untersuchung und sollen
hier nicht weiter diskutiert werden. Wesentlich fir dieses Vorhaben sind das generelle Schema und
die Komplexitét der Wege der 1od-Isotope durch die verschiedenen Umweltkompartimente.

Aufgrund der relativ geringen 1od-Gehalte von Gesteinen kénnen die in der Pedosphére beobachte-
ten lod-Gehalte nicht durch die Verwitterung des Grundgesteins erklért werden. Auch die in der
Literatur noch haufig anzufindende Argumentation, dass das lod in Boden seit der Eiszeit ausgewa
schen worden wére, lasst sich im Blick auf die Ergebnisse dieses Forschungsvorhabens und friherer
Untersuchungen (Ernst et a., 2002, 2003; Ernst, 2003) nicht halten. Es wird sich zeigen, dass das
stabile lod in Bdden das Ergebnis jahrtausendelangen Eintrags aus den Ozeanen Uber die Atmo-
sphére zum Boden ist.

Bei Betrachtung der 1od-Isotope *#’I und *#I wird esim Hinblick auf den lod-Kreislauf in der Um-
welt meist als sinnvoll erachtet, die Vorkommen von **| in Form der 2°1/*?|-| sotopenverhéltnisse
zu diskutieren. Die Literatur tiber I in der Umwelt macht tiberwiegend Gebrauch von diesem An-
satz. Danach wiirde sich sofort die Frage nach einem spezifischen Aktivitatsmodell fur *°I stellen.
Dies wiirde jedoch ein Gleichgewicht zwischen **”I und **! in der Umwelt voraussetzen, wie man
es fiir 2C und **C in den freien Kohlenstoff-Kompartimenten beobachtet. Diese Frage wird spéter
(Kap. 6.2) zu diskutieren sain.
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_-‘lrﬁ.sm’ _+ 3510 |

o | 1.610°
Atmosphdre Ozsan Atmosphdre Land

. 1 Tensst osphd
8310°g  4110°al @210 571009  4810°a RGN ROSR
“A1.910° 2,010 Y Y 1,007 1,610°—m 30107 g 1,910 a
Ozean Mischungsschicht

—1 410"
Boden B

8210"
| 1,410% g 1,9:70" a 4210%g 3810a

L_* ?;Epljal.ﬁ ?rE_TﬂIE? Jjg_jﬂrl.‘-‘ *T.E'Tﬂm Erag”f
‘T

Oberfldchliches |
Grundwasser — | ——

| 8110% g 1,110 a 2810%g 9710a
18107 1,510" y 9,71¢0"

[ Jun%zgﬂﬁzgjﬂ:me | Tisfes Grundwasser ]

! 75107 g 4,21(F a 3710%g 3810 a
A 25107 § Aoii

| Sedimente 1 4-10" |
5010" g 2010Fa

y 1.210°

Tiefsee

Gestain 1,2:10°
1,2:10% g 1,010 a

Abb. 5-4: Globales Kompartiment-Modell fir stabiles lod: Inventare und mittlere Verweilzeiten in den Bo-
xen, Fliissein g a™ an den Pfeilen. Aus: Schmidt (1998) modifiziert nach Fabryka-Martin (1984).
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Abb. 5-5: Wege der 10d-1sotope vom Meer durch die Atmosphére zum Land. Aus: Fontes und Andrews
(1994).

Mit der ozeanischen Mischungsschicht als Hauptquelle des lods in der Atmosphére, der kontinenta-
len Hydrosphére, der Pedo- und terrestrischen Biosphére ergibt sich die Frage nach dem Verhalten
der lod-1sotope beim Ubergang zwischen Meerwasser und Atmosphéare und beim Transport zur und
Eintrag in die Pedosphére. Fontes und Andrews haben 1994 diese Frage firr die **1/**"I- und die
%¢l1/Cl-Isotopenverhal tnisse diskutiert. Ohne hier die von diesen Autoren geforderten Unterschiede
im Verhalten der lod- und Chlor-Isotope zu diskutieren, sei lediglich das von ihnen fur die lod-
| sotope vorgeschlagene Modell dargestellt (Abb. 5-5).

Fontes und Andrews (1994) nehmen eine charakteristische Mischungszeit von 40 ka fir die Ozeane
an. Da diese Mischungszeit sehr viel kleiner ist als die Halbwertszeit des *°| gehen sie in Betrach-
tung nicht von Menschen beeinflusster Situationen davon aus, dass das pranukleare *°1/%%7)-
| sotopenverhéltnis wohl definiert ist. Aus der ozeanischen Mischungsschicht sollen dann die lod-
|sotope mit konstantem *2°1/*’I-I sotopenverhaltnis tiber marine Aerosole in die Atmosphére trans-
portiert werden. FUr die Aerosole nehmen die Autoren eine mittlere Lebensdauer von 15 d an. Sie
werden dann mit den Luftmassen Uber Land transportiert und mit eben diesem 21/*'I-
| sotopenverhéltnis in die Pedosphére eingetragen.

Inwiefern dieses einfache Modell imstande ist den Transport der |od-Isotope vom Meer zum Land
zu beschreiben sei dahingestellt. Die Rolle der 1od-Speziation beim Ubergang vom Meer in die At-
mosphére wird nicht néher betrachtet und eine Differenzierung von anorganischen und organischen
gasformigen Spezies und Aerosolen wird ebenfalls nicht vorgenommen. Eine Vielzahl von Unter-
suchungen belegt alerdings, dass die Stoffkreidaufe zwischen Hydrosphére, Atmosphére, Pe-
dosphére und Biosphére und speziell der lod-Kreislauf wesentlich komplizierter sind. Das Modell
von Fontes und Andrews (1994) stellt lediglich eine erste Naherung dar. Vergleiche hierzu Ernst
(2003).

Ohne Bertcksichtigung des nicht vernachléssigbaren Einflusses organischer Substanzen und Mik-
roorganismen auf die Speziation von lod in Hydrosphére, Atmosphére und Pedosphére kann, auf
der Grundlage der Eh- und pH-Werte, die Speziation des lods abgeschétzt werden. Rucklidge et al.
(1994) gehen dabei davon aus, dass lod unter natirlichen Umweltbedingungen im Wesentlichen als
I, oder I” vorliegen (Abb. 5-6).

60



Eh

eld of the normal
atural_enyi ent

Abb. 5-6: Eh-pH-Diagramm fur lod nach Vinogradov und Lapp (1971) aus Rucklidge et a. (1994).

Man muss betonen, dass alle Transportprozesse der 1od-1sotope von der Speziation abhangen und
ohne Berlicksichtigung organischer 1od-Spezies nicht beschrieben werden kénnen. lod ist biophil
und geht in den verschiedensten Umweltkompartimenten auch organische lodverbindungen ein. Es
liegt als 17, 10; und organische lodverbindungen vor; siehe hierzu Santschi und Schwer (2004) und

dort aufgefiihrte Literaturstellen. Speziell die Rolle organischer lod-Spezies beim Ubergang vom
Meer in die Atmosphére ist hier zu erwdhnen (Heumann et al., 1990). Gleiches gilt fir den Aus-
tausch zwischen Hydrosphéare und Pedosphére und Migration und Akkumulation von lod in Boden;
vgl. Kapitel 6 der Dissertation von Ernst (2003).

Buraglio (2000) hat den Kenntnisstand tber Vorkommen und Speziation von lod in der Umwelt
zusammengefasst. Fir Meerwasser als Hauptreservoir des , freien” lods gibt sie einen Konzentrati-
onsbereich von 40 ng L™ bis 65 ng L™ an. lod liegt in maritimem Oberfl&chenwasser tiberwiegend
aslodid und lodat vor; z.B. Wong, 1991; Hou et al., 1999. Der Anteil des lodids (ca. 50 % an der
Oberflache) nimmt mit der Tiefe ab; z. B. Takaianagi und Wong, 1986; Wong, 1991; Hou et al.,
1999. Im Tiefenwasser Uberwiegt lodat. Dieser Effekt kann durch die Aktivitét mariner Bakterien
erkléart werden, die an der Oberflache bei der Reduktion von Nitrat auch lodat zu lodid reduzieren
(Tsunogai und Sase, 1969; Wong, 1991). Unter stark anoxischen Bedingungen, wie z. B. in der Ost-
see und dem Schwarzen Meer liegt 1od Uberwiegend als lodid vor (Wong, 1991; Hou et a., 1999).

Man nimmt an, dass der Ubergang des lods vom Meer in die Atmosphare hauptsichlich via Methyl -

iodid (CHj3l) vonstatten geht (Whitehead, 1984). CHzl wird in grofRem Umfang von Algen und Phy-
toplankton produziert und beim Absterben freigesetzt (Chameides und Davis, 1980). Andere mogli-
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che Wege des Ubergangs vom Meer zur Atmosphére sind die Transformation von I~ in I, durch
photochemische Reaktionen (Miyake und Tsunogai, 1963) oder durch Reaktion mit atmosphéri-
schem Ozon (Whitehead, 1984). Ernst (2003) hat die Rolle der ,volatile organic compounds"
(VOC) beim Ubergang vom Meer in die Atmosphéare und die Spezifikation und Transportprozesse
in der Atmosphére (vgl. auch Kapitel 5.4.1) aber auch bei Evaporation und Transpiration aus der
Pedosphére ausfuhrlich diskutiert.

Die lod-K onzentrationen der Atmosphére reicht von einigen ng m™ bis zu einigen 100 ng m™=, sie-
he z. B. bel Whitehead (1984). Aus der Atmosphére wird lod durch nasse und trockene Deposition
entfernt. lod-Konzentrationen im Niederschlag liegen im Bereich von 1 ng g™ bis5 ng g™, wobel
die Konzentrationen mit dem Abstand zum Meer sinken (Whitehead, 1984, Moran et al., 1999).

In kristallinen Gesteinen liegt lod recht gleichméadig mit geringen Konzentrationen von ca
0,24 g g vor; in rezenten Sedimenten, Schiefer, Sandstein und Kalkstein reichen die Konzentra-
tionen von einigen ng g bis zu 200 ng g™ (Fuge und Johnson, 1986). Fiir Béden geben diese Au-
toren einen Mittelwert der lod-Konzentration von 5y g™ an, wobei sie auch darauf hinweisen,
dass das lod in Bdden mit hohen Anteilen von Ton, Aluminium- und Eisenoxiden und organischen
Bestandteilen angereichert ist. Der pH-Wert des Bodens beeinflusst die Speziation des lods; siehe
z.B. bel Fuge und Johnson (1986) sowie bei Fuge (1996). In sauren Boden mit entsprechendem
Redoxpotential wird 1™ in I, umgewandelt, das leicht in die Atmosphére entweicht, in basischen
Bdoden liegt es als lodat in nicht-fliichtiger Form vor.

Die lod-Konzentrationen in Oberflachenwasser (Seen und Flisse) ist niedriger as in Meerwasser.
Buraglio (2000) berichtet von |od-K onzentrationen im Bereich von 2 ng g bis 42 ng g, wobei das
lod im Wesentlichen aslodid vorliegt; (Whitehead, 1984; Rao und Fehn, 1999).

Im Grundwasser liegt lod hauptséchlich als lodid, im Allgemeinen in Konzentrationen von weniger
als5ng g vor. In Grundwéssern mit hoher Salinitét kdnnen lod-K onzentrationen von 50 ng g™ bis
100 ng g beobachtet werden (Whitehead, 1984).

Fur dosimetrische Modelle der *?I-Exposition und auch im Hinblick auf den lodkreislauf in der
Umwelt wird es vielfach as sinnvoll angesehen, die Vorkommen von *#I in Form der *2°1/*7)-
| sotopenverhéltnisse zu beschreiben. Zumindest fir die pranukleare Situation sollte dies nach den
oben gemachten Ausfiihrungen zutreffen. Daher wird hier zunachst das pranukleare *#°1/*%|-
| sotopenverhéltnis diskutiert.

5.2 Die prénuklearen | od-I sotopenver haltnisse

Das pranukleare *2°1/**’|-I sotopenverhaltnis stellt die entscheidende GréRe zur Beurteilung anthro-
pogener Verdnderungen dar. Frihe Schétzungen des I sotopenverhdtnisses im nattrlichen Gleich-
gewicht ergaben firr die marine Hydrosphare *21/**'|-Verhaltnisse zwischen 4 - 10™* und 3 - 107
(Edwards, 1962; Kohman und Edwards, 1966; Edwards und Rey, 1968). In einem detaillierten
Gleichgewichtsmodell schtzte Fabryka-Martin (1984) ein Verhadltnis von 5,5 - 107 fiir die marine
Hydrosphére, wéhrend sie fir die kontinentale Atmosphére, fir Boden und die terrestrische Bio-
sphare geringfigig hohere *2°1/*%’|-Verhltnisse von etwa 6,5 - 107 voraussagte. Erst mittels AMS
Messungen gelang es, die naturlichen Vorkommen an pranuklearen marinen Sedimenten und ozea-
nischen Tiefenwasser experimentell zu verifizieren. Es ergaben sich *1/*?’|-Verhaltnisse von (1,3 +
0,3) - 10 (Fehn et al., 1986) und (1,4 + 0,9) - 10** (Schink et al., 1995h).
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Fur die Atmosphére, die terrestrische Biosphére und die Pedosphére konnten bisher die pranuklea
ren 21/*’| |sotopenverhaltnisse nicht experimentell verifiziert werden, hauptsachlich wegen Kon-
taminationsproblemen mit allgegenwartigem, anthropogenem *#°I. Die niedrigsten |sotopenverhalt-
nisse, die bisher in nicht marinen, prénuklearen Materialien gefunden wurden, wurden am ZSR ge-
messen (Schmidt, 1998; Szidat, 2000; Ernst, 2003). Tab. 5-1 gibt eine Ubersicht tber die Ergebnis-
se.

Schilddriisen von Schweinen und Pferden zeigten in den USA bereits im Jahr 1947 *21/*'| |soto-
penverhaltnisse, die 40- bis 1 000-mal hoher as das frénukl eare marine Gleichgewichtsi sotopen-
verhdltnis waren, wahrscheinlich als Folge von *°I-Freisetzungen wahrend des Manhattan-
Projektes. Das bisher niedrigste **°1/**"I-1sotopenverhaltnis in der Biosphare wurde in einem Schild-
drisen-Pulver gemessen, das die Firma Parke-Davis & Co./USA 1943 als Referenzmateria fir die
chemische lod-Analytik herstellte. Doch auch dieses Material zeigt ein Isotopenverhdltnis, das ca.
5-mal hoher als das marine Gle chgewichtsisotopenverhaltnis liegen. Zudem wurde fir dieses Ma-
terial noch eine Variabilitdt der |sotopenzusammensetzung bei der Analyse verschiedener Aliquots
festgestellt. In den Pferdeschilddrisen aus dem Jahr 1947 sind die Isotopenverhdtnisse jedoch so
hoch, dass Kontamination alleine durch Lagerung unwahrscheinlich erscheint und zusétzlicher Ein-
trag aus dem Manhattan-Projekt nahe liegt.

Tab. 5-1: *'I- und **I-K onzentrationen (bezogen auf die Trockenmasse) und intrinsische *°1/%%7|

| sotopenverhaltnisse in pranuklearen Boden- und Schilddriisenproben; (Schmidt, 1998; Szidat, 2000; Ernst,

2003).
129| 127| 129| /127|
Materi
aerial inmBg kg™ inmg kg™ in10°
Boden Moskau (Russland), 1910 0,87 £ 0,07 0,79+ 0,02 1,68+ 0,15
Boden Bogoroditsk (Russland), 1909 0,85+ 0,07 54+0,3 0,25+ 0,03
Boden Lutovinovo (Russland), 1939 0,15+ 0,03 3,87+0,14 0,057 + 0,011
o _ ) 140 3000% 0,070 £ 0,015
Tierisches Schilddrisen-Pulver (USA), 1943
91+8 2980+ 90 0,046 + 0,005
Schweine-Schilddrisen-Pulver (USA), 1947 nicht bestimmt nicht bestimmt 0,58 + 0,20
) 27 400 33802 123+ 1,5
Pferde-Schilddriisen-Pulver (USA), 1947
34 300 33802 154+18
Chemikalien® nicht bestimmt nicht bestimmt 0,002 - 1,4**

& Angaben des Herstellers: Parke, Davis & Co., USA. zuviele Linien in der Tab.
b siehe hierzu die Ergebnisse der einzelnen Analysen in Tab. 5-2.

In pranuklearen Bodenproben fanden wir *%1/**'|-|sotopenverhaltnisse, die 4- bis 100-mal hoher
waren als das Gleichgewichtsisotopenverhdltnis (Tab. 5-1). Wir interpretieren diese Ergebnisse, so,
dass ale diese alten Bodenproben wahrend der Lagerung mit anthropogenem %I kontaminiert
wurden. Kontaminationen wahrend der Analytik koénnen angesichts von #1/*%|-
| sotopenverhaltnissen von (5-20) - 10 in Blindmaterialien, die das vollstandige Analysenverfah-
ren durchliefen, ausgeschlossen werden. Die Bodenprobe von Lutovinovo/Russland zeigt das bisher
niedrigste in Boden gemessene Isotopenverhdtnis und kann daher unter der Annahme, dass die
mittleren pranuklearen *#I- und *#"I-K onzentrationen in der Probe ein Gleichgewicht zwischen na-
turlichem atmosphérischem Eintrag und der Migration in tiefere Bodenschichten darstellen, zur
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Berechnung einer oberen Grenze der pranuklearen integralen *?°I-Depositionsdichte herangezogen
werden.

Tabelle 5-2: Mittlere *°1/*?’|-| sotopenverhal tnisse der Einzelmessungen und das geometrische Gesamtmittel
aler untersuchten pranuklearen Proben zu viele Linienin der Tab.

1291 /*"|-| sotopenverhétnisse in 107
|odid/l odat-Sublimat 1918 a+b 2,23+0,22
lodtinktur 1918 a 2,38+ 0,19
lodtinktur 1918 b 1,28 £ 0,31
Diiodtryosin 1935 2,09+0,75
geometrisches Mittel* 2,0 - 14%

Die niedrigsten *2°1/*?"|- sotopenverhatnisse in pranuklearen Proben aus der terrestrischen Biospha-
re wurden von Ernst (2000) gemessen. Er untersuchte medizinische Préparate aus den Jahren 1918
und 1935 und fand *%°1/**’I-1 sotopenverhaltnisse von 2,0 - 1022 (Tab. 5-1 und 5-2). Einzig ein im
Begleitwasser der Erdolférderung gefundenes lod (Moran et a., 1995) und das aus einer 300 Ma
aten Sole gewonnene lod (Woodward-lod) (Boaretto et al., 1990) zeigen tiefere #1/**'|-
| sotopenverhéltnisse, die aber aufgrund des fehlendes 1od-Austausches mit anderen Umweltkom-
partimenten (und hoher Einschlussalter nicht fir die Bestimmung des pré-nuklearen |sotopenver-
haltnis in den uns zugénglichen Umweltkompartimenten herangezogen werden konnen; vgl. (Ernst,
2003).

Die in den Umweltkompartimenten derzeit vorliegenden *2°1/**’|-I sotopenverhaltnisse, abseits vom
Einfluss direkter Emittenten, zeigen Erhohungen gegeniber dem pranuklearen 2°1/*%7)-
| sotopenverhdltnis von ein bis zu sieben Groldenordnungen auf, auf die im Folgenden eingegangen
werden soll.

53 Emissionen von anthropogenem | od-129

Die anthropogene Produktion von **°I begann mit der militdrischen und zivilen Nutzung der
Kernspaltung. *?°| entsteht bei der durch thermische Neutronen induzierten Spaltung von U und
2py. | wurde durch oberirdische Kernwaffenexplosionen freigesetzt. Dadurch wurde das
natiirliche freie Inventar an *°I nach unterschiedlichen Schatzungen um zwischen 43 kg und
150 kg (0,28 TBq - 0,98 TBQ) erhoht (Chamberlain, 1991; Eisenbud und Gesell, 1997; Carter und
Moghissi, 1977; UNSCEAR, 1982). Die Unsicherheit dieser Schézung beruht auf den
Widersprichen in den Angaben der Gesamtsprengkraft der oberirdischen Kernwaffenexpl osionen.
Die groRten Anteile an anthropogenem I in der Umwelt stammen jedoch aus der
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen. In Abb. 5-8 sind die verschiedenen bekannten
anthropogenen **°| Emissionen mit dem natiirlichen , freien* *°I-Inventar verglichen.

* Wir benutzen in dieser Arbeit zu Darstellung eines geometrischen Mittelwertes m und der zugehérigen geometrischen
Standardabweichung s die Schreibweise m - s* in Analogie zur héufig benutzten Schreibweise m + s fiir arithmetische
Mittelwerte und Standardabweichungen. Fir logarithmisch normalverteilte Daten erhdlt man das Intervall, in dem ca
66 % der Daten liegen, durch Multiplikation bzw. Division des geometrischen Mittelwertes mit bzw. durch die geomet-
rische Standardabweichung.
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Abb. 5-8: Vergleich der bekannten anthropogenen Quellen von **| in der Umwelt mit dem natiirlichen
freien Gleichgewichtsinventar in Atmosphére, Hydrosphére und Biosphére.

In Tabelle 5-3 sind verfiighare Daten tiber die luftgetragenen und fliissigen Emissionen von | fir
die Wiederaufarbeitungsanlagen Sellafield und La Hague zusammengestellt. Bis zum Jahr 2000
emittierten die europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen etwa 3 200 kg (21 TBq) **I (Raisbeck et
al., 1995; Gray et a., 1995; Parker, 2001; Webmaster Cogema, 2001; BNFL, 1999; Groupe Radioé-
cologie Nord-Cotentin, 1999), wobei ca. 70 % der Gesamtemission auf die franzdsische Wiederauf-
arbeitungsanlage La Hague entfiel. Die Emissionen beider Anlagen erfolgten tGiberwiegend Uber das
Abwasser: ca. 85 % in Sellafield und ca. 97 % des **I in La Hague (Abb. 5-9 und 5-10). Die zeitli-
chen Verlaufe der fliissigen und luftgetragenen Ableitungen unterscheiden sich stark. Die Summe
der luftgetragenen Emissionen beider Wiederaufarbeitungsanlagen war bis 1978 relativ konstant bel
etwa 20 GBq **I pro Jahr. Dann stieg sie auf bis zu 60 GBq "I pro Jahr, alerdings mit starken
zeitlichen Schwankungen. Seit 1996 wurden die luftgetragenen Emissionen in La Hague deutlich
gesenkt. Sie lagen im Zeitraum von 1999 bis 2001 jeweils unter 10 GBq *#I pro Jahr. Auch die
luftgetragenen *?°l Emissionen aus Sellafield haben sich seit 1996 verringert. Sie lagen zwischen
1999 und 2001 unter 33 GBq **I pro Jahr. Fiir die Summe der |uftgetragenen Ableitungen bedeutet
dies, dass seit 1996 eine kontinuierliche Abnahme zu verzeichnen ist. Ganz anders die fllssigen
Emissionen: Nach kontinuierlichem, aber leichtem Anstieg von 0,02 TBq **I im Jahr 1966 auf 0,55
TBq I im Jahr 1992 stieg die Summe der fliissigen Emissionen bis auf 2,1 TBq *°I im Jahr 1996.
Seitdem sind sie relativ konstant. Bel den fllissigen Emissionen stammen derzeit etwa 80 % aus La
Hague.

GrofRe Mengen an anthropogenem | befinden sich noch in abgebrannten Brennelementen: 1990
wurde dieser Anteil auf etwa 5 660 kg (37 TBQ) geschétzt (Finkel und Suter, 1993), neuere Schét-
zungen existieren nicht. Bisher liegen nur begrenzte Informationen tber die Geschichte der Emissi-
onen aus westlichen militarischen Wiederaufarbeitungsanlagen vor. Fir Hanford werden die |-
Emissionen mit insgesamt 290 kg angegeben (Moran et a., 1999). Fir die Wiederaufarbeitungsan-
lagen der ehemaligen UdSSR oder anderer Ostlicher Staaten liegen keine Daten vor. Abb. 5-11 ver-
anschaulicht die Verhaltnisse der natiirlichen und anthropogenen *?I-Inventare.
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Tabelle 5-3: Entwicklung der gasformigen und fllissigen Emissionen der westeuropdéischen
Wiederaufbereitungsanlagen

gasférmige °I-Emissionen flussige °I-Emissionen Emil:::;)nen
gesamt gasformig | Sellafield | LaHague gesamt flUssig Sellafield LaHague gesamt
Jahr kga® | GBga® | GBga* GBga™ kga™ TBqa' | TBqa® | kga™ | TBga® | kga® kga™
1952-
1965 3,38 22,01 47,13
1966 3,38 22,09 3,29 0,02 0,02 3,20 0,001 0,09 6,67
1967 3,40 22,24 6,97 0,05 0,04 6,70 0,002 0,27 10,37
1968 3,48 22,78 11,11 0,07 0,07 10,20 0,006 0,91 14,59
1969 3,49 22,79 27,82 0,18 0,18 26,90 0,006 0,92 31,30
1970 3,44 22,52 17,20 0,11 0,11 16,60 0,004 0,60 20,65
1971 3,58 23,42 19,52 0,13 0,12 17,90 0,011 1,62 23,10
1972 3,67 24,02 25,64 0,17 0,15 23,30 0,015 2,34 29,31
1973 3,66 23,92 11,00 0,07 0,06 8,80 0,014 2,20 14,66
1974 4,21 27,52 29,23 0,19 0,15 22,80 0,042 6,42 33,43
1975 4,15 27,12 18,05 0,12 0,08 12,10 0,039 5,95 22,20
1976 4,15 27,12 27,68 0,18 0,16 24,04 0,024 3,64 31,83
1977 3,09 20,21 23,69 0,15 0,11 16,84 0,045 6,85 26,79
1978 2,72 17,81 21,60 0,14 0,07 11,34 0,067 10,26 24,32
1979 3,73 24,42 29,48 0,19 0,12 18,38 0,073 11,10 33,21
1980 9,49 62,04 35,05 0,23 0,14 21,44 0,089 13,61 44,53
1981 5,63 36,82 4470 0,29 0,19 29,10 0,102 15,60 50,33
1982 7,34 48,03 33,67 0,22 0,10 15,32 0,12 18,35 41,01
1983 7,34 48,03 55,56 0,36 0,20 30,64 0,16 24,92 62,90
1984 8,72 57,04 43,16 0,28 0,10 15,33 0,18 27,83 51,88
1985 6,43 42,03 61,21 0,40 0,10 15,34 0,30 45,87 67,64
1986 6,27 41,03 54,02 0,35 0,12 18,39 0,23 35,63 60,29
1987 5,05 33,02 64,42 0,42 0,10 15,34 0,32 49,08 69,47
1988 6,89 45,03 50,50 0,33 0,13 19,61 0,20 30,89 57,39
1989 7,80 51,03 65,81 0,43 0,17 25,75 0,26 40,06 73,61
1990 4,59 30,02 67,33 0,44 0,11 17,33 0,33 50,00 71,92
1991 5,36 35,02 94,88 0,62 0,17 25,31 0,46 69,57 100,24
1992 4,59 30,02 84,16 0,55 0,07 10,92 0,48 73,24 88,75
1993 123,95 0,81 0,16 25,18 0,65 98,78 123,95
1994 7,04 46,03 25 21,03 192,79 1,26 0,16 24,46 1,12 171,25 199,83
1995 7,96 52,03 20 32,03 267,76 1,75 0,25 38,23 1,53 233,94 275,72
1996 9,64 63,04 25 38,04 322,84 2,11 0,41 62,69 1,69 258,41 332,48
1997 6,31 41,27 25 16,27 328,20 2,15 0,52 79,51 1,63 248,69 334,51
1998 6,42 41,97 27 14,97 356,96 2,33 0,55 84,10 1,78 272,86 363,37
1999 4,97 32,51 25,3 7,21 353,46 2,31 0,49 74,16 1,83 279,30 358,43
2000 4,86 31,80 25 6,80 0,47 71,87 4,86
2001 3,62 23,66 20 3,66 0,63 96,33 3,62
2002 6,47
kg TBq kg TBq kg
Summe 234 1,53 2972 19,4 3206
Quellen:

Sellafield gasformige und flissige Emissionen 1952 bis 1992 (Gray et al., 1995)
Sellafield gasformige und fllissige Emissionen seit 1994 bis 2000 (BNFL, 1999 bis 2001)

La Hague gasférmige und flussige Emissionen bis 1996 (Groupe Radioécol ogie Nord-Cotentin, 1999)

La Hague gasférmige und fliissige Emissionen 1997 bis 1998 (Schnabel, 2000)

La Hague gasférmige Emissionen 1999 his 2002 (Cogema, 2003)
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Abb. 5-9: Entwicklung der gasférmigen *2°l-Emissionen der westeuropéischen

Wiederaufbereitungsanlagen: bis 1994 rekonstruiert (Raisbeck et al., 1995); ab 1994 gemessen

(Groupe Radioécol ogie Nord-Cotentin, 1999; Cogema, 2003) nach Ernst (2003).
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Abb. 5-10: Entwicklung der fliissigen *°I-Emissionen der westeuropéi schen

Wiederaufbereitungsanlagen: bis 1994 rekonstruiert (Raisbeck et al., 1995); ab 1994 gemessen

(Groupe Radioécol ogie Nord-Cotentin, 1999; Cogema, 2003) nach Ernst (2003).
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Abb. 5-11: Fliissige und gasférmigen *°I-Emissionen aus La Hague und Sellafield bis 2001 im Vergleich
zum freien natiirlichen **| nach Ernst (2003).

1022

5.4 10d-129 und lod-127 in Umweltproben aus den Jahren 1999 bis 2004

Naturliches und anthropogenes lod folgen dem lodkreislauf. Das lod der Pedosphére und der ter-
restrischen Biosphére stammt Uberwiegend aus dem Meer. Von dort gelangt es tUber die Atmosphé-
re durch trockene und nasse Deposition in die Pedosphére und in die terrestrische Biosphére. Die-
sem Pfad soll hier in der Darstellung der Ergebnisse dieser Untersuchung gefolgt werden.

54.1 Nordsee

Die flissigen Emissionen der europaischen Wiederaufarbeitungsanlagen gelangen in die irische See
und den Armelkanal und von dort in die Nordsee und den Nordostatlantik. Yiou et al. (1994) und
Raisbeck et al. (1995) haben dort zwischen 1984 und 1992 Seewasser und Seetang untersucht. Sie
fanden maximale *#1/**'|-| sotopenverhaltnisse zwischen 7 600 - 10° und 37 000 - 10™° vor der
K Uiste des Nord-Cotentin und zwischen 5100 - 10° und 8 900 - 10™'° vor Sellafield in der irischen
See. Fiir die Nordsee gaben sie ein Isotopenverhaltnis von 460 - 107° an. Das mit *°I kontaminier-
te Meerwasser wird entlang der norwegischen Kste ins Nordmeer transportiert, wo Raisbeck und
Yiou Isotopenverhaltnisse von 110 - 10™° gemessen haben. Bei den Farder-Inseln fanden sie 1so-
topenverhaltnisse von 32 - 10° bis37 - 10°. Bei Island, dessen Umgebung von den Emissionen
weitgehend unbertihrt bleibt, lagen die Isotopenverhatnisse zwischen 2,4 - 1072° und 2,9 - 107°.
Dies ist mit anderen Beobachtungen in Ubereingtimmung, die an der kalifornischen Kiiste fernab
des Columbia Rivers | sotopenverhaltnisse zwischen 0,86 - 102° und 1,5 - 10%° (Kiliuset al., 1994)
und im Golf von Mexiko an rezenten Sedimenten Werte von ca. 0,7 - 10° (Schink et al., 1995b)
liefern.

Im Berichtszeitraum wurden neun Meerwasserproben von der deutschen und danischen Nordsee-
kiste sowie eine Probe aus dem Golf von Biskaya untersucht (Tab. I11.2 im Anhang). Im Nordsee-
wasser wurden |sotopenverhdtnisse zwischen 9200 - 10%° und 27 100 - 10™° gefunden (Abb. 5-
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12). Die Wasserprobe aus der Biskaya zeigte ein deutlich niedrigeres Isotopenverhaltnis von
7,8 - 10™°. Ob der Golf von Biskaya als fernab von Emittenten bezeichnet werden kann oder ob er
durch Einleitungen in die Gironde beeinflusst ist, ist unbekannt. Tab. 5-4 vergleicht die Daten aus
der Biskaya mit den Mittelwerten der von uns in der Nordsee gefundenen *#I- und **'|-
Konzentrationen.

Alle Isotopenverhdltnisse, die in dieser Arbeit fr die Nordsee gemessen wurden, lagen um mehr al's
den Faktor 20 hoher als das von Yiou et a. (1994) und Raisbeck et al. (1995) fur die Nordsee An-
fang der 1990er Jahre angegebene | sotopenverhaltnis von 460 - 107°. Dass dieser Unterschied tat-
séchlich auf eine Zunahme der | sotopenverhaltnisse wahrend des letzten Jahrzehnts zurtickzuf Ghren
ist, belegen Zeitreihen der *?°1/*?’|-1sotopenverhéltnisse, die von verschiedenen Autoren an Seetang
und Algen an der danischen und vor allem an der norwegischen Kiste gemessen wurden (Hou et
al., 1999, 2000, 2002). In Tabelle 5-5 und Abb. 5-13 sind diese Zeitreihen mit der Entwicklung der
flissigen Emissionen verglichen. Zwischen 1980 und 2000 haben diese biosphéarischen |sotopen-
verhaltnisse um mehr als eine Zehnerpotenz als Folge der erhéhten Emissionen zugenommen.
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1E+03 +————— e e B B
Jun. 99 Dez. 99 Jun. 00 Dez. 00 Jun. 01 Dez. 01 Jun. 02
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Abb. 5-12: *°|/*"|-| sotopenverhéltnisse in Proben von kiistennahem Nordseewasser.

Alfimov et al. (2002) analysierten ' in oberflachennahem Seewasser entlang eines Transekts aus
dem Nordatlantik Uber den Skagerrak in die Ostsee. Die Probennahme erfolgte 1999. Sie beobach-
teten im Nordatlantik, unbeeinflusst von den Emissionen aus Sellafield und La Hague, *°1/*7I-
| sotopenverhaltnisse von etwa 107°. In der nordwestlichen Nordsee stiegen die I sotopenverhaltnis-
se durch den Einfluss von Sellafield auf ca. 10°. Maximale Isotopenverhéltnisse von ca. 2 - 107
wurden im Skagerrak beobachtet. Diese | sotopenverhédtnisse sind niedriger als die in diesem Pro-
jekt an der deutschen Nordseeklste gemessenen. Dies lasst sich aber durch die Beeinflussung durch
den oberflachennahen Ausstrom von Meerwasser aus der Ostsee erkléren. In grol3erer Tiefe fanden
Alfimov et al. (2002) deutlich hohere *#I-K onzentrationen alsim oberfl &chennahen Seewasser.

69



Tabelle 5-4: ?'I, | und #1/**’I-1 sotopenverhalnisse in Meerwasser der Nordsee und der Biskaya.

Ort Datum 127| 129| 129| 129| /127|
ngg™ fgg™ mBq kg™ 10
Geom. Mit-
telwerte und
Standardab- Jul. 99 — +1 +1 +1 +1
weichungen | Apr. 02 446-1,6 65,5 1,7 043-1,7* 14500 - 1,4
aller Nord-
seeproben
La Gurp Golf
von Biskaya | Jul. 01 134+ 28 0,11+ 0,01 72107%+6,5-107° 78+17
F
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Abb. 5-13: *°|-Immissionen in Algen im Vergleich zu den fliissigen ?|-Emissionen in Westeuropa

Lopez-Gutiérrez et a. (2004) untersuchten ein Sedimentprofil aus dem Kattegat. In der obersten
Schicht (0 cm bis 2 cm) fanden sie 2°1/*’I-I sotopenverhaltnisse von ca. 3 - 10, In tieferen Schich-
ten bis zu 15 cm Tiefe sanken die *2°1/*?’|-1 sotopenverhél tnisse kontinuierlich von 1,5 - 107 bis auf
Werte < 1 - 107°. Diese Autoren filhrten ModelIrechnungen fiir den *2°I Transport von den Emitten-
ten in England und Frankreich bisin den Kattegatt unter Berlicksichtigung des Fallouts der oberir-
dischen Kernwaffenexplosionen durch und schlossen aus den gemessenen Konzentrationen und
| sotopenverhéltnissen auf die Konzentrationen im Meerwasser. Danach kann im Kattegat ein An-
stieg der *#°1/*%’|-I sotopenverhal tnisse zwischen 1952 und 1984 von ca. 1072 auf 2 - 10~ durch den
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Kernwaffenfallout erklart werden. Durch die Wiederaufarbeitungsanlagen rechnen diese Autoren
aber mit *%1/*%'|-| sotopenverhaltnissen > 10~ fir 1984 als Folge der Emissionen aus den europai-
schen Wiederaufbereitungsanlagen. Schatzungen fir die Zeit nach 1984 waren aufgrund dieser Un-
tersuchung nicht moglich.

Angesichts dieser Entwicklung, unter Berticksichtigung der Frage der Nachhaltigkeit menschlichen
Handelns (Michel et a., 2003c, 2004) und auch im Hinblick auf die Diskussionen um die OSPAR
Vereinbarungen (Convention for the Protection of the Marine Environment of the North-East Atlan-
tic; OSPAR, 1992) erscheint es daher dringend erforderlich, systematische Untersuchungen der
Nordsee und des Nordostatlantiks durchzufiihren. Dies ist auch wissenschaftlich von Bedeutung, da
der Transport von lod im Meer und der Transfer vom Meer in die Atmosphére nach wie vor nicht
vollstandig verstanden sind.

Tabelle 5-5: *°|-immissionen in Algen im Vergleich zu den fliissigen *°I-Emissionen in Westeuropa
(Hou et al., 1999, 2000, 2002).

Immissionen as *°1/*|-Verhdtnissein 10°® Emissionen

Jahr Klingt Utsira Bornholm | Roskilde kg

1980 2,6 445
1981 2,0 50,3
1982 19 41,0
1983 2,5 62,9
1984 2,7 51,9
1985 4,2 67,6
1986 4.4 41 60,3
1987 4.4 38 69,5
1988 3,7 53 57,4
1989 51 4,3 73,6
1990 4.6 53 71,9
1991 4.6 49 100,2
1992 6,4 55 88,8
1993 9,5 79 1240
1994 11,9 15,6 199,8
1995 15,2 18,5 29 79 275,7
1996 17,3 25 3325
1997 30,6 32 7,6 3345
1998 35,6 3,5 91 363,4
1999 37,1 49 358,4

Bei den bisher in Deutschland und der Schweiz im Niederschlag seit 1990 beobachteten |sotopen-
verhaltnissen von ca. 10° wurde seinerzeit diskutiert, ob diese hohen |sotopenverhéltnisse durch
atmosphérischen Transport der luftgetragenen Emissionen zu erkléren seien (Schnabel et al. 2000,
20013, 2001b; Michel et al., 2002a, 2002b, 2002¢,2003a; Szidat et al., 2000a, 2000b), da die damals
bekannten Messungen von Meerwasser, Algen und Seetang nicht die Isotopenverhatnisse von 10°
erklaren konnten. Angesichts der jetzt vorliegenden Ergebnisse und angesichts der Tatsache, dass
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sich die Isotopenverhaltnisse im Niederschlag nicht mit der Absenkung der luftgetragenen Emissio-
nen verringert haben, kann davon ausgegangen werden, dass der dominierende Pfad des anthropo-
genen | (iber den Nordatlantik und die Nordsee fiihrt (vgl. Kapitel 5.4.2). In diesem Zusammen-
hang bieten die Messungen der 1od-Isotope in der Luft ndhere Hinweise.

In dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass ein Transport von *?°I und 2’| vom Meer in die Atmo-
sphére erfolgt aber nicht wie er sich im Einzelnen gestaltet. Ernst (2003) hat diese Frage dennoch
unter Berlicksichtigung der Bildung und Verteilung von Methyljodid im Meer ausfihrlich disku-
tiert. Zur Bestétigung seiner Vorstellungen sind jedoch auch noch weitere systematische Untersu-
chungen notwendig.

54.2 L uft

Es ist bis heute nicht klar, in welchem MalRe die gegenwartige Falloutsituation des **°| in Nord-
deutschland (oder allgemein in Europa fernab von Wiederaufarbeitungsanlagen) durch die luftge-
tragenen und die fltissigen Ableitungen aus Sellafield und La Hague beeinflusst sind. In jedem Fall
ist das Meer die wesentliche Quelle firr #’I. Angesichts der zeitlichen Veranderungen der Iuftgetra-
genen und der flissigen Ableitungen (vor allem aus La Hague) lassen sich aus den Untersuchungen
des ZSR fir die letzten sieben Jahre keine Schitisse auf die Bedeutung der unterschiedlichen Emis-
sionspfade des '?| aus den Wiederaufarbeitungsanlagen fiir die Immissionen in Europa fir den
Zeitraum vor 1995 ziehen. Ebenfalls lassen sich keine Aussagen Uber die grof3rdumige Verteilung
der Immissionen machen; vgl. hierzu die Diskussion durch Schnabel et al. (20014a). In Norddeutsch-
land ist jedoch mit hoher Wahrscheinlichkeit das Meer als Hauptquelle fir die *° Immissionen
wahrend der letzten sieben Jahre anzunehmen.

Der Weg der lod-Isotope fiihrt vom Meer zum Land Uber die Atmosphére. Wie bereits in Kapitel
5.1 angesprochen, sind es vor allem kurzlebige organische lod-Verbindungen (lod-VOC), die zum
globalen Austausch von lod zwischen Meer und Atmosphére beitragen (Ernst, 2003). Dies ergibt
sich aus der Annahme, dass Gase am besten Uber |angere Distanzen transportiert werden konnen.
Dabei sind aber der Verbleib und die Lebensdauer der gasformigen Folgeprodukte in der Atmo-
sphére, die ebenfalls zur Verbreitung von lod beitragen, nicht berticksichtigt.

Die Lebensdauer von Methyliodid betrégt in der Atmosphéare nur wenige Tage und wird durch die
hohe Resaktivitét gegentiber Nukleophilen und Radikalen begrenzt. Zu den Folgeprodukten zéhlen
iodhaltige Partikel, die sich Uber den Stoffaustausch zwischen Gasphase und der Partikelphase in
der Atmosphére bilden. Die globale Verteilung ist somit nicht unmittelbar an die Gasphase gebun-
den, sondern unterliegt auch der Bildung und Mobilitdt von Aerosolen; vgl. O’ Dowd et al. (2002).

Aerosole wechselwirken untereinander mit Luftfeuchtigkeit, Wolken und Niederschlagsbildnern
(Hydrometeoren). Die Atmosphére muss al's Multikomponenten- und Multiphasensystem aufgefasst
werden. Dies fuhrt zu einer Dispersion von atmosphérischen Inhaltsstoffen Uber eine Reithe von
chemischen und physikalischen Prozessen (Guderian, 2000). Um zwischen lokalem und globalem
Austausch unterscheiden zu kdnnen, ist es wichtig, sich mit der Wechselwirkung zwischen Aeroso-
len und Gasen zu beschéftigen. In Abb. 5-14 sind die Stoffkreislufe in der Atmosphére zwischen
Eintrag, Akkumulation und Deposition dargestellt. Zentrale Elemente der Akkumulation sind die
Aerosole und gasformigen Stoffe, die Uber die Koagulation miteinander verkntipft sind.

72



Wolkenwasser

Bildung von Wolkenkondensationskernen
(Nukleation)

<€

AEROSOL
durch
Aufnahme von Wolken
Gasen und Partikeln und Nebeltropfen Koagulation

durch Hydrometeore

Aufnahme von

| _¢Gasen und Partikel

Partikel-Emission

<

Gas-Feststoff-Umsetzungen

A

(Regentropfen)

Sekundare gasférmige

V Spurenstoffe
A Gasphasenreaktion
Regenwasser L -
Primare gasformige
Spurenstoffe

Nasse Deposition

Trockene Deposition
Gasférmige Emission Y

Hydrosphare, Pedosphare und Biosphare

Abb. 5-14: Stoffkreidldufe in der Atmosphére zwischen Eintrag, Akkumulation und Deposition
(Guderian, 2000).

Fir die Deposition sind neben der direkten Deposition von Aerosolen vor alem Hydrometeore ver-
antwortlich. Die Lebensdauer von bestimmten atmosphérischen Aerosolen Ubertrifft die Lebens-
dauer von lod-VOC. Die Mobilitét zwischen Gasen und langlebigen Aerosolen unterscheidet sich
nicht, sodass die Verbreitungsgeschwindigkeit identisch ist, aber die Verbreitungsentfernung von
Gas zum Aerosol zunehmen kann. Der Grund liegt in der GroR3e der Partikel und der Moglichkeit
der Aerosole Uber mehrere Lebenszyklen Anhaftungen weitréaumig zu verbreiten. In Tab. 5.6 sind
die unterschiedlichen Gréfenklassifizierungen von Aerosolen angegeben.

Tabelle 5-6: Grobklassifizierungen atmosphérischer Aerosole

Radiusbereich Deutsche englische
inpum Bezeichnung Bezeichnung
< 0,01 ultrafeine Partikel ultrafine mode
0,01 bis0,1 Aitkenpartikel nucleation mode
0,1 bis1 grof3e Partikel accumulation mode
>1 Riesenpartikel coarse mode

Gerade die ultrafeinen Partikel und Aitkenpartikel besitzen ein nahezu gleiches Diffusionsverhalten
wie Gasmolekile. Aufgrund ihrer hohen Eigenbewegung koagulieren sie entsprechend schnell, so-
dass ihre Groéf3e zunimmt und ihre Lebensdauer auf einige Minuten begrenzt ist. Wahrend der Koa-
gulation kénnen ultrafeine und Aitkenpartikel 1od-VOC-Zerfalsprodukte aufnehmen und damit
entscheidend zur Ubertragung auf grolRe Partikel beitragen. Der Grund ist die relativ groRere Ober-
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flache, die Sorptionen wahrscheinlicher werden lassen. Entscheidend fir die Koagulation ist zum
einen die Weglange, die ein Partikel zurlicklegen kann, ohne auf ein anderes Aerosol zu stol3en
(mittlere freile Weglénge) und zum anderen die beim Stol3 auftretenden Kréfte. Die mittlere freie
Weglénge ist hdhenabhangig und liegt zwischen 0,1 pm in Bodennghe und 0,7 pum in 15 km Hoéhe
(Guderian, 2000). Die Stofkrafte hangen von der Variabilitdt der mittleren freien Wegléngen und
der Grof3e der Partikel ab.

Die Folge der wirksamen Stofkréfte ist, dass kleine Partikel schnell in grof3e tbergehen und grof3e
Partikel (0,1 um bis 1 um) besonders haufig sind. Riesenpartikel grofder als 10 um sind wiederum
aulderst selten, da sie ausreichend grof3 sind, um zu sedimentieren. Die Sedimentationswahrschein-
lichkeit ist so grof3, dass Aerosole grof3er als 10 um raumlich nahen Quellen zugerechnet werden
mussen.

Will man das Gleichgewicht zwischen der Hydrosphére und Atmosphére in Bezug auf |sotopenver-
haltnisse untersuchen ist es notwendig Partikel zu berticksichtigen, die aufgrund ihrer hohen Le-
benserwartung und hohen Beweglichkeit zu einem maximalen Transport und Austausch beitragen
koénnen. Groélenverteilung und Lebensdauer von Aerosolen sind jedoch von dessen Entstehungsge-
schichte und den klimatischen Bedingungen abhangig. Hieraus ergibt sich eine Reithe von Aerosol-
typen mit charakteristischen Aerosol-Grofenverteilungen (Guderian, 2000). Man unterscheidet:

- Reinluft: Troposphare im Sommer ab 3 km t. NN, im Winter ab 0,3 km 0. NN.

- Kontinentale Reinluft: fernab von anthropogenen Aktivitaten in unberihrten Gebieten

- Léandliche Luft: Aerosol abseits von Stadten

- Stadtisches Aerosol: Aerosol mit hoher Variabilitéat der Grolenverteilung und Konzentration
- Maritime Luft: Aerosol tiber dem Ozean bei 5m s™ bis 8 m s Windgeschwindigkeit

Ein Vergleich der Lebensdauer innerhalb und zwischen den einzelnen Aerosoltypen ist schwierig,
da die Aerosole unterschiedliche physikalische und chemische Eigenschaften besitzen. Insbesonde-
re die Anlagerung von Feuchtigkeit — und damit die Anderung der GroRenverteilung — ist je nach
chemischer Zusammensetzung sehr unterschiedlich. Dennoch |&sst sich eine mittlere Lebensdauer
fUr Aerosole in der Troposphére (0 bis 15 km U NN) angeben.

Bei alen Uberlegungen, die den Transport von Aerosolen betreffen, muss berticksichtigt werden,
dass die GrofRenverteilung ein dynamisches Gleichgewicht zwischen Bildung (Koagulation, Kon-
densation) und Verlust (Sedimentation) der Aerosole darstellt. Die Lebensdauer eines Aerosols ist
somit eine statistische GrofRe. Sie sagt nichts dartiber aus, inwieweit partikelgebundenes lod Uber
mehrere Aerosol-Lebenszyklen global verteilt werden kann. Dennoch ist der Anteil der grof3en Par-
tikel entscheidend fur den globalen Transport, wahrend Riesenpartikel den lokalen Austausch zwi-
schen den Sphéren dominieren.

Das wichtigste Aerosol zur Klarung des Anteiles der fliissigen **I-Emissionen auf die globale **°-
Verteilung ist das maritime Aerosol. Aufgrund der unterschiedlichen chemischen Zusammenset-
zung und der GroRenverteilung ist es moglich, die Quelle der Aerosole innerhalb eines Aerosoltyps
zu bestimmen. Fir das maritime Aerosol kommen vier Quellen in Betracht. Der Hauptanteil besteht
aus Resuspension von Seesal zteilchen (Seaspray), gefolgt von sekundéren Aerosolen, die tber phy-
sikalisch-chemische Prozesse in der Gasphase gebildet werden. Die Verwitterung der Erdkruste
sowie Emissionen von anthropogen erzeugten Partikeln aus industriellen Prozessen und der
Verbrennung fossiler Brennstoffe tragen ebenfalls nennenswert zur gesamten Aerosolmenge bel.
Die geschétzten jahrlichen global emittierten Aerosol-Mengen zeigen eine hohe Variabilitét der
Zusammensetzung innerhalb bestimmter Groéfienklassifizierungen.
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Durch unterschiedliche Entfernungen zu den einzelnen global wirksamen Quellen steigt die Varia-
bilitdt der Aerosolzusammensetzung nochmals an. Eine Aerosolsammlung ist somit nur innerhalb
definierter GroRenverteilungen sinnvoll. Um den globalen *#°I-Austausch zu ermitteln, ist die Erfas-
sung der groféen Partikel (0,1 um bis 1 um) notwendig. Der Anteil dieser Partikel, die den Nuklea-
tions- und Akkumulationsmode darstellen, betragt jedoch nur ca. 2 % des gesamten Seasprays, das
die Hauptquelle maritimer Aerosole darstellt.

Tabelle 5-7: Mittlere Lebensdauern von Aerosolen (Guderian, 2000).

Ultrafeine Partikel | Aitkenpartikel Grof3e Partikel Riesenpartikel
Grole <0,01 pm 0,01-0,1 um 0,1-1 pm >1um
untere Troposphére bis 24 Stunden 6 Tage 8 Tage 1-7 Tage
obere Troposphére bis 24 Stunden 12 Tage 24 Tage 2-10 Tage
Stratosphére bis 24 Stunden 24 Tage 300 Tage <100 Tage

Guderian (2000) gibt die in Tab. 5-7 aufgefuhrten Lebensdauern fir die unterschiedlichen Aerosol-
partikel in den verschiedenen Schichten der Atmosphére an. Danach tragen etwa 99 % der globalen
Aerosolmenge nicht zu einer effektiven globalen Verteilung bei. Abweichungen der *#1/*'I-
| sotopenverhalnisse zwischen globa wirksamen und lokal wirksamen Aerosolen konnen den *%°I-
Austausch zwischen der Hydrosphére und der Atmosphére beschreiben, wenn das lokal wirksame
Aerosol der Hydrosphére zuzurechnen ist. Erst die getrennte Erfassung von Partikeln grof3er as 1
pm und von Partikeln einschliefdlich Gasen kleiner als 1 um, ermdglicht eine Zuordnung der globa-
len und lokalen Stoffstrome.

Fur die lokalen Stoffstrome in Klstenndhe ist das lokale Aerosol, der Seaspray, von besonderer
Bedeutung. Nach Kriews (1992) zeigt das lokale Aerosol des Seasprays folgende Grof3enverteilung:
24 % Riesenpartikel mit aerodynamischen Durchmessern > 10 nm, 54 % mit Durchmessern zwi-
schen 3 mm und 10 mm sowie 20 % mit Durchmessern zwischen 1 mm und 3 nm. Nur 2 % der Teil-
chen mit Durchmessern < 1 mm stammen aus dem globalen Aerosol.

Im April 2002 wurde mit dem in Kapitel 4.1.3 beschriebenen Sammelsystem auf der Insel Fohr eine
Probensammlung durchgefiihrt, die dann auf *?°I und 2’1 untersucht wurde. Die Wetter-Parameter
dieser Probensammiung sind in den Tabellen 111.3 und 111.4 im Anhang angegeben. Die
Aerosolgrofienverteilung, die Blindwerte, die lod-Sammelmengen sowie die Endergebnisse der
Aerosolsammlung Fohr einschliefdlich Penetrationskorrektur aller Messwerte sind in den Tabellen
I11.5 bis 111.8 im Anhang aufgelistet. Eine ausfihrliche Darstellung dieses Experimentes und der
damit verbundenen Analytik ist bel Ernst (2003) gegeben. Hier sollen lediglich die Ergebnisse
dargestellt und in Bezug auf ihre Bedeutung fir den Transport von lod vom Meer zum Land
diskutiert werden.

Insgesamt wurde ein Luftvolumen von (348 + 35) m™ beprobt. Partikel mit aerodynamischen
Durchmessern grof3er 0,06 nm wurden mittels Impaktor grof3enaufgel6st gesammelt. Fir aerody-
namische Durchmesser kleiner 0,06 mm wurde anorganisches und organisches lod durch selektive
Filter erfasst (Abb. 5-15).
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Die Vertellung der Partikel als Funktion des aerodynamischen Durchmessers (Abb. 5-15) ist bimo-
dal und erlaubt die Unterscheidung zwischen globalem und lokalem, marinem Aerosol (Ernst,
2003). Analysen der lod-1sotope konnten jedoch wegen der geringen Probenmassen nicht fr die
einzelnen Durchmesserklassen durchgefiihrt werden. Die Endergebnisse (nach Blindwert- und Pe-
netrationskorrektur) der Messung der luftgetragenen lod-Isotope auf der Insel Fohr im April 2002
sind in Tab. 5-8 aufgefihrt.

Die lod-1sotope lagen in der marinen Luft nahezu gleich speziiert vor. Das stabile lod lag zu 15 %
gebunden an Partikel > 0,1 mm, zu 45 % als anorganisches lod und zu 40 % as organisches lod
vor. | war zu 18 % an Partikel gebunden und lag zu 43 % als anorganisches lod und zu 40 % als
organisches lod vor. Diese Verteilung belegt einen massiven Beitrag des lokalen, marinen Aerosols
fir den Transport von **°I vom Meer zur Atmosphare. Ernst (2003) diskutiert in diesem Zusam-
menhang die Rolle mariner Organismen fir den Transport der |od-1sotope vom Meer in die Atmo-
sphére anhand der auftretenden Konzentrationsverteilung von Methyliodid in den Meeren.

selektive FilterI Impaktor ——
I
6 I lokales Aerosol
globales (maritim)
4 Aerosol
2 |
0,01 0,1 1 10 100

mittlerer Partikeldurchmesser in pm

Abb. 5-15: Sammelgut in ng der Messung auf der Nordseeinsel Fohr im April 2002 al's Funktion des aerody-
namischen Partikeldurchmessers. Die gestrichelten Kurven wurden von Ernst (2003) durch Vergleich mit der
AerosolgroRenverteilung und Quellenzuordnung lber dem Atlantik gesammelter Aerosole
(Gravenhorst, 1975; Guderian, 2000) ermittelt.
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Tabelle 5-8: *’I und *°| Ergebnisse der Aerosolsammlung auf Féhr nach Penetrationskorrekturen.

129|/127|
127| 127| 129| 129| 129| . '
Verhdtnis
inng m™ in % fgm™ nBqm™ in % 10”7
Gebunden an
Partikel 1,93+0,43 15 165020 | 111+13 18 84+18
>0,1mm
Anorganisch
579+ 0,85 45 0,72+ 0,09 46+0,7 43 12+0,2
<0,1mm
Org"’:';'jch% 514+ 0,78 40 | 164+018 | 105+13 | 40 | 31+04
Summe 128+1,2 100 401+£028 | 26,1+20 100 3104
Partikel BERNER Impaktor
10-0,1um
] 84" 107
. 1,2 107
anorganisch -
< 0,1pm LiOH impragnierte Papierfilter
. - . . _ - 3,1 s 10'7
organisch TEDA inprégnierte-Aktivkohle
<0,1pm
1E-07 1E-06

129, 127)_|sotopenverhaltnis

Abb. 5-16: **°1/*'|-| sotopenverhéltnisse nach Penetrationkorrektur aller Daten.

Die Isotopenverhdltnisse der drei Fraktionen atmosphérischen lods unterscheiden sich signifikant
(Abb. 5-16). Die héchsten Isotopenverhaltnisse von 8,4 - 10~ werden im partikelgebunden lod des
lokalen marinen Aerosols beobachtet. Die anorganische Fraktion zeigt mit 1,2 - 10~ die niedrigsten
Werte, die jedoch um ca. drei Zehnerpotenzen hoher sind, als sie fir das globale Aerosol mit Uber-
wiegenden Quellen im Ozean fernab von Emittenten erwartet wirde. Das organische lod liegt mit
seinem I sotopenverhaltnis von 3,1 - 10~ zwischen denen des partikel gebundenen und des anorgani-
schen lods. Insgesamt sind die in der Atmosphéare an der Insel Fohr beobachteten | sotopenverhalt-
nisse hinreichend, die im Niederschlag beobachteten | sotopenverhaltnisse zu erklaren.
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54.3 Niederschlag

Zur systematischen Untersuchung des **°| Fallouts in Deutschland werden in Niedersachsen durch
das ZSR seit 1997 Proben von Niederschlag an vier verschiedenen Stationen des Niederséchsischen
Depositionsmessnetzes genommen. Zusétzlich werden Oberflachen- und Grundwasser an nahe lie-
genden Stationen des IM IS Messnetzes beprobt. Um eine raumliche Ubersicht tiber die **°I Deposi-
tion zu erhalten, wurde Niedersachsen in 4 Regionen unterteilt: kistennahes Gebiet an der Nordsee
(Region I), das norddeutsche Tiefland (Region 1), das Harzvorland (Region 111) und das Elbetal in
der Umgebung von Gorleben (Region 1V). Niederschlagsproben wurden as Quartals-Mischproben,
Proben von Oberflachen- und Grundwasser in viertel- bzw. halbjéhrigem Abstand einzeln genom-
men. In den Regionen |1 und 11l wurde zusétzlich zum Freilandniederschlag auch durchfallender
Niederschlag unter Baumen (Traufregen) beprobt.

Im Rahmen dieses Projektes wurden insgesamt 41 Proben von Niederschlagswéssern untersucht.
Eine Zusammenstellung aller bisher gewonnenen Ergebnisse ist in den Tabellen [11.9 — [11.14 im
Anhang gegeben. In Tab. 5-9 sind die Mittelwerte zusammengefasst.

Tab. 5-9: Geometrische Mittelwerte und Standardabweichungen der **'I- und *°I-K onzentrationen und der
1291/ -1 sotopenverhé tnisse in Nordseewasser und in Niederschlagswéssern aus Niedersachsen sowie Ver-
haltnisse der **’I- und **°I-K onzentrationen in den verschiedenen Matrices M zu denen im Nordseewasser.

129) /127 _

Verhditnis | 21,/ Inorasee | 2™ nordsee
in10~

Ort und 127 129)

Region Matrix M inngg™ Infgg™

Nordseewasser +1 +1 +1
| 1999 - 2002 45 .16 66-1,7 15-1,4 1 1

Norderney
Freilandregen | 32-13" | 25.13% | 75.13" 0,072 0,038
1997 — 2002
Buer-
I F?;‘f;‘gig:n 16-14" | 073-16" | 45-16" | 0036 0011
1997 — 2001
Seesen
1] Freilandregen | 1,6-14" | 064-16" | 40-1,7 0,036 0,010
1997 — 2000
Siemen
\Y; Freilandregen | 1,7-14" | 058-16" | 33.1,7* 0,039 0,009
1997 — 2001
Buer-
I 2?;?‘:";':f 63-16"2 | 28-197 | 4414 0,14 0,042
1997 — 2001
Seesen
1] Traufregen 51-1,2* 22-1,3" | 43-13" 0,11 0,033
1997 — 2000

Im Freilandregen der Regionen Il — IV sind keine signifikanten Unterschiede der Mittelwerte der
129 und der **'I Konzentrationen zu verzeichnen. Die Werte der Region | sind allerdings signifikant
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gegenlber denen der anderen Regionen erhoht. Die htheren Werte in Kistenndhe werden von uns
auf den Einfluss von Seaspray zuriickgefihrt.

Die '2°|/*?’|-I sotopenverhatnisse sind ebenfalls in der Region | leicht erhoht, unterscheiden sich
aber nicht signifikant von den in den anderen Regionen gemessenen. Die mittleren *#1/*%'|-
| sotopenverhaltnisse im Niederschlag kénnen mit ca. 5 - 10~ angegeben werden.

Sowohl die **°I-Aktivitatskonzentrationen als auch die **’I-K onzentrationen sind im durchfallenden
Niederschlag der Regionen |1 und 111 um ca den Faktor 4 hoher als die im Freilandniederschlag bei
etwa gleichen *1/**'|-1sotopenverhaltnissen von ca 5-10~. Die héheren Konzentrationen im
durchfallenden Regen werden von uns mit der Filterwirkung der Baume als trockene Deposition
von |od-1sotopen auf den Bléttern der Baume interpretiert.

Auch die Maximalwerte der **°1/**"|-sotopenverhaltnisse im Regen aus Norderney sind mit den
Messungen der Impaktormessung auf der Insel Féhr kompatibel (Tab. 5-10). Damit werden die **°|
Konzentrationen im Niederschlag von uns als Washout von lokalem marinem Aerosol interpretiert.
Signifikante Beitrége luftgetragener Emissionen der Wiederaufarbeitungsanlagen sind zur Erklé&
rung der in Niederschlagswassern beobachteten 2°1/*%7|-1 sotopenverhéltnis nicht erforderlich.

In Tab. 5-9 sind neben den Konzentrationen der lod-1sotope und den |sotopenverhdltnissen die
Verhaltnisse "1/ Inorgsee UNd 21/ Inorasee der Konzentrationen der 1od-Isotope im Material M
dividiert durch die Konzentrationen im Nordseewasser angegeben. Dies erlaubt im Falle des **|
unter der Annahme konstanter *#’I-K onzentrationen in den Teilen der Meeresoberflache, die fiir die
Niederschlage in Norddeutschland relevant sind, Aussagen lber den Antell des Seasprays im kis-
tennahen Niederschlag von Region | und Uber die Anteile nasser und trockener Deposition in den
Regionen I und I11.

Im kiistenfernen Freilandregen sind die " 1/**"Inorasee-Verhéltnisse sehr ghnlich (0,036 bis 0,039),
sodass man von knapp 4 % Transferwahrscheinlichkeit fir **'I vom Meer in den kiistenfernen Frei-
landniederschlag ausgehen kann. Im Freilandniederschlag in Norderney (Region 1) ist dieser Antell
etwa doppelt so hoch. Das heif, dass das *’I im Niederschlag auf Norderney etwa zu 50 % dem
direkten Einfluss der Nordsee Uber Seaspray zuzurechnen ist.

Im durchfallenden Regen der Regionen Il und 111 liegen die *Iy/**’ InoraseeVerhéltnisse bei etwa
0,13. Unter der Annahme, dass der durchfallende Regen eine Abschétzung der trockenen plus nas-
sen Deposition erlaubt, bedeutet dies, dass nur etwa ein Viertel der gesamten **I Deposition in den
Regionen |1 und 111 durch nasse Deposition erfolgt, ca. 75 % durch trockene Deposition. Diese Aus-
sage ist insofern unsicher, als der Einfluss von Evaporation und Transpiration von am Boden abge-
lagerten *#’I nicht abgeschétzt werden kann. Da aber die | sotopenverhaltnisse im Freilandregen und
im durchfallenden Regen nicht unterscheidbar sind, die *2°1/*?’I- sotopenverhatnisse im Boden und
im Oberflachenwasser signifikant niedriger as im Niederschlag sind, erscheint diese Abschétzung
der Antelle trockener und nasser Deposition dennoch sinnvall.

Diese Aussagen sind im Blick auf die Ergebnisse firr **°I in Tab. 5-9 zu hinterfragen. Die **°1/*%7)-
| sotopenverhéltnisse im Niederschlag in den Regionen Il bis IV sind um etwa den Faktor vier nied-
riger a'sim Nordseewasser. Dies wird von uns so interpretiert, dass fur die Freisetzung von lod, das
in den Niederschlagen in Niedersachsen enthalten ist, auch Meeresgebiete relevant sind, die niedri-
gere 121/*%"|-| sotopenverhaltnisse haben als das kiistennahe Nordseewasser. Dies ist plausibel, da
im Nordostatlantik *2°/**’|-Isotopenverhal tnisse bis herab zu 10™*° gefunden werden. Wolkenwasser
enthdlt mit Ausnahme von Wolkenkondensationskeimen nur sehr begrenzt Verunreinigungen mit
Aerosolen und Gasen, die zu nennenswerten |od-Gehalten fihren kdnnen. Erst beim Auftreffen von
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Hydrometeoren auf Partikel und Gase der Atmosphére entstehen die von uns gemessenen lod-
Gehalte im Niederschlag.

Das hohere *21/**’|-|sotopenverhaltnis im Freilandregen auf Norderney ist mit dem Einfluss des

rays zu erkléren. In den Regionen Il und Il ergeben sich durch den Vergleich der
129) /"% orasee- V Erhél thi sse etwa gleiche Anteile fiir die nasse und trockene Deposition von lod wie
aus den " 1y/**' Inorasse-V erhal tnissen.

Im Freilandniederschlag in Norderney (Region 1) sind die *#1/*"|-Isotopenverhaltnisse mit denen
der Impaktormessung kompatible (Tab. 5-10). Dies gilt auch fir die Ubrigen Regionen: die im
Niederschlag beobachteten *2°1/**'|-Isotopenverhéltnisse werden durch den Bereich der in Luft
gemessenen | sotopenverhd tnisse abgedeckt.

Tabelle 5-10: Vergleich der 1/*'I-I sotopenverhalnisse im Regen und Aerosol > 0,1 pm

I mpaktormessung Fohr 1291 127) .| sotopenverhaltnisin 10”7
2002 84+18
Regen Norderney (maximale Werte)
1997 95+1,6
1998 10,7+ 2,0
1999 84+1,7
2000 11,8+1,8
2001 54+15

Die langfristige Entwicklung der 1od-1sotopenverhdtnisse im Niederschlag in Deutschland und der
Schweiz ist in Abb. 5-17 dargestellt. Messungen an einem Eisbohrkern vom Fiescherhorn/Schweiz
belegten erstmals, dass der *°I-Fallout nicht den charakteristischen Bomben-Peak zeigt, sondern
seit den 50er Jahren bis Ende der 80er Jahre kontinuierlich anwuchs (Wagner, 1995; Wagner et a.,
1996). Bereits 1950 (ibertrafen die atmosphérischen *2°1/*?’I-Isotopenverhétnisse fernab von *%°I-
Emittenten auf der Nordhalbkugel Werte von 107% siehe Literaturiibersicht in (Schmidt et al.,
1998). Wenn man die hochal pinen Proben von Beginn der 1950er Jahre bis Mitte der 1980er Jahre
mit den mitteleuropéischen Flachlandproben seit 1987 vergleicht, so nahmen die Isotopenverhalt-
nisse und die jéhrlichen Depositionsdichten in Europa bis Ende der 1980er Jahre zu (Tab. 5-11;
Abb. 5-17). Seitdem werden Isotopenverhéltnisse von nahezu ca. 5 - 107 in Deutschland und der
Schweiz beobachtet, die bis heute in etwa konstant geblieben sind. Der Fallout von *°I durch nasse
Deposition aus dem Unfall von Tschernobyl war lediglich eine kurzzeitige Episode. Die hochsten
dabel gemessenen | sotopenverhéltnisse lagen in Westeuropa bei knapp 10~ (Paul et al., 1987).

Die vorliegenden Daten konnen dazu genutzt werden, anhand der jahrlichen Niederschlagsmengen
(Abb. 5-18) die jahrlichen *’I und *#°I Depositionsdichten aus den gemessenen *#’I bzw. | Kon-
zentrationen im Quartalsniederschlag und den langjahrigen Mittelwerten der jéhrlichen Nieder-
schlagsmengen (Abb. 5-19) abzuschétzen. Die Ergebnisse sind in den Tabellen [11.15 bis [11.17 im
Anhang dargestellt. Diese Ergebnisse sind in Tab. 5-12 zusammengefasst. Aus den Daten flr Frei-
landregen ergeben sich firr die Regionen Il bis IV jahrliche Depositionsdichten fur **I von
1,2mgm=2a* und fir *°1 von 0,4 ngm= a®bis 0,6 ngm=a™. In der Region | ist die Deposition
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nahe der Nordsee hoher: 2,4 mg m™2a™ fir 'l und 1,8 ng m= a™ fiir *°1. Fur **°| bedeutet das, dass
durch nasse Deposition jahrlich zwischen 12 mBg m™ und 2,5 mBq m™ | abgelagert werden.
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, 1E-06 ¢ — O'SE;B_
= : °° O &0 ®
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o F
Q.
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Abb. 5-17: *°1/*'|-1sotopenverhaltnisse in Niederschlagswassern aus Deutschland und der Schweiz und in
Nordseewasser. Die durchgezogene Linie stellt die Daten eines Eisbohrkerns vom Fiescherhorn/Schwei z,
Rauten Niederschlag aus Deutschland und der Schweiz, Quadrate die Ergebnisse fiir Nordseewasser dar.
Die Daten fur Niederschlag stammen aus dieser Arbeit und den Arbeiten von Paul et al. (1987), Wagner et
a. (1996), Bachhuber und Bunzl (1992), Krupp und Aumann (1999), Schnabel et a. (2001a, 2001b)
und Szidat et a. (2000a, 2000b).

Die Ergebnisse fur durchfallenden Regen belegen, dass auch die trockene Deposition eine Rolle
beim Eintrag von lod-1sotopen spielt. Aus den Daten fUr durchfallenden Regen berechnet man jahr-
liche Depositionsdichten von 4,8 mg m?a’ und 4,0 mgm?a* fir I in den Regionen Il bzw. III
und von 2,2 ng m? a* und 1,7 ng m? a* fir **°I, entsprechend 14 mBgm™ a* und 11 mBgm? a™.

Wir nehmen daher mit den Ergebnissen fir die jahrlichen Depositionsdichten aus Tab. 5-12 fir die
kiistenfernen Regionen |1 bis IV fir **'I fur die Jahre 1997 bis 2002 eine mittlere jahrliche trockene
Deposition von 3,6 mgm™ und eine nasse Deposition von 1,2 mgm= an, fir **°I eine mittlere
jahrliche trockene Deposition von 9,6 mBqm? und eine nasse Deposition von 3,1 mBqm?;
insgesamt also 4,8 mg m~ a fur ¥l und 12,7 mBg m= a™* fur .

In Tabelle 5-11 sind die verfiigbaren Bestimmungen der jahrlichen **°| Depositionsdichten anderer
Autoren sowie unsere eigenen Ergebnisse zusammengestellt. Danach stiegen die jahrlichen *°| De-
positionsdichten in den letzten 5 Jahrzehnten von 0,01 mBg m™ a* im Jahr 1950 in der Schweiz
um nahezu drei GrofRenordnungen. Seit ca. 1990 sind sie im Mittel konstant auf dem heutigen Ni-
veau (Abb. 5-19).
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Die gegenwartigen Depositionsdichten in Niedersachsen zeigen sowohl firr *’1 als auch fiir
zeitliche und rédumliche Variationen (Szidat, 2000; Szidat et al., 2000a, 2000b; Ernst, 2003). Die

129|

entsprechenden Quartalsdaten sind firr *’I in Abb. 5-20, fir *°I in Abb. 5-21 und firr die **"1/*%
|sotopenverhaltnisse in Abb. 5-22 dargestellt. Die Variabilitat der *°I Daten ist deutlich groRer als
die der **’I Daten. Die |sotopenverhaltnisse variieren im Bereich einer Zehnerpotenz. Sie zeigen um
2001 etwas niedrigere Werte als in den Vorjahren. Ob dieser Trend anhdlt, kann erst in der Zukunft

beurteilt werden.

Tabelle 5-11: Ubersicht tiber die in Deutschland und der Schweiz von anderen Autoren ermittelten jahrli-

chen Depositionsdichten von

129 |

Ort

Materia

Jahr

129 |

inmBgm2a’
Fiescherhorn, CH Eisbohrkern Wagner et al. (1996) 1950 0,014
Fiescherhorn, CH Eisbohrkern Wagner et al. (1996) 84/85 0,7 bis 0,9
Mappenberg, D Regen + Aerosol Bachhuber und Bunzl (1992) 88/89 40 bis 6,6
D, funf Standorte Niederschlag Krupp und Aumann (1999) 94/95 51 bis 11
Dubendorf, CH Niederschlag Schnabel et al. (20013, 2001b) 94-97 2,3 bis 53
Niedersachsen, D; | Freilandnieder- diese Arbeit 97-02 | 80 bis 20,2
Region | schlag
Niedersachsen, D; | Freflandnieder- diese Arbeit 97-0L | 15 bis 76
Region 1 schlag
Niedersachsen, D; | Freflandnieder- diese Arbeit 97-00 | 12 bis 7.3
Region I11 schlag
Niedersachsen, D; | Freflandnieder- diese Arbeit o7-01 | 12 bis 63
Region IV schlag
Niedersachsen, D; | Bestandsnieder- diese Arbeit 97-01 |101 bis 339
Region 1 schlag
Niedersachsen, D; | Bestandsnieder- diese Arbeit 97-02 | 7.2 bis 203
Region I11 schlag
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Abb. 5-18: Hydrol ogische Landschaften im Raum Niedersachsen, V erteilung des Niederschlages ohne tide-
beeinflussten K tistenbereich (Elsholz und Berger, 1998).
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Abb. 5-19: Zeitreihe von jahrlichen *|-Depositionsdichten in der Schweiz (1950-1986) und in Deutschland
(1988-2002); dieser Bericht Tab. 5-12 sowie andere Autoren nach Tab. 5-11.
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Tabelle 5-12: Jahrliche Depositionsdichten von *'I und *°I ermittelt aus den logarithmischen Mittelwerten der Quartal sdepositionsdichten und den Niederschlags-

hohen der Gebiete
Jahrliche - Jahrliche™l-  Jshrliche *I-
Ort Gebiet Zeitraum Niederschlagsart log<hNinmma™>  Depositions- Depositions- Depositions-
dichte dichte dichte

mgm?at ngmZa’ mBgqm?a’
Norderney | 1/97 bis1/02  Freilandniederschlag 742 24-1,3" 1,8-1,3" 11,9-1,3%
Buer-Ostenwalde Il 1/97 bis111/01  Freilandniederschlag 775 1214 0,57 -1,6* 37-16"
Buer-Ostenwalde 1 1/97 bis111/01 Bestandsniederschlag 775 4.8-1,6 2219 14,2 - 1,9*
Seesen [l 1/97 bis111/00 Freilandniederschlag 775 1,214 0,40 - 1,6 32-16"
Seesen 1 1/97 bis1/00 Bestandsniederschlag 775 40-1,2* 1,7 -1,3% 11,4 -1,3*
Siemen IV 1/97 bisIV/01 Freilandniederschlag 675 1,2 .14 0,40 - 1,6 2,6-1,6"
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Abb. 5-22: *°|/*?’|-| sotopenverhaltnisse im Quartal sniederschlag.

Nach der Darstellung der Analysenergebnisse von *’I und **°I in Meerwasser und Niederschlags-
wassern ist es zur Diskussion sinnvoll die *2°/**’I-Isotopenverhltnisse in Abhangigkeit von den
127). bzw. '?|-K onzentrationen darzustellen (Abb. 5-23). Diese Darstellung wird im Folgenden fiir
ale untersuchten Materialien benutzt. Dabei werden jewells die gleichen Symbole fir die unter-
schiedlichen Regionen nach Abb. 4-1 benutzt: Dreiecke fir Region I, Kreise fir Region 11, Quadra-
te fur Region Il1, Rauten fir Region IV. Die unterschiedlichen Matrices werden durch farbliche
Codierung unterschieden.

In beiden Teilen von Abb. 5-23 sind die Bereiche des Nordseewassers und der Niederschlagswasser
deutlich von einander getrennt. Dies gilt sowohl fiir die 2°1/*?"-1sotopenverhéltnisse als auch fiir
die Konzentrationen.

Im geometrischen Mittel (vgl. Tab. 5-13) liegen die **’I-K onzentrationen im Freilandregen der Re-
gionen 11 bis IV um den Faktor 30 niedriger als im Nordseewasser, die *° Konzentrationen um
einen Faktor 100 niedriger. Die hichsten *#I-Konzentrationen im Niederschlag liegen um einen
Faktor 2 unter den niedrigsten *?’I-K onzentrationen im Meerwasser. Fiir **° macht dieser Unter-
schied einen Faktor 5 aus.

Die hochsten Isotopenverhdtnisse im Niederschlag Uberdecken den Bereich minimaler 1sotopen-
verhaltnisse im Nordseewasser. Die **1/*%'|-|sotopenverhaltnisse im Meerwasser sind nicht mit der
127)_K onzentration korreliert: (Pearson’ scher) Korrelationskoeffizient R = 0,08. Fiir *°I (Abb. 5-23)
zeigt sich eine schwache Korrelation mit einem Korrelationskoeffizienten R = 0,56. Auch fir die
Niederschlagsproben zeigt sich keine Korrelation der Isotopenverhdtnisse mit der -
Konzentration, jedoch schwache Korrelationen mit den **|-Konzentrationen. Dies kann dahinge-
hend interpretiert werden, dass die durch Hydrometeore aus der Luft ausgewaschenen Aerosole fir
27) und **° zu unterschiedlichen Mengenverhaltnissen aus globalen und lokalen Aerosolen stam-
men. Fur *?’I ist ein hoherer Anteil an global verteiltem Aerosol aufgrund der langeren Eintragzeit
in die Atmosphére anzunehmen.
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Die Tatsache, dass die *°I/*?’|- sotopenverhaltnisse mit den *?’I-K onzentrationen nicht und mit den
19| K onzentrationen nur schwach korreliert sind, zeigt bereits hier, dass die lod-1sotope nicht im
Gleichgewicht vorliegen und ein radiodkologisches Gleichgewichtsmodell wie es fir **C und °H
vielfach in radiodkol ogischen Modellen benutzt wird, fiir *°I nicht anwendbar ist.

544 Ober flachen- und Grundwasser

Auch Oberflachen- und Grundwésser wurden durch das ZSR seit 1997 systematisch untersucht. Im
Rahmen dieses Projektes wurden 26 Proben von Oberflachenwéssern und 16 Proben von Grund-
wassern untersucht. Die Ergebnisse der friheren Untersuchungen zusammen mit den neuen Mess-
werten sind in den Tabellen 111.18 bis 111.22 im Anhang dargestellt.

Die geometrischen Mittelwerte (Tab. 5-13) der **'I-Gehalte der Oberflachenwésser der Regionen I
bis IV sind sehr dhnlich, allerdings mit deutlich unterschiedlichen geometrischen Standardabwei-
chungen. Gegeniiber dem Freilandregen sind die *’I-Gehalte der drei Oberflachenwésser um den
Faktor 4 erhoht, entsprechen aber in etwa denen, die im durchfallenden Regen gemessen wurden.
Dies kann jedoch Zufall sein, da die Niederschlagswasser auf ihrem Weg zum Oberflachenwasser
mit zusétzlichen lod-Reservoiren in Boden und Bewuchs in Kontakt treten und Austauschprozesse
stattfinden kénnen (vgl. Kapitel 5.4.5).

Tab. 5-13; Geometrische Mittelwerte und geometrische Standardabweichungen der *#’I- und *#°1-
K onzentrationen und der *#1/*"|-| sotopenverhéltnisse in Oberfl&chenwéassern aus Niedersachsen gemittelt
Uber die Jahre von 1997 bis 2001 im Vergleich mit den entsprechenden Daten fur Niederschlag und Nord-

Seewasser’.
129, j127 = H
Region Probenahmeort | “linngg™ | ®linfgg™ I/ i:]-\l/(()a_rlr(}altnls
| Oberflachenwasser | GroRes Meer 22.15% 0,96 - 2,3 430 - 2,3*
Nordseewasser 45 - 1,6 66 - 1,7 15000 - 1,4**
Freilandregen 32-13% 25-1,3% 7500 - 1,3
Il | Oberflachenwasser Bokeloh 6,7 -1,2* 0,16 - 1,7 240 - 1,7
Freilandregen 1,614 0,73-1,6* 4500 - 1,6
Traufregen 6,3-1,6" 2,80-1,9* 4400 - 1,4
11 | Oberflachenwasser Leineturm 5915 0,042 - 1,9 70.2,3*
Freilandregen 1,614 0,64 1,6 3950-1,8
Traufregen 511,22 2,2-13% 4300-1,3"
IV | Oberflachenwasser | M eetschow 7117 0,11-1,9* 160 - 2,1**
Freilandregen 1,7 - 1,4 0,58 - 1,6 3300-1,7%

Das GrofRe Meer nimmt unter den Oberflachenwassern eine Sonderstellung ein. Es ist beeinflusst
von Tide und Seaspray und zeigt einen deutlich hdheren geometrischen Mittelwert der *2'I-Gehalte.
Dies deutet auf eine langfristige Akkumulation von lod gegentiber dem Niederschlag oder eine di-
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rekte Beeinflussung durch Nordseewasser (Tide) hin. Die *?’I-Gehalte liegen hier bei der Halfte des
Wertes fir Nordseewasser.

129] verhalt sich in Oberflachenwassern vollig anders als *'1. An alen vier Standorten liegen die
129|_Gehalte deutlich niedriger alsin den entsprechenden Niederschlagswassern. Dies kann dadurch
erklart werden, dass *?°I durch Wechselwirkung mit Boden und Bewuchs aus dem Wasser der Nie-
derschlage auf ihrem Weg zum Oberflachenwasser entfernt oder durch mobiles *#’I verdiinnt wird.
Auch fir **° nimmt das groe Meer mit mindestens 6-fach hoheren °|-Gehalten eine Sonderstel-
lung ein, ist jedoch auch gegentiber dem Freilandregen um etwa einen Faktor drei erniedrigt.

Die komplexen Wege der lod-I1sotope vom Meer Uber den Niederschlag zum Oberflachenwasser
werden in den *21/**'|-Isotopenverhaltnissen besonders deutlich (Abb. 5-24). Die Isotopenverhalt-
nisse liegen im Oberfléchenwasser um mehr as eine Zehnerpotenz niedriger als im Niederschlag.
Eine Systematik der Regionen I&sst sich hier noch nicht erkennen. Auch die hydrologischen Unter-
schiede der Oberflachengewasser (Abb. 5-25) lassen keine ndhere Deutung zu. Zu bemerken ist
alerdings, dass das GroRe Meer mit seinen hohen *?’I-K onzentrationen einen bekannten, direkten
Einfluss des Tidewassers aufweist. Die ?°1/*?|-1sotopenverhéltnisse im groRen Meer sind jedoch
kaum hoher as diein Region 11 (Bokeloh). Das lod der Oberflachenwésser ist durch eine Verdin-
nung mit lod niedrigerer *°1/*?’|-Isotopenverhéltnisse charakterisiert. Jedoch wird erst nach der
Diskussion der Ergebnisse fur Boden eine Erklarung fur die in Oberflachenwassern beobachteten
| sotopenverhal tnisse gegeben werden konnen.

Der zeitliche Verlauf der 21/**'|-Isotopenverhaltnisse im Oberflachenwasser weist eine gewisse
Streuung auf (Abb. 5-24), alerdings sind im Beobachtungszeitraum von 1997 bis 2002 keine sys-
tematischen Trends zu erkennen. Dies ist in Grundwassern teilweise anders. Der zeitliche Verlauf
der 11/*"|-| sotopenverhaltnisse in niedersichsischen Grundwassern unterschiedlicher Filtrations-
tiefen ist in Abb. 5-26 dargestellt. Man beobachtet fir Region 11 in Woltrup-Wehbergen einen kon-
tinuierlichen Anstieg der *°1/*?"|-Isotopenverhdtnisse, in Region | in Raudafehn, sanken die
129 /17| .| sotopenverhd tnisse in den letzten vier Jahren um ca. eine Zehnerpotenz. Die Grundwésser
der Regionen |11 und IV zeigen keine einheitlichen Trends.
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Abb. 5-24: *°|/"¥'| -] sotopenverhal tnisse in niedersichsi schen Oberfldchenwassern: Region | GroRes Meer,
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Abb. 5-25: Hydrol ogische Unterschiede der Oberflachengewasser nach Daten des NLO (NLO, 2004). Fir
das Grof3e Meer wurden aufgrund des Tidewassereinflusses keine Daten angegeben.
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In der Darstellung der *2°1/**’I-Isotopenverhétnisse in Abhéngigkeit der jeweiligen *?I- bzw. *#|-

Konzentrationen (Abb. 5-27) sind die Daten fur Oberflachen- und Grundwasser deutlich von denen
fir Niederschlag und Meerwasser abgesetzt. In Abhangigkeit von den *’I- und **°I-K onzentra-
tionen zeigen sie jedoch ganz unterschiedliche Muster. Die hochsten *?I-K onzentrationen im Ober-
flachenwasser sieht man im Grol3en Meer als Folge des Tidewassereinflusses; sie Ubersteigen auch
die *"1-K onzentrationen im Niederschlag. In den anderen Regionen liegen die *?’I-K onzentrationen
des Oberflachenwassers am oberen Ende der Konzentrationen, die in den Niederschl&gen beobach-
tet werden. Sie sind jedoch hoher als die **I-K onzentrationen in den Freilandregen der Regionen I
und 1V. Die **I-K onzentrationen der Oberflachenwésser sind nur durch eine zusétzliche lod-Quelle
zu erkléren. In Kapitel 5.4.4. wird sich der Oberboden a's diese Quelle erweisen.

Die Grundwasser haben sehr unterschiedliche Muster in der grafischen Darstellung der *°1/*%| Iso-
topenverhaltnisse in Abhangigkeit von den **’I-Konzentrationen. Eine Systematik ist nicht zu er-
kennen und die Daten sind im Einzelnen sicher nur unter Betrachtung der jeweiligen hydrologi-
schen Bedingungen interpretierbar. Eine derartige Diskussion wirde jedoch den Rahmen dieser
Arbeit sprengen.

Die Auftragung der *2°1/**’I-Isotopenverhltnisse in Abhangigkeit der *°I-Konzentrationen zeigt
eine zunehmende Verdiinnung des *2°I mit **’I aus anderen Kompartimenten vom Meer iber den
Niederschlag zum Oberflachen- und Grundwasser hin. Auch hier zeigt sich der direkte Einfluss der
Nordsee im Grof3en Meer. Der allgemeine Trend zunehmender Verdinnung gilt auch fir die ver-
schiedenen Grundwasser, obwohl auch hier deutliche Unterschiede bei den verschiedenen Grund-
wassern zu verzeichnen sind.

Szidat et al. (2001) haben versucht, die Unterschiede zwischen den verschiedenen Grundwasserda-
ten im Sinne von Transportzeiten zu interpretieren. Dies ist mdglich, da die Deposition atmosphari-
schen ' die wesentlichste Quelle in der terrestrischen Umwelt in Europa ist. Benutzt man die
Niederschlagsdaten as Eintragsfunktion in einem einfachen exponentiellen Modell (Zuber, 1986)
fir den Transfer von lod vom Ort des Niederschlags zu dem der Probenahme, kann man die mittle-
ren lod-Verweilzeiten in den oberflachlichen Bodenzonen berechnen und diese mit den Wasser-
Transferzeiten auf der Basis von Tritiumaktivitétskonzentrationen vergleichen (Tab. 5-14). In &-
nem solchen Modell wird die mittlere Verweilzeit t nach Gleichung 3 berechnet.

SR Gl. 3

In(1- H(T))

Dabei ist T die Zeit konstanten Eintrags und H(T) der Antell des Eintragsignals der im jeweiligen
Kompartiment beobachtet wird. T charakterisiert die Zeitspanne zwischen der Probenahme und dem
Jahr 1986, fir das der Beginn des konstanten Eintrags angenommen wird. H(T) wird angenommen
als das Verhaltnis von °1/*’I in der jeweiligen Probe und dem Mittelwert im Niederschlag von
6,5 -107". t wird fiir jede einzelne Probe berechnet. In Tab. 5-14 sind die so resultierenden geomet-
rischen Mittelwerte mit ihren Standardabweichungen des Mittelwertes angegeben. Dieses Modell
zeigt scheinbar, dass der horizontale und vertikale lod-Transport um bis zu drei Grof3enordnungen
gegenuiber dem Wassertransport verzogert ist. Oberflachen- und Grundwasser zeigen ahnliche Wer-
te mit Ausnahme von Region IV, wo von Szidat et al. eine impermeable Zone Uber dem Ort der
Grundwasser-Probenahme angenommen wurde.
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Tab. 5-14: Mittlere Transferzeiten von lod in oberfléchennahen Bodenzonen abgel eitet mit einem einfachen
exponentiellen Modell und mittlere Zeitkonstanten des Wassertransfers abgeleitet aus *H in Grundwasser mit
Standardunsicherheiten (Szidat et al., 2001).

Material Region 1:Iod in a tTritiumin a
Oberflichen- | kontaminiert durch Nordseewasser —
+1
wasser I 364-1,1 _
11 1.290 - 1,2** _
v 670 - 1,2i1 _
+1
Grundwasser | 828 1,3 7+5
I 359-1,2" 12+1
1] 2670 - 1,4% 9+4
% 40200 - 2,2 19+ 2
545 Boden

In der Pedosphére tritt sowohl *°I-Akkumulation als auch *°I-Verteilung auf. Durch den Kontakt
mit dem Boden werden die *?°1/**’I-Isotopenverhaltnisse von Oberflachenwassern, Grundwéssern
und Pflanzen beeinflusst. Darliber hinaus besteht durch das Landschaftsbild und die unterschiedli-
che Landnutzung ein Einfluss auf Wolken- und Niederschlagsbildung (Mélders, 1999). Die *#°1/*%|-
| sotopenverhéltnisse der Umweltkompartimente, die im Kontakt mit dem Boden sind, lassen eine
hohe Variabilitdt erkennen und sind zwischen zwei und sieben Grélenordnungen gegentber dem
gemessenen pranuklearen *2°1/**'|-| sotopenverhaltnis erhoht (Abb. 5-28).

Der Boden nimmt in der Okologie der lod-1sotope eine Schliissdlrolle ein. Im Kompartiment Bo-
den findet der Austausch zwischen Regenwasser, Bodenmatrix, Bodenwasser, Oberflachenwasser
und Pflanzen statt. Der Boden wird durch nasse und trockene Deposition beaufschlagt, durch Eva-
po-Transpiration werden fllchtige lodverbindungen zurtick an die Atmosphére gegeben. Durch
Migration in tiefere Bodenschichten gelangen die lod-1sotope ins Grundwasser. Dabel sind neben
vertikalen Transportprozessen in allen Bodentiefen auch horizontale von Bedeutung, die die lod-
Isotope mit Grundwasser und Oberflachenwasser verlagern. Dabei sind all diese Prozesse von der
Speziation des lods und der Bildung von organischen lodverbindungen abhangig. lod ist biophil
und geht in den verschiedensten Umweltkompartimenten organische lodverbindungen ein; siehe
Santschi und Schwer (2004). Ernst (2003) hat die Rolle organischer |odverbindungen beim Trans-
port vom Meer in die Atmosphére eingehend diskutiert. 40 % des **I und **'I in der Atmosphére
lagen als organisches lod vor. Feststellungen Uber Speziation der 1od-1sotope im Niederschlag, in
Oberflachenwassern und Grundwéssern und im Boden sind meist noch spekulativ; vgl. Santschi
und Schwer (2004). Speziell das Verhaten von lod in Boden, die die SchlUsselrolle im terrestri-
schen lodkreislauf einnehmen, ist weitgehend unbekannt.

Vor diesem Forschungsvorhaben wurden am ZSR, im Rahmen eines DFG-Projektes, sieben boden-
kundlich vollsténdig charakterisierte Bodenprofile aus Niedersachsen bis in eine Tiefe von 2,5 m
auf **’I und *#I hin untersucht (Ernst, 2003; Ernst et al., 2002, 2003). Da die Ergebnisse dieser Un-
tersuchung auch fur das vorliegende Forschungsvorhaben von Bedeutung sind, sollen sie hier kurz
dargestellt werden.
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l préanukleares Vorkommen in der oberen Pedos- und Hydrosphére

. pranukleares Vorkommen im globalen Gleichgewicht

0,9 mSv
Grundwasser Schilddrusen-
Jahresdosis

Oberboden

Niederschlag

Oberflachenwasser

1013 10" 10° 107 10° 10°

129I/127I-Isotopenverhéiltnis

Abb. 5-28: Niedersichsische °1/*?’] -1 sotopenverhal tnisse der Pedosphére im Vergleich zum prénuklearen
Verhdltnis und zu den Verhdtnissen in Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser (Ernst, 2003). Bzgl.
der zu erwartenden Schilddriisendosis vgl. Kap. 6.2.

Die '#1/*?"|-| sotopenverhaltnisse (Abb. 5-29) belegen, dass anthropogenes **°I bisin alle Tiefen der
untersuchten Bodenprofile vorgedrungen ist. Die niedrigsten Isotopenverhaltnisse in den Profilen
lagen ein bis drei GrofRenordnungen hoher als das in eéinem pranuklearen Boden gemessene Ver-
haltnisvon 5,7 - 102,

Dennoch wurde versucht, die integralen Depositionsdichten fiir 2’l und **I durch Integration tiber
die Bodensdulen abzuschatzen (Abb. 5-30 und Tab. 5-15). Die Tiefenverlaufe der oberflachen-
projizierten Konzentrationen zeigen deutliche Unterschiede sowohl zwischen den lod-Isotopen as
auch fur jedes Isotop fur die verschiedenen Standorte.

Fur 271 konnen diese Verlaufe in erster Naherung mit einer mit der Tiefe fallenden Exponential-
funktion beschrieben werden. Dieser Kurvenverlauf belegt eindeutig, dass das im Boden vorhande-
ne lod das Ergebnis atmosphéarischen Eintrags ist. Vergleicht man den Bereich der aus den Nieder-
schlagsuntersuchungen gewonnen Abschatzungen der **’I-Depositionsdichte von 1,2 mgm? a™ bis
48mgm2a’ (Tab. 512) mit den aus den Bodenprofilen ermittelten (2300 mgm™ bis
7 200 mg m™), so stellt man fest, dass das stabile lod in Béden das Ergebnis eines Jahrtausende
langen Eintragsist.
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Abb. 5-29: #|/*’| -] sotopenverhal tnisse der niederséchsischen Boden im Vergleich zum gemessenen
pranuklearen #°1/*’| -1 sotopenverhaltnis (Ernst et al., 2002, 2003).

In diesem Zusammenhang ist es erwdhnenswert, das in Boden aus der Ukraine und aus Moskau
lediglich 0,44 - 1,3** g m? bzw. 0,47 - 1,5 g m? stabiles lod gefunden wurde. Hier macht sich
offensichtlich die gréi3ere Entfernung von maritimen lod-Quellen auch langfristig bemerkbar.

Das im Boden gefundene *°| wurde (iberwiegend wahrend der letzten 50 Jahre eingetragen. Die
Uber die Tiefe integrierten Konzentrationen liegen in den sieben niedersachsischen Bodenprofilen
im Bereich von 118 mBgm? bis 390 mBgm? mit einem geometrischen Mittel von
168 - 1,5 mBg m=. Aus den Niederschlagsdaten fiir Niedersachsen ergaben sich derzeitige jahrli-
che Depositionsdichten von 2,4 mBgqm™a™ bis 14 mBgm™ a™ (Tab. 5-12). Das heif}t, dass ein
signifikanter Eintrag auch heute noch stattfindet und dass der Transfer von *I in die Nahrungskette
sowohl von schon lange im Boden vorhandenen | as auch durch aktuellen Fallout beeinflusst
wird.

Auch hier ist ein Hinweis auf die Situation in der Ukraine und in Russland angebracht. In nicht von
Chernobyl-Fallout beeinflussten Gebieten wurden in der Ukraine nur 38 - 1,7 mBgm™ und in

Moskau nur 49 - 1,5 mBq m gefunden. Dies interpretieren wir auch als Ausdruck der groReren
Entfernung von Emittenten und von marinen, anthropogen beeinflussten 1od-Quellen.
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Abb. 5-30: Oberflachenprojizierte *°I- und **'I-Gehalte der niedersichsischen Boden im Tiefenverlauf nach
Ernst et al. (2002, 2003)

Die Migration von Radionukliden hangt von vielen Faktoren ab. Die Beobachtungen an den sieben
niederséchsischen Bodenprofilen kénnen nach Ernst et al. (2002, 2003) wie folgt gedeutet werden.
In realen Boden haben Gleichgewichts-/ bzw. Mobilitatsparameter wie Kg-Werte nur sehr begrenzte
Gultigkeit, da Adsorptionsplétze in der Regeln mit Co-Adsorptiven belegt sind und im Gegensatz
zur Ermittlung von Kg-Werte kein konvektiver Austausch des Fluids mit dem Bodenkorper exis-
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tiert. Als Co-Adsorptive kdnnen lonen mit @nlichen hydrodynamischen Radius und gleicher Pola-
ritét gelten, z.B. K* und Cs* und 1" und NOs". Fiir Y| ist es jedoch vor allem das stabile **'1, das als
perfektes Co-Adsorptiv die irreversiblen und einen Groliteil der reversiblen Sorptionsplédtze im Bo-
den belegt.

Nicht nur in diesem Punkt weicht Ernst in seiner Arbeit , Anthropogenes **| as Tracer fir Um-
weltprozesse. Ein Beitrag zum Verhaten von Spurenstoffen bel der Migration in Bdden und beim
atmosphaérischen Transport® von der Lehrmeinung ab: Entscheidend fur die Sorption und Desorpti-
on ist nach Ernst die Kinetik der Uberwindung von Diffusionsgrenzschichten am Bodenkorper, die
in Form von kapillaren Grenzschichten bei geringer Wasserséttigung sowohl die Migration a's auch
die Akkumulation von Bodeninhaltstoffen bel hoher Mobilité erkldren. Die Migration im Boden
erfolgt abgesehen von der Bioturbation (Maulwtrfe, Regenwirmer usw.) vor allem durch die Hyd-
rologie, die hydrodynamische Dispersion, Evaporation und Transpiration.

Der Antell an frei fliefendem Fluid, unterschiedliche morphologische und mineral ogische Zusam-
mensetzungen des Bodens und unterschiedliche Verwellzeit des Wassers erschweren die Abschét-
zung der Migration. Hinzu kommen Unterschiede in der thermodynamischen Stabilitét der mogli-
chen Sorptionen, die chemisch spezifische und unspezifische Adsorptionen mit unterschiedlichem
Einfluss von Co-Adsorptiven und unterschiedlicher Kinetik der Sorption und Desorption zur Folge
haben. Der Einfluss all dieser Faktoren auf Bodeneigenschaften und Migration ist von Ernst in sei-
ner Arbeit ausfihrlich beschrieben worden. Danach sind die entscheidenden Faktoren fir die Mig-
ration eines Nuklids im Boden die gegensétzliche Bewegung von Bodenwasser durch wassergesét-
tigte Kapillare in die Tiefe und aus der Tiefe Uber kapillare Grenzschichten mittels Kapillarkraften,
sowie Evaporation und Transpiration. Dabel entscheidet der Grad der Wasserséttigung in den Poren
des Bodenkorpers tber Migrations- und Akkumulationsanteile.

Die | Aktivitatskonzentrationen der beprobten Boden lagen zwischen (266 + 12) nBq g™ und
(1413 + 36) nBq g an der Oberflache und (3,51 + 0,14) nBq g™ bis (0,76 + 0,09) nBq g™ in den
tiefsten beprobten Schichten. Die *?’I-K onzentrationen lagen im Bereich von (2 473+ 200) ng g™
bis (5 636 + 139) ng g an der Oberflache und (1 630 + 79) ng gt bzw. (65+ 13) ng g™ in der Tie-
fe. Zur Erdrterung ist es sinnvoll die Daten in Form von *#1/*#'|-| sotopenverhal tnissen (Abb. 5-29)
und oberflachenprojizierten *2’I- und *?°I-Gehalten (Abb. 5-30) darzustellen. Die Isotopenverhalt-
nisse an den Oberflachen lagen zwischen 107" und 107, Selbst bei maximaler Probentiefe wird das
niedrigste bisher an einem pranuklearen Boden gemessene *2°1/*?’I-Verhdtnisvon (5,7 + 1,1) - 10
(Szidat et al., 2000b) um mehr al's eine Grolenordnung Uberschritten.

Eine rdumliche Projektion des zeitlichen Eintrages auf die Tiefe ist nicht mdglich, da
Bodeneigenschaften die 2°1/*’I-Verhaltnisse dominieren. Die *°1/*?"|-Verhaltnisse in den Oberfl&
chen sind um ein bis zwei Grofenordnungen geringer als im Niederschlag, d. h. es tritt im Boden
eine Veranderung der *#1/*%"|-1sotopenverhaltnisse ein. Die |sotopenverhaltnisse zeigen keine kon-
tinuierlichen Tiefenverlaufe, d. h. **°I und *?I unterscheiden sich in ihrem anscheinenden Migrati-
onsverhalten (Abb. 5-30). Eine Festlegung der Reihenfolge der Boden anhand der |od-Gehalte
zeigt, dass die Reihenfolge fur *°I nicht der fir **'I entspricht. Ein Migrationsmodell muss im
Stande sein, dies unter Beriicksichtigung der Bodeneigenschaften zu erkléren.

Der lod-Gehalt im Boden ist das Ergebnis des Eintrags aus nasser und trockener Deposition atmo-
sphérischen lods, das natlrlicher Weise aus dem Meer stammt oder anthropogen Uber den Luft-
und/oder Wasserpfad emittiert wird. Fir | hat der Eintrag am Ende einer Eiszeit
begonnen, wahrend anthropogenes | erst seit den 1940er Jahren in nennenswertem Umfang in
den Boden eingetragen wird. Damit unterscheiden sich die Eintragsfunktionen beider Nuklide um
mehrere tausend Jahre. Aufgrund der Beobachtung, dass 99 % der gefundenen '?I-Gehalte bis zu
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einer Tiefe von 47 cm bis 80 cm anzutreffen sind, folgt, dass die Verweilzeit im Boden ausreicht,
um | und **1 in gleiche chemische Spezies zu tiberfiihren. Damit ist der dynamische Prozess der
Migration fiir beide Nuklide durch **’I-K onzentrationsgradienten bestimmt, die sich tber Jahrtau-
sende mit dem jetzigen Gleichgewicht eingestellt haben. Dennoch ergeben sich fir *#I- und **'I-
Gehalte unterschiedliche Tiefenverlaufe.

Tabelle 5-15: Oberflachenprojizierte, tiefenintegrierte (Aktivitéts-) Konzentrationen nach Szidat et al.
(2000b), Ernst et al. (2002, 2003), Michel et al. (2003b) sowie Anteile der 1od-1sotopein den jeweils
obersten 30 cm der 7 niederséachsischen Tiefenprofile aus Ernst et al. (2002, 2003).

Bodennutzung und Probenstandort 129) ante(i)lb:: 127) ﬁ;,},eélbz Ili,l(l)l;;
ren 30 cm ren30cm| verhdltnis
inmBgm? | in% ingm? in %
Weide Vestrup 390 + 50 96 23+05 81 2,6-10°
Wald Eilenriede 178 + 26 93 24+04 46 1,1-10°
Rasen Ricklingen 118 + 25 94 25+04 37 72-10°
Geom. Mittel geschlossener Bewuchs | 201 - 1,6% - 241,03 - 13-10°
Acker Twenge 158 + 20 87 31+05 42 75 107
Acker Barum 136 + 16 94 35+04 41 58" 10°
Acker Adenstedt 124+ 16 94 6,4+1,1 21 2,8 107
Acker GroR Lobke 171+ 23 59 72+09 17 35" 10°
Geom. Mittel Acker 146 - 1,2* - 48-1,5" - 46-107°
Geom. Mittel gesamt 168 - 1,5 - 35-16% - 71-10°
Geom. Mittel gesamt ohne Vestrup 146 - 1,2* - 3816 - 57-107
Zhitomir Ukraine 1997 3817 - 0,44 -1,3" - -
Moskau 1996 49 .15 - 0,47 -1,5% - -
Ukraine (Zhitomir) 1997 + Moskau 1996 | 40 - 1,6 - 0,52 -2,1** - -
pranuklearer Boden: Russland 1939 | 0,084 + 0,017 - - - 15-10™

Vergleicht man die **’I- und **°I-Tiefenverlaufe (Abb. 5-30), so zeigt sich nur fir **I ein abwei-
chendes Migrationsverhaten zwischen Ober- und Unterboden. Das lasst sich Uber unterschiedliche
Adsorption/Desorption-Glei chgewichtseinstellungen erklaren. Aufgrund der unterschiedlichen Ein-
tragszeitraume, hat **'I bereits alle thermodynamisch giinstigen Adsorptionsplétze besetzt. Das hat
zur Folge, dass **| nur dann im Boden immobilisiert werden kann, wenn es gegen immobilisiertes
127) ausgetauscht wird. Dasist nur dann moglich, wenn die Gleichgewichtseinstellungen dynamisch
genug sind, sodass ein Austausch innerhalb des Eintragszeitraumes erfolgen kann. Die gleichmal3i-
geren ¥'|-Tiefenverlaufe resultieren damit aus einer hoheren Anzahl an Gleichgewichtseinstel-
lungsmdglichkeiten. Die Bereiche stark abfallender *°I-Gehalte (Abb. 5-30) kennzeichnen die U-
bergange zwischen Ober- und Unterboden. Dieser Bereich ist von der Variabilitdt der Wassersaule
im Unterboden, dem Gehalt an organischem Material und der Infiltrationsraten von Sickerwasser
abhangig.
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Die plateaudhnlichen Verlaufe der *°1/*?"|-Verhaltnisse (Abb. 5-29), im Oberboden sind nicht not-
wendigerweise das Ergebnis von Bodenbearbeitungen. Deutlich wird das am Acker ,, Grol3 Lobke®.
Hier verlauft das Plateau ohne Storung Uber die Ubliche Pflugschartiefe hinaus. Das Plateau deckt
sich dabel mit dem vorgefundenen Wurmhumus-Horizont. Ein weiterer Hinwel's ist das Zwischen-
maximum zwischen 30 cm und 40 cm im *#1/**"|-Tiefenverlauf des Ackers , Adenstedt”, das dort
auftritt, wo eingelagertes organisches Material gefunden wurde.

Im Unterboden tragen vor alem die thermodynamisch stabilen Bindungen mit Tonmineralen zur
Immobilisierung von lod bei (Chemiesorption ca. 60 kJmol™ bis 450 kJ mol™) (Kimmel und
Worch, 1990). Die Gleichgewichtslage der Adsorption/Desorption liegt auf Seiten der Adsorption.
Damit ist es unwahrscheinlich, dass chemiesorbiertes *’I gegen freies | ausgetauscht wird. Die
129 _Migration im Unterboden wird somit vorwiegend (iber den Wasserhaushalt bestimmt. Im Un-
terboden treten dort hohere *1/**"|-Verhéltnisse auf, wo der vertikale Abfluss von Sickerwasser
gestort wird - das ist bei den Bdden , Twenge* und ,Barum® ab 120 cm Tiefe der Fall - und wo
kleinere Korngrof3en (Schiuff statt Sand) eine gréfi3ere Oberflache zur Adsorption bereitstellen. Dies
fuhrt zu den Zwischenmaxima in den Verlaufen der Boden ,,Grol3 Lobke*, , Twenge® und , A-
denstedt” (Abb. 5-29). Nimmt die Korngréfie weiter ab und das Korngefiige wechselt vom Einzel-
korngefiige zum Kittgefiige, beobachtet man ein weiteres Ansteigen der *2°1/*’|-Verhaltnisse, wie
es beim Boden , Vestrup® durchgangig deutlich wird (Abb. 5-29). Im Gegensatz zu den anderen
Boden tritt hier neben einer hohen *2I-Immobilisierung eine effektivere **’I-Migration auf, die an-
hand der starkeren Neigung des *?I-Tiefenverlaufs (Abb. 5-30) zu erkennen ist. Hier ist die Immo-
bilisation von lod am Boden schwerer zu realisieren als bei Einzelkorngefiige. Ein Tell des Boden-
wassers ist im Kittgeflige soweit gebunden, dass es seine Flief3eigenschaften verliert. Damit ist der
Stofftransport aus dem durchflief3enden Wasser zum Boden stark eingeschrénkt (Diffusionsgrenz-
schicht). Ein Teil des lods wird mit dem durchfliefenden Wasser verlagert. Ein anderer Teil ver-
bleibt in der Diffusionsgrenzschicht. Diese Art der Immobilisierung ist thermodynamisch wenig
stabil (Physisorptionsenthalpien > 60 kJ mol™) (Kimmel und Worch, 1990). Somit tritt hier wie
sonst nur im Oberboden die *?°I-Immobilisierung durch dynamischen Austausch von *#I gegen %I
verstarkt auf.

Im Oberboden sind die Verhéltnisse anders. Das im Oberboden anzutreffende Wasser liegt als Tell
der Bodenluft und in Form von Kapillar- und Haftwasseranteilen vor, sodass hier nur in Ausnahme-
fallen ein zeitlich und r&umlich stationérer Wasserfluss erfolgt. Dadurch ist es moglich, lod in Haft-
und Kapillarwasser des Porenraumes Uber Evaporation und Transpiration anzureichern (Physisorp-
tion). Hier greift der bedeutende Einfluss von Bewuchs und Bodenbearbeitung. Die lod-Migration
ist umso schlechter je weniger es zu einem Austausch zwischen dem infiltrierten Regenwasser und
dem Kapillar- und Haftwasser kommt. Die Immobilisierung von lod durch Chemiesorption an or-
ganischem Material ist im Ergebnis dhnlich, obwohl die Bindungen thermodynamisch as Chemie-
sorption betrachtet werden muss. Hier fuhrt die stdndige Umsetzung von organischem Material in
anorganisches (Mineralisierung) zu einem Austausch zwischen gebundenem und ungebundenem
lod (Schéfer, 1994). Dartiber hinaus kann organisches Material durch Bodentiere verlagert werden.
Bel stark saurer Reaktion findet ebenfalls eine Verlagerung von organischem Materia statt, well
dann Nahrstoffmangel den mikrobiellen Abbau der organischen wasserl6slichen Komplexbildner
hemmt. Ein kihlfeuchtes Klima hemmt die Organismentétigkeit abermals (Scheffer und Schacht-
schnabel, 1998). Beide Voraussetzungen sind in der , Eilenriede* gegeben, sodass hier der Uber-
gang zwischen Ober- und Unterboden weniger scharf verlauft (Abb. 5-30). Insgesamt wird lod im
Oberboden unter hoher Verfligbarkeit gespeichert. Das Adsorptions-/Desorptionsgleichgewicht ist
somit dynamisch genug, um nennenswerte Mengen an *°| zu immobilisieren.
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Das hier beschriebene Modellkonzept einer Radionuklid-Migration, welches auf Austausch beruht,
ist aufgrund der besonderen Eigenschaften von lod eindeutig. Weder die Homologen des 1ods noch
andere lonen sind anhand der Ladung, Grof3e und der Affinitét zu Wasserstoff und Sauerstoff in der
Lage lod spezifisch aus dem Boden auszutauschen. Das Konzept kann auf andere Radionuklide
angewandt werden, wenn Co-Absorptionen berticksichtigt werden (Ernst et al., 2002, 2003).

Fir den Haushalt der 1od-1sotope in Béden sind mehrere Faktoren mal3geblich: Austausch des Nie-
derschlags mit dem Oberboden in der wasserungeséttigten Bodenzone, Austausch und Transport
mit dem Oberflachenwasser, Riickemission in die Atmosphére durch Evaporation und Transpirati-
on, Akkumulation in der wasserungeséttigten Bodenzone, Migration in tiefere Bodenschichten und
die geséttigte Bodenzone sowie der Transport in das und mit dem Grundwasser.

Da man sowohl beim 50-jahrigen Eintrag von '*°I als auch beim jahrtausendelangen Eintrag von
127} von einer raumlichen Homogenitét der tatsichlichen Depositionsdichte ausgehen kann, er-
scheint die Variabilitét der tiefenintegrierten Konzentrationen bemerkenswert. Die tiefenintegrierten
Konzentrationen (Tab. 5-15) sind durch Transportprozesse und Verluste aus der beprobten Zone
beeinflusst. Sie variieren fir **I zwischen 2,3 g m™ und 7,2 g m™, firr **°1 zwischen 118 mBgq m™
und 390 mBq m™2. Fiir *°| befinden sich mit Ausnahme des Ackers GroR L obke zwischen 87 % und
96 % des **°| in den obersten 30 cm der Profile. Im Acker grof? Lobke sind es nur 59 %. *'I ist ent-
sprechend der langen Eintragszeit wesentlich gleichméiiger Gber die Profile verteilt und die Anteile
in den obersten 30 cm liegen meit, tellweise deutlich unter 50 %. Nur in der Weide Vestrup befin-
den sich 81 % des **| in den obersten 30 cm der Profile.

Das heif¥, dass in den Boden *#’I und I nicht im Gleichgewicht vorliegen und es fraglich ist, in-
wiefern die tiefenintegrierten Konzentrationen a's integrale Depositionsdichten interpretierbar sind.
Sie kénnen firr *°1 lediglich als erste Naherung der integralen Depositionsdichten angesehen wer-
den. Fur **'1 gilt diese Naherung nicht.

Tabdlle 5-16: Gegenliberstellung der |od-Gehalte im Niederschlag (Quelle) und in den Oberflachenwéssern
(Senke) im Vergleich zu Oberbtden

2 inngg? | 2 infgkg™ 129 /127] iy 10710

Niederschlag 2,7-20% | 126023 4610-1,6"
Bestandsniederschlag 56-15" | 2460-1,7* 4300 1,3
Freilandniederschlag 1,916 888 - 2,1 473017

Oberflachenwasser ohne GroRBesMeer | 6.6 - 1,5 095.2,3" 142 - 2,4
7Nisr st Do - | s
Grundwasser 3,4-2,0% 8,3-6,2"* 24 - 6,8

Die /%) -1 sotopenverhatnisse der Oberbdden der 7 Bodenprofile sind deutlich niedriger als die
im Niederschlag (Tab. 5-16). Sie Uberdecken den gleichen Wertebereich wie das Oberflachenwas-
ser, wenn auch der geometrische Mittelwert etwas geringer ist. Damit sind die *1/*%|-
| sotopenverhéltnisse in Boden nur bedingt aussagekraftig. Ernst (2000) hat in diesem Zusammen-
hang den Einfluss des Oberflachenwassers und oberflachlicher Transportprozesse diskutiert. Mit
dem Oberfldchenwasser werden besonders die unspezifisch sorbierten lod-Spezies verlagert. Es
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fehlt bis heute eine Bilanzierung der verschiedenen Wege, die das lod letztlich wieder zum Meer
bringen. Die Isotopenverhéltnisse im Oberflachenwasser sind auf3er von den Bodeneigenschaften
bei gleichen aus dem Niederschlag ermittelten jahrlichen *#I-Depositionsdichten (Tab. 5-18) von
der Orographie des Geléndes und von Grofse und Art der Wassereinzugsgebiete abhangig (Tab. 5-
17). Das hat dann auch Auswirkungen auf die I sotopenverhaltnisse in den Oberbdden (Abb. 5-31).
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Abb. 5-31: Vergleich der *°1/**"]-1sotopenverhaltnisse im und auRerhalb eines Oberflacheneinzugsgebietes
in Boden (Ernst, 2002, 2003)

Tabelle 5-17: *#1/*"|-I sotopenverhéltnisse von Oberfl&chenwasser unterschiedlich geneigter
Bodentypografien

129y /127 = .
Oberflachenwasser I/ "'Sﬁﬁofc‘f_ﬂ‘é’ erhaltnis Literatur
Dre Flisse in Niedersachsen 17 bis 775 dieser Bericht und
1997 bis 2001 Szidat (2000)
Drei Flisse der Schweiz 1996 180 bis 3 600 Szidat (2000)
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Tabelle 5-18: **|-Depositionsdichten in der Schweiz und in Niedersachsen im Vergleich

Jéhrllche Deposuyzorl?dlchte Literatur
inmBgm™a
Dubendorf bei Zirich, 1994 53 trebel e o
Diibendorf bei Zirich, 1995 38 Schnabel et al.
. } (2001a)
Dubendorf bei Zirich, 1996/97 23
Niedersachsen, 1997 1,8 bis5,7
Niedersachsen, 1998 3,9 his6,6 Szidat (2000)
Niedersachsen, 1999 Januar bis Ende Juni 1,9 bis 3,4

Tab. 5-19: Geometrische Mittelwerte und Standardabweichungen von **'I- und *°I-K onzentrationen und
129 127) .| sotopenverhal tnissen in Oberbdden. Die Tabelle fasst die Ergebnisse dieser Arbeit und der Disserta-
tion von Ernst (2003) zusammen.

Region 2 inmyg* Plinfgg™ 290/27 in 107
| Wiese/Weide (n = 3) 92-1,2* 122 -1,1* 130 -1,1*
| Acker (n=11) 8,021 97 -1,5" 120 - 2,8*
I Wiese/Weide (Ernst, 2003) 33-1,2% 58 -1,6" 171-1,5%
Il | Acker (Ernst, 2003) 34-11% 46 - 1,1 133-1,1*
1] Wiese/Weide (n = 3) 81-1,6" 65- 1,3 80 - 1,4*
1] Acker (n=15) 23-1,7 50 - 1,3 214 -1,8*
1 Wald (n=5) 1,1-15% 201 - 2,6" 1723.2,4*
vV Wiese/Weide (n = 8) 08-15" 92.15 1133 2,0

Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wurden keine Bodenprofile untersucht, sondern Boden-
proben, die zur Beurteilung des Transfers in Nahrungskette relevant sind. Es handelte sich um fur
das zu beprobende Gelande reprasentative Bodenmischproben aus einer Bodentiefe von 30 cm. Die
Ergebnisse der **’I- und **°I-Analysen sind in Tab. 111.24 im Anhang wiedergegeben. Tab. 5-19
fasst die Ergebnisse dieser Analysen fiir die vier Regionen Niedersachsens zusammen. Zur Vervoll-
stéandigung sind auch die Ergebnisse der 0 bis 30 cm Schicht der sieben Bodenprofile aus Region |1
(Ernst et a., 2002, 2003) mit aufgefihrt.

Fiir 271 sind die hohen Gehalte in den Boden aus Region | auffallig. Diesist sicherlich dem direkten
Einfluss der Nordsee (iber Seaspray zuzuschreiben. Auch die **I-Gehalte in Region | sind signifi-
kant hoher als die Gehalte in Wiesen- und Ackerbdden aus den tbrigen Regionen. Aufféllig sind
weiterhin die niedrigen **'l Gehalte in Region IV denen relativ hohe *°I-Gehalte gegentiberstehen.
Dies wurde von Ernst (2003) als Auswirkung unterschiedlicher Oberflacheneinzugsgebiete auf den
Transport von | od-1sotopen mit dem Oberflachenwasser diskutiert.
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Eine Sonderstellung nehmen die in dieser Arbeit untersuchten Béden von Waldstandorten ein. Die
127)_Gehalte sind relativ niedrig und nehmen in der Richtung Spreu > Auflage > Boden ab. Anderer-
seits sind die '*°|-Gehalte auRergewdhnlich hoch, aber auch sie unterscheiden sich mit fallenden
Gehalten in derselben Relhenfolge. Bisher sind uns keine Arbeiten zum Verhalten von lod in Wald-
Okosystemen bekannt. Unsere Ergebnisse weisen aber auf die Bedeutung des organisch gebundenen
lods und die Akkumulation in der organischen Bodenauflage hin.

Im Boden verhalten sich "I und **°I aufgrund des unterschiedlichen Sorptions- und Migrationsei-
genschaften von ,altem” und rezentem lod anscheinend verschieden. In Abb. 5-32 sind fir die un-
tersuchten Bodenproben die *°1/*%|-1sotopenverhéltnisse in Abhangigkeit von den *'I- bzw. |-
Konzentrationen im Kontext der bisher betrachteten Umweltkompartimente Nordseewasser, Re-
genwasser und Grundwasser dargestellt. Wahrend fir die natiirlichen Wasser die absoluten **/I- und
129|_K onzentrationen direkt verglichen werden kénnen, ist dies fiir die Bodenproben wegen einer
anderen Matrix als Bezugsgrofde nicht moglich.

Abb. 5-32 zeigt jedoch, dass die Boden in den standardisierten Diagrammen einen eigenen, deutlich
von den Wassern getrennten Bereich belegen. Dabei sind diese Bereiche fiir *’I und **°I in Form
und Lage sehr unterschiedlich. Die '*°|-Gehalte in den landwirtschaftlich genutzten Boden sind
nicht mit den *#1/*"|-1sotopenverhaltnissen korreliert. Obwohl die **|-Gehalte einen Bereich von
30fg g™ bis 154 fg g™ Uberdecken, wirken die **°I-Gehalte in der Darstellung von Abb. 5-32 je-
doch sehr ghnlich.

Fir **'| sieht die grafische Darstellung anders aus. Die **’I-Gehalte liegen zwischen 0,5 ng g™ und
20 ng g . Es zeigt sich eine deutliche Antikorrelation zwischen *°1/*?|-| sotopenverhaltnissen und
den *’I-Gehalten. Die Waldboden zeigen sich zwar auch hier auffallig, passen sich jedoch in etwa
der Korrelation der Daten der landwirtschaftlich genutzten Boden an.

Abb. 5-33 belegt, dass die **°I/*’I-Isotopenverhdtnisse und die **’I-Gehalte bzw. die *°1/*7I-
|sotopenverhaltnisse und die *°I-Gehalte fiir die Kompartimente Nordseewasser, Niederschlag,
Oberflachen- und Grundwasser sowie Boden in der gewahlten Darstellung wohl definierte Bereiche
einschlieen. Die **/I- und die '*I-Gehalte in Béden kdnnen nur durch eine Akkumulation der lod-
|sotope erklart werden: Fiir I entsprechen sie denen des Meerwassers, fiir /I gehen sie ds Folge
langer Akkumulationszeiten um GroRRenordnungen tiber die **I-Gehalte des Nordseewassers hin-
aus. Diese Akkumulation in der wasserungesdttigten Bodenzone, der die untersuchten Oberflachen-
proben entstammen, kann zum einen durch die von Ernst (2003) und Ernst et al. (2002, 2003) be-
grindete, bei der Migration in Bdden erfolgende Akkumulation, zum anderen durch die Sorption an
und die Inkorporation in die Biomasse erklart werden. Die im Rahmen einer Grofsenordnung kon-
stanten *?°I-Gehalte belegen, dass der tiberwiegende Teil des rezenten **| noch im Oberboden vor-
handen ist. Die **|-Gehalte in Oberflachen- und Grundwasser zeigen einen zunehmenden Verdiin-
nungsprozess des *#| beim horizontalen und vertikalen Transport mit #’I. Dieim Rahmen von etwa
1,5 GroRenordnungen konstanten *2’I-Gehalte in den Oberflachen- und Grundwassern sind Aus-
druck eines Uber lange Zeiten eingestellten Gleichgewichtes, das in vielfdltiger Weise aufgrund
hydrologischer und pedol ogischer EinflUsse variiert.
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Auf dem Weg der lod-Isotope in die Biosphdre ist zu erwarten, dass die *?°1/*?’I-1sotopen-
verhadltnisse und die **I-Gehalte bzw. die *°I/**"|-1sotopenverhédtnisse und die *°I-Gehalte von
biosphérischen Materialien sich in den in Abb. 5-33 eingezeichneten Bereichen anordnen. Daten
auRerhalb dieser Bereiche sind nur moglich, wenn eine zusétzliche *°I- oder *”1-Quelle vorhanden
ist, die nicht dem System Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser und Boden zuzuordnen ist,
oder wenn Organismen oder Gewebe selektiv lod aufkonzentrieren. Eine solche , externe” Quelle
konnte z. B. die direkte Kontamination von oberfl&chlichen Pflanzenteilen durch trockene Depositi-
on sein. Selektive Aufkonzentrierung ist z. B. fur Schilddrisengewebe zu erwarten.

Diein Abb. 5-33 dargestellten Bereiche ,, zulassiger” |sotopenverhéltnis/Gehalt-Wertepaare machen
das unterschiedliche Verhalten von **°l und **’I deutlich, dass durch die unterschiedlichen Zweit-
skalen des Eintrags verursacht werden und die in Bdden dann zu unterschiedlich starker Sorption,
unterschiedlicher Speziation, Mobilitdt und Verflgbarkeit fihren. Die Dynamik der Austausch-,
Migrations- und Sorptionsprozesse ist hier entscheidend.

Bei ndherer Betrachtung (Abb. 5-34) verstérkt sich der Eindruck des unterschiedlichen Verhaltens
der lod-Isotope. Das heif%t, die Unterschiede in den *#1/*?"|-1sotopenverhaltnissen in Béden werden
tiberwiegend durch die VVermischung mit im Boden bereits vorhandenem **'| erzeugt. Die Variabili-
tat der **°|-Gehalte in den Boden beeinflusst die Isotopenverhétnisse nur in geringerem Malie.
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Die unterschiedlichen *?°l-Gehalte in den Bodenproben (Abb. 5-33) sind auf die Einwirkungen der
Nordsee (Region I) bzw. auf besondere hydrol ogische Gegebenheiten (Region V) zurtickzufthren.
Dies belegen auch die relativ geringen Unterschiede der Gehalte der landwirtschaftlich genutzten
Bdden und die sehr kleinen geometrischen Standardabweichungen (Tab. 5-19). Besonders klar wird
in Abb. 5-34 die Besonderheit der Waldstandorte; hier sind weitere Untersuchungen notwendig.

5.4.6 Pflanzliche Nahrungsmittel und Futter mittel

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse der Analysen pflanzlicher Nahrungsmittel und Futtermittel
ist in Tab. 5-20 gegeben. Dort sind auch die Ergebnisse fir Beerenobst und Pilze mit eingeschlos-
sen. Die Einzelergebnisse der Analysen sind in Tab. 111.24 im Anhang aufgefihrt. Die im Rahmen
dieses Vorhabens untersuchten Proben pflanzlicher Nahrungsmittel und Futtermittel fligen sich in
das zu Abb. 5-33 abgeleitete Schema ein. Die Daten liegen Uberwiegend im Bereich des durch die
1291/127) .| sotopenverhéltnisse und die Gehalte der beiden od-1sotope in Niederschlag, Oberflachen-
wasser und Boden aufgespannten Bereichs (Abb. 5-35). Lediglich die Proben von Weidebewuchs
aus Region | liegen aulRerhalb des , erlaubten* Bereichs. Hier wird der Einfluss der direkten ober-
flachlichen Kontamination durch Seaspray deutlich.

Die '*|-Gehalte aller Proben pflanzlicher Nahrungs- und Futtermittel variieren zwischen
0,002 g g™ und 2,8 ng g*, die **I-Gehalte zwischen 0,17 fg g™ und 351 fg g™ und die **°1/**'|-
| sotopenverhaltnisse zwischen 161 - 102° und 14 000 - 107°. Weder die Isotopenverhatnisse noch
die Gehalte zeigen, auch bei néherer Betrachtung (Abb. 5-36), eine einfache oder eindeutige Syste-
matik. Grob l&sst sich jedoch eine Unterscheidung von Weidebewuchs, Getreide und Blattgemiise
und Wurzelgemuise treffen.

Der Weidebewuchs zeigt trotz betrachtlichen Variationen die héchsten *#’I- und *°I-Gehalte. Beim
Weidebewuchs beobachtet man fir die *’I- und **°I-Gehalte in etwa dasselbe Verhalten wie fiir
ihre Gehalte im Boden, d.h. die °1/**"|-1sotopenverhdltnisse fallen mit zunehmenden **I-
Gehalten. Die °1/**"|-isotopenverhaltnisse sind mit den *°I-Gehalten nicht korreliert. Dies muss
durch ein Uberwiegen des Transfers aus dem Boden in die Pflanze gegeniiber der Bedeutung der
nassen und trockenen Deposition verursacht sein. Auch wenn einige Proben des Weidebewuchses
(vor allem aus Region |) die Auswirkungen der atmosphérischen Deposition erkennen lassen.

Die Proben von Getreide, Blatt- und Wurzelgemiise zeigen deutlich niedrigere **I- und **I-
Gehalte. Trotz der geringen Probenanzahlen lasst sich in der Darstellung der °1/*%)-
| sotopenverhaltnisse gegen die *’I-Gehalte auch hier grob der Einfluss des Wurzelpfades erkennen.
Ohne der Diskussion der Transferfaktoren vorzugreifen, kann man erkennen, dass Getreide und
Blattgemiise in Abb. 5-36 bei gleichen *#I/*%"|-Isotopenverhaltnissen um ca. eine Zehnerpotenz
niedrigere *’1-Gehalte und die Knollen- und Wurzelgemiise um ca. zwei Zehnerpotenzen niedrige-
re ?’|-Gehalte als Weidebewuchs und Boden aufweisen. Auch fir *°| (Abb. 5-36) lasst sich diese
Unterscheidung treffen.

Unter den Proben mit den hochsten *21/*%"|-1sotopenverhaltnissen (> 10~) iberwiegen, wie man es
nach den Niederschlagsdaten erwartet, Proben aus Region |. Fir Knollen- und Wurzelgemise wer-
den keine *°1/*?"|-1 sotopenverhaltnisse > 10°° erreicht.

Die pflanzlichen Nahrungsmittel weisen allgemein sehr niedrige **’I-Gehalte auf: Blatt-, Knollen-
und Wurzelgemiise < 0,05 ng g, Getreide < 0,2 g g und Beerenobst < 0,02 ng g ™. Die héchsten
127)_Gehalte wurden in Maronenrshrlinge mit 1,9 ng g™ gemessen, Steinpilze und Schirmlingen
zeigen *¥'I-Gehalte < 0,25 ng g. Die **°|-Gehalte zeigen eine hohe Variabilitat. Auffallig ist der
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Kopfsaat aus Region I, der dem direkten Einfluss des Seasprays der Nordsee ausgesetzt war. Alle
Proben von Wurzelgemiise haben *°I-Gehalte < 2 fg g . Die hochsten *?°I-Gehalte werden bei den
pflanzlichen Nahrungsmitteln bei den Pilzen beobachtet, wahrend Beerenobst nicht aufféllig ist.
Eine weitere Diskussion dieser Ergebnisse wird in Kapitel 6.1 im Zusammenhang mit den ermittel-
ten Transferfaktoren gefuihrt werden.

Tabelle 5-20: Zusammenfassung der Ergebnisse fir pflanzliche Nahrungsmittel und Futtermittel. Die Einzel-
ergebnisse mit Messunsicherheiten und weiteren Informationen finden sich im Anhang, Tab. 111-24 u. 111-27.

Region | Material “inmyg™ Pinfgg™ 129127 jn 107
Weidebewuchs

| Heu (n=23) 1,36 - 1,6 238 -1,5 1720-1,7*
Il |Gras(h=2) 0,96 - 1,3* 41,8 -1,3" 429 . 1,7
[ |Heu 0,37 17,4 464
IV | Weidebewuchs (n=8) 1,44 - 1,8 112 - 1,3 764 - 1,8

Blattgemuise

I Kopfsalat 0,024 9,44 3850

I Weikohl < 0,005 <0,3 -

I Blumenkohl < 0,007 <04 -

I Wirsingkonhl 0,012 <05 -

I Lauch 0,049 8,36 1690
I | Wirsingkohl 0,020 27,7 14 000
[l |Lauch 0,016 13 814

Knollen- und Wurzelgemiise

I Kartoffeln 0,013 0,42 323

I Kohlrabi 0,0059 0,17 287

I Radieschen 0,0182 1,60 862
1l |Kohlrabi 0,049 0,80 161

Getreide

I Gerste 0,096 49,3 5 050

I Hafer 0,14 329 2 350

I Weizen 0,12 8,45 675
[ |Weizen 0,18 6,67 361
Il |Gerste(n=2) 0,063 - 5,0 553-1,3" 865 - 3,8

Beerenobst
Il Brombeeren 0,014 1,05 768
1l | Himbeeren 0,012 7,30 593
Pilze
Il Schirmlinge 0,12 29,9 2410
Il Steinpilze 0,24 8,6 348
I Maronen-Roéhrlinge 19 28,0 149
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Abb. 5-36: *°1/*"|-| sotopenverhaltnisse und *'I1- bzw. **°I-Gehalte im Oberboden, Bewuchs, Getreide und

Gemiise aus Niedersachsen.
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5.4.7 Tierische Nahrungsmittel

An tierischen Nahrungsmitteln wurden aus landwirtschaftlicher Erzeugung Kuhmilch und Rind-,
Schweine-, Schaf- und Ziegenfleisch sowie von einem Waldstandort Rehfleisch untersucht. Auf3er-
dem wurden Schilddriisen von Rind, Schwein und Schaf untersucht. VVon besonderer Bedeutung ist
im Hinblick auf den Transfer von radioaktiven lod-I1sotopen aus der Umwelt zum Menschen ist die
Milch, die fiir die Strahlenexposition durch kurzlebiges **'| nach Fallout-Ereignissen eine Schiiis-
selrolle spielt. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse fur Kuhmilch ist in Tab. 5-21 dargestellt. Die
Einzelergebnisse sind in Tab. 111.24 im Anhang aufgefihrt. Fir die folgende Diskussion werden fur
Milch nicht nur die Ergebnisse dieses Vorhabens fur die Regionen | und 111, sondern auch friher
gemessene Daten fur zwei Standorte aus Region 1V herangezogen.

Die *?'I-Gehalte der Kuhmilchproben liegen zwischen 0,007 ng g*und 0,44 ng g2, die **°I-Gehalte
zwischen 1,1fg g~ und 8,8fgg™ und die *°1/**"|-1sotopenverhaltnisse zwischen 77 - 10™° und
3210 - 107, Fur **'| sind die geometrischen Mittelwerte der Proben aus den Regionen I, 111 und [V
(Marleben) relativ hnlich (0,01 ng g™ bis 0,02 my g™). Die Proben aus Meetschow haben einen
finffach hoheren geometrischen Mittelwert von 0,10 ng ™. Beim *?°| ist der geometrische Mittel-
wert der Gehalte der Proben aus Region | gegentiber den Mittelwerten der Gehalte der Proben aus
den Regionen 111 und IV um etwa das Doppelte erhoht. Bei den *2°1/*’I-I sotopenverhé tnissen sind
die Mittelwerte fur die Regionen | und |11 gegeniiber denen aus Region IV um ein Vielfaches er-
hoht. All dies deutet auf eine hohe Komplexitét des Transfers der |od-1sotope in die Milch hin. Dies
kann anhand der Darstellungen der | sotopenverhdtnisse als Funktion der Gehalte diskutiert werden
(Abb. 5-37).

Tab. 5-21: Zusammenfassung der Ergebnisse fir Kuhmilch aus den Regionen |, 111 und IV. Die Einzelergeb-
nisse mit Messunsicherheiten und weiteren Informationen finden sich im Anhang Tab. 111.24.

Region Prozbaehr}an- Probelowr?hme- 2 inmyg* Pinfgg™ | *1/*in10™
| n=4 |NeRBmerpolder| 0,020 -1,6% 49-15% 2362 1,2
11 n=3 HLW 0,0093 - 1,6 23.22% 2479 - 1,5
\Y; n=3 |Marleben 0,021 - 2,0* 1,7 -1,3% 761 - 2,6
\Y; n=4 | Meetschow 0,10 - 2,9* 2815 278 - 3,0

Die Daten liegen alle im Bereich der durch die 1/**'I-Isotopenverhaltnisse und die Gehalte der
beiden lod-1sotope in Niederschlag, Oberflachenwasser und Boden aufgespannten Bereich (Abb. 5-
37). Die maximalen *#1/*?"|-|sotopenverhaltnisse liegen hoher as die im Boden, nahe oder in dem
Bereich der fur Niederschlag und Oberflachenwasser. Hier wird die Bedeutung des Wassers flr den
Transfer von lod in die Nahrungskette deutlich. Insgesamt sind die Daten fur Kuhmilch klar vom
Bereich der im Boden gemessenen Werte abgesetzt.
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Bel ndherer Betrachtung (Abb. 5-38) der Gehalte und Isotopenverhdltnisse zeigt sich jedoch die
Komplexitét des Transfers der lod-1sotope in die Milch. Die *2°1/**'|-Isotopenverhaltnisse in Kuh-
milch sind deutlich mit den **’I-Gehalten korreliert; sie sinken mit steigenden **’I-Gehalten. Die
Gehalte und Isotopenverhdltnisse Uberstreichen jeweils einen Bereich von anderthalb Zehnerpoten-
zen. Firr den Transfer von **| zum Menschen bedeutet dies, dass die Milch mit den héchsten *’I-
Gehalten, die geringsten *21/*%’|-Isotopenverhaltnisse aufweist. Die **/I-Gehalte der Kuhmilch lie-
gen bei gleichen *°1/*?"|-1sotopenverhaltnissen etwa eine Zehnerpotenz niedriger alsim Boden, was
etwa dem bekannten Transferfaktor von etwa 0,1 L kg™ entspricht (vgl. Kap. 6.1).

Die '®|-Gehalte zeigen keinen so eindeutigen Zusammenhang mit den %°1/*%"|-1sotopen-
verhaltnissen (Abb. 5-38). Sie sind alerdings bei gleichen *#1/**’I-Isotopenverhaltnissen ebenso
wie die **I-Gehalte um etwa eine Zehnerpotenz niedriger als im Boden und lassen einen dhnlichen
Transferfaktor erwarten (vgl. Kap. 6.1).

Tabelle 5-22 fasst die Ergebnisse der Analysen von tierischen Geweben (Muskelfleisch) und
Schilddriisen zusammen. Die Einzelergebnisse sind in Tab. 111.24 im Anhang aufgefthrt. Abb. 5-39
gibt die Ergebnisse in Form einer generellen Ubersicht tber die *2°1/**’I-Isotopenverhaltnisse als
Funktion der **I- bzw. *°|-Gehalte wieder. Die **'I-Gehalte in Muskelfleisch liegen zwischen
0,027 ng g™ (Schaffleisch) und 0,28 ny g™ (Ziegenfleisch). Im Schweinefleisch und im Rehfleisch
liegen die **'I-Gehalte unter den Erkennungsgrenzen. Die *¥'I-Gehalte in den entsprechenden
Schilddriisen liegen etwa drei GréRenordnungen hoher. Die '*°I-Gehalte im Muskelfleisch sind rela-
tiv ahnlich zwischen 1,2 fg g™ und 11 fg g . Fiir Schweinefleisch konnte nur eine obere Grenze fiir
129] angegeben werden, die aber in gleichen Bereich liegt. Die *°I-Gehalte der Schilddriisen sind
etwavier Zehnerpotenzen héher als diein Muskelfleisch.

Die 1/*%"|-| sotopenverhaltnisse der Fleischproben liegen zwischen 3,1 - 10° und 4,4 - 10, Fir
Rind und Schaf liegen sie in Muskelfleisch um Faktoren von 6 bzw. 10 niedriger alsin den entspre-
chenden Schilddriisen. Dies wére nur auf Grund unterschiedlicher Bioverfiigharkeit der **’I- und
129|_Spezies im 1od-Stoffwechsel der Schilddriise zu erkldren. Der Grund hierfiir ist nicht klar und
bedarf weiterer Untersuchungen, insbesondere einer hdheren Probenanzahl.

Ein Aspekt, der die unterschiedlichen *?°1/*’I-Isotopenverhaltnissen in Muskel und Schilddriisen
erklaren konnte, ist der folgende: Mit Ausnahme der Schilddriisen ist *?’I in anderen menschlichen
Geweben und Organen das Ergebnis von Prozessen mit relativ langen biologischen Halbwertszeiten
(> 10 d), Schwankungen in der Tagesdidt werden ausgeglichen. Derartige Schwankungen sind je-
doch firr | entscheidend. Das heift, dass die Schilddriisen mit kiirzeren biologischen Halbwerts-
zeiten starker durch Schwankungen der 2°1/%%|-1sotopenverhél tnisse beeinflusst werden.
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Tab. 5-22: Zusammenfassung der Ergebnisse fir Tierfleisch und -schilddriisen. Die Messunsicherheiten und

weiteren Informationen finden sich im Anhang IIl.

Region Material 2inmyg* Plinfgg™ 29/%27 in 107
Muskelfleisch
| Rind 0,15 4,6 307

[l Schwein < 0,037 <22 -

Il Schaf 0,027 1,2 439

Il Ziege 0,28 10,9 384

11 Reh <0,014 13 -
Schilddriisen

Il Rind 310 55 600 1790

Il Schwein 65,0 969 147

Il Schaf 22,1 9000 4010

Il Reh 1820 843 000 4570

[l Reh 1490 385 000 2540

Die Ergebnisse fur Muskelfleisch fligen sich in das Schema der ,, erlaubten” Bereiche von |sotopen-
verhaltnissen und Gehalten (Abb. 5-39) ein. In diese Abbildung sind auch die Daten fir menschli-
che Schilddriisen (vgl. Kap. 5.4.9) mit aufgenommen. Alle Schilddriisen liegen auf3erhalb des , er-
laubten” Bereichs und zeigen die aktive Rolle der Schilddriisen, lod aus Nahrung und Trinkwasser
in ihrem Gewebe anzureichern. Die ?°1/*?|-1sotopenverhétnisse in Schilddriisen von Rind, Schaf
und Rehen liegen mehr als eine GrolRenordnung héher al's die in menschlichen Schilddriisen gemes-
senen Werte. Das | sotopenverhéltnis der Schweineschilddriise liegt im Bereich der Werte menschli-
cher Schilddriisen, allerdings liegen sowohl die **’I- as auch die **°I-Gehalte am unteren Ende der
beim Menschen beobachteten Werte. Die Untersuchung des Schweinefutters steht noch aus. Gene-
rell muss bei Rind und Schwein davon ausgegangen werden, dass kommerzielles Kraftfutter ver-
wendet werden konnte. Fur das Rindfleisch aus Region | kann dies jedoch aufgrund von Befragung
des Landwirtes ausgeschlossen werden. Generell muss aber beim Vergleich von Rind und Schwein
die unterschiedliche Zusammensetzung des Futters und die unterschiedliche Physiologie der Tiere
berlicksichtigt werden.

Die Daten der Schilddriisen (Abb. 5-40) ergeben kein einheitliches Bild. Die Tierschilddrisen, die
alle Region |11 stammen, zeigen die héchsten *2°1/*#'|-I sotopenverhal tnisse fiir die Weidetiere Schaf,
Rind und Reh und liegen zwischen 1 790 - 107° und 4 570 - 10™°. Dabei unterscheiden sich die
127). und die '*I-Gehalte um ca. 2 Zehnerpotenzen. Besonders aufféllig sind die Rehschilddriisen,
die sowohl die héchsten *#I- und *I-Konzentrationen als auch die hochsten *2°1/*'I-
| sotopenverhéltnisse aufweisen. Es ist aber bei Weidetieren zu erwarten, dass der Bodenpfad von
geringerer Relevanz ist und die direkte Beaufschlagung des Weidebewuchses und die unterschiedli-
chen Futtermittel wesentliche Rollen spielen.
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Die *'|-Gehalte menschlicher Schilddriisen liegen zwischen 53 ng g™ und 1 260 ng g™, die *°I-

Gehalte zwischen 446 fg g™ und 18 000 fg g%, die **°1/**'|-I sotopenverhal tnisse zwischen 23 - 107°
und 300 - 10°. Die Isotopenverhdtnisse in menschlichen Schilddriisen sind nicht mit den **|-
Gehalten korreliert, sie zeigen aber eine schwache Korrelation mit den *2°l-Gehalten (Abb. 5-40).

Es ist aufféllig, das sich die lod-1sotope in menschlichen Schilddriisen (Abb. 5-39) nicht wie die
lod-1sotope in Boden sondern eher wie die lod-1sotope in Oberflachenwasser verhalten. Wir inter-
pretieren dies as einen Hinwels, dass die Rolle des Trinkwassers beim Transfer der |od-1sotope
zum Menschen nicht aufer Acht gelassen werden darf. Man kénnte spekulieren, dass unter Beriick-
sichtigung der Verhaltnisse von Frischmasse zu Trockenmasse menschlicher Schilddriisen von 4 :
1, ein Transferfaktor von ca. 107 g g™ vom Oberflachenwasser zur menschlichen Schilddriise aus-
reichen wirde, um die Ergebnisse dieser Arbeit zu erkléaren. Sicherlich ist der Trinkwasserpfad
nicht der einzige relevante Pfad der 1od-Isotope zum Menschen. Dies wird im Zusammenhang mit
den Ergebnissen fur Gesamtnahrung (Kap. 5.4.7) und der allgemeinen Diskussion der Ergebnisse
flr menschliche Schilddriisen in Kap. 5.4.9 weliter ausgefihrt werden.

54.8 Gesamtnahrung

In Tabelle 5-23 sind die Ergebnisse der Untersuchungen von neun Proben von Gesamtnahrung aus
der Mensa der Universitdt Hannover zusammengestellt; siehe auch Tab. 111.24 im Anhang. **'|
konnte in allen Proben gut nachgewiesen werden. Die **’I-Gehalte liegen zwischen 0,09 ng g™ und
0,19 my g™ (bezogen auf Frischmasse), die relativen Unsicherheiten lagen fiir 2’1 zwischen 5,1 %
und 5,6 %. Bei acht der neun Proben konnte kein **°| nachgewiesen werden. Die Nachweisgrenzen
lagen zwischen 0,55 fg g™ und 1,4 fg g™ Diese Nachweisgrenzen der *?°|-Gehalte entsprechen Ak-
tivitatskonzentrationen zwischen 4,3 nBq g und 9,3 nBq g ™. Bei einer angenommenen Masse an
Gesamtnahrungsverzehr von 2 kg d*, bedeutet dies, dass weniger als 1 nBq **I pro Tag aufge-
nommen wird.

Die Probe der Gesamtnahrung vom 16.8.2003 war die einzige der untersuchten Proben, die Fisch
(unspezifiziert) enthielt. Nur in ihr konnte | mit einer relativen Unsicherheit von 9,6 % nachge-
wiesen werden. Das *#°1/**'|-Isotopenverhaltnis dieser Mahlzeit lag mit 10~ relativ hoch.

Angesichts der massiven lod-Verluste bel der haushaltstiblichen Zubereitung von Nahrungsmitteln,
ist der hohe Gehalt an *?'I in der Gesamtnahrung auffallig. Unter der plausiblen Annahme einer
taglichen Aufnahme von 2 kg Gesamtnahrung® (bezogen auf Frischmasse) ergibt sich eine tagliche
lod-Zufuhr zwischen 180 g d™* und 400 g d*, mehr als der von der WHO empfohlene Wert® von
150 ng d*. Angesichts der niedrigen *?’I-Gehalte in den unzubereiteten Nahrungsmitteln, kénnen
die **1-Gehalte nur durch die Zugabe von iodiertem Speisesalz erklart werden. Bisher liegen keine
Messungen Uber die *2°1/**’I-isotopenverhéltnisse in iodiertem Speisesalz vor. Entsprechende Un-
tersuchungen werden derzeit durchgefhrt.

In diesem Zusammenhang soll darauf hingewiesen werden, dass fur grof3e Teile der deutschen Be-
volkerung die tagliche Einnahme von Vitamin- und Spurenelementprdparaten angenommen werden
muss. So enthalten z. B. die von Handelsketten wie ALDI vertriebenen Vitamin- und Spurenele-

® Schelenz (1983) gibt einen Bereich des taglichen Verzehrs von Nahrungsmitteln von 1,8 bis 2,3 kg an.

® Die Deutsche Gesellschaft fiir Ernghrung (2000) gibt eine Ubersicht tiber Werte fiir die empfohlene Zufuhr von lod.
Danach werden in Deutschland und Osterreich altersabhéngig zwischen 40 ng d* fir Sauglinge unter 4 Monaten und
200 ng d™* fiir Jugendliche ab 15 Jahren und Erwachsene bis 50 Jahren empfohlen. Die WHO und die Schweiz empfeh-
len Werte zwischen 50 ng d™ (Sauglinge) und 150 ng d* (Erwachsene). Fir Schwangere und Stillende werden in
Deutschland und Osterreich 230 ng d™ bzw. 260 ng d* empfohlen; die WHO und die Schweiz empfehlen 200 ng d .
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menttabletten ,, 1" Taglich* und die von Penny-Markt vertriebene Vitamin- und Spurenelementtab-
letten ,,OmniVit* laut Deklarationen auf den Packungen jeweils 100 ng lod pro Tablette. 100 ng
lod entsprechen 50 % der von der Deutschen Gesellschaft fur Erndhrung fur Jugendliche und Er-
wachsene empfohlenen téglichen Aufnahme bzw. 75 %’ der von der WHO empfohlenen téglichen
Aufnahme (s. 0.). Der lod-Status von menschlichen Schilddriisen hangt nicht vom *2°1/**’| |soto-
penverhaltnis ab.

Tabelle 5-23: Zusammenfassung der Ergebnisse fir Gesamtnahrung aus der Mensa der Universitat Hanno-
ver. Alle Gehalte beziehen sich auf Frischmasse.

Probenahme- i = 1291227
datum in g g™ infg g in107°
09. 04. 2002 0,19 <0,78 <40
10. 04. 2002 0,12 < 0,55 <46
11. 04. 2002 0,20 <0,82 <41
12. 04. 2002 0,12 <0,72 <58
12. 08. 2002 0,092 <0,78 <83
13. 08. 2002 0,16 <0,70 <44
14. 08. 2002 0,11 < 0,66 <58
15. 08. 2002 0,12 <l4 <120
16. 08. 2002° 0,090 9,6 1050

2 Nur diese Mahlzeit enthielt Fisch

Far Vitamin- und Spurenel ement-Préparate liegen bisher keine Informationen Uber die Herkunft des
verwendeten |ods und keine Untersuchungen tber die |sotopenzusammensetzung vor. Desgleichen
liegen bisher keine Untersuchungen von I und *#! in Trink- und Mineralwéssern vor. Wahrend
bei Mineralwéssern zumindest bel den aus tiefen geologischen Vorkommen gewonnenen Wassern
von niedrigen, pranuklearen Isotopenverhdtnissen ausgegangen werden kann, ist dies fir Trink-
wasser aus der offentlichen Versorgung nicht klar. Die in dieser Arbeit untersuchten Oberflachen-
wasser belegen die Bedeutung des Trinkwasserpfads fur den Weg der 1od-1sotope zum Menschen.
Entsprechende Untersuchungen sind dringend erforderlich, um die in Kap. 5.4.9 diskutierte Ent-
kopplung des **| in menschlichen Schilddriisen von den normalen 6kologischen Transferpfaden zu
verstehen.

549 Pflanzliche Produkte von Waldstandorten

Im Rahmen dieses Vorhabens wurde auch der Ubergang der 1od-1sotope vom Waldboden in Holz
und Pilze in Region Il untersucht. Auf3erdem wurden Himbeeren und Brombeeren untersucht. Ta-
belle 5-24 fasst die Ergebnisse zusammen; siehe auch Tab. 111.24 im Anhang. Generell sind die lod-

" Nach der EU-Richtlinie tber die Nahrwertskennzeichnung von Lebensmitteln.
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Gehalte von Brom- und Himbeeren, die von Plantagen stammen, um mindestens eine Zehnerpotenz
geringer als die von Pilzen.

Die Bestimmung der lod-Isotope in Holzproben von Rinde und innerem Stamm einer Birke aus
Region Il war analytisch begrenzt durch die maximal in der Verbrennungsapparatur handhabbaren
Probenmasse von ca. 6 g. Nur in der Rinde waren *?’I und **I nachzuweisen (Tab. 5-24). Dabel
zeigt sich, dass die Isotopenverhatnisse firr die Rinde (**1/**"1 = 6 430 - 10™°) durch externe Kon-
tamination mit Regenwasser zu erkléaren sind (vgl. Abb. 5-26 und 5-27). Die Obergrenze fir das
|sotopenverhaltnis im Inneren des Stammes (*2°1/*?I < 395 - 10*°) sind mit den Werten fiir Ober-
flachenwasser vertraglich.

Die *°1/*?")-| sotopenverhétnisse von Brom- und Himbeeren liegen relativ hoch bei knapp 107"
Jedoch liegen die *I- und *?"I-Gehalte um ca. zwei Zehnerpotenzen niedriger als die niedrigsten in
alen Oberbtden gemessenen Gehalte. Sie Verhalten sich @nlich wie Knollen- und Wurzelgemise.
Aus Abb. 5-41 in Verbindung mit Tab. 5-24 wird ersichtlich, dass diese Beeren ihr lod vornehmlich
Uber den Wurzelpfad beziehen.

Tab. 5-24: Ergebnisse der Analysen von Beeren, Pilzen und Holz aus Region 111

Matrix “linngg™ Plinfgg™ P14 in10
Brombeeren 0,014 11 768
Boden zu Brombeeren 4,22 53,2 124
Himbeeren 0,012 0,73 593
Boden zu Himbeeren 1,04 65,5 622
Schirmlinge 0,12 29,9 2410
Steinpilze 0,24 8,6 348
Maronen-Réhrlinge 1,9 28,0 149
Spreu zu Pilzen 2,09 639 3010
Bodenauflage zu Pilzen 1,25 254 2010
Boden zu Pilzen 1,03 57,5 549
Boden zu Pilzen 0,67 324 4770
Birke Rinde 0,22 98,5 6430
Birke innerer Stamm < 0,009 <6,1 -
Boden zu Birke 1,11 109 962

Die drei untersuchten Pilz-Spezies, Schirmlinge, Steinpilze und Maronen-Rohrlinge, unterscheiden
sich in den **"I-Gehalten um den Faktor 10. In Abb. 5-41 ist ersichtlich, dass die **'I-Gehalte der
Pilze der in den Bodenproben beobachteten Korrelation der **°1/*%’|-Isotopenverhaltnisse mit den
127).Gehalten folgen. Die Pilze mit den hochsten **I-Gehalten (Maronen-Rohrlinge) weisen die
niedrigsten *?°1/**'-1sotopenverhatnisse auf. Die **|-Gehalte der Pilze unterscheiden sich um we-
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niger als eine Zehnerpotenz von denen im Oberboden. Die '#I-Gehalte liegen jedoch ca. eine Zeh-
nerpotenz unter den Gehalten von Auflage und Spreu des Waldbodens. Diesist verstandlich, dadie
Spurenelementaufnahme der Pilze nicht aus dem Oberboden, sondern aus Auflage oder Spreu er-
folgt.
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54.10 10d-129in menschlichen und tierischen Schilddrtsen

Seit 1977 werden am ZSR, bzw. einem seiner Vorgangerinstitute, dem Niedersachsischen Institut
fir Radiodkologie von Handl und Mitarbeitern ** und **'I in menschlichen und tierischen Schild-
driisen untersucht (Handl, 1996; und dort angegebene Literaturstellen). Aul3er diesen Untersuchun-
gen wurden in Europa lediglich von Hou et a. (2003a) menschliche und tierische Schilddriisen und
von Aumann et al. (1985), von Robens et al. (1988a) und von Fréchou et al. (2002) tierische Schild-
driisen untersucht. In dieser Arbeit wurden 13 menschliche Schilddriisen aus dem Grof3raum Ham-
burg, 30 menschliche Schilddriisen aus dem Grof3raum Hannover und je eine Rinder-, eine Schaf-,
eine Schweineschilddriise und 2 Rehschilddriisen aus Region 111 untersucht (Tab. 111.24 und Tab.
111.25 im Anhang). Abb. 5-42 gibt eine Ubersicht tiber alle heute verfuigbaren Daten menschlicher
und tierischer Schilddriisen aus Europa fernab von Emittenten (Handl, 1996; Hou et al., 2003a und
diese Arbeit). Fir menschliche Schilddriisen mit einem **°1/*%"| |sotopenverhaltnis von 107 kann
eine effektive Dosis durch Ingestion von **°I von 6 nSv pro Jahr angenommen werden; vgl. Kapitel
6.2.
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Abb. 5-42: Ubersicht tiber die **°1/*?’|-| sotopenverhaltnisse, die bisher in menschlichen und tierischen
Schilddriisen von Standorten in Europa, die nicht unmittelbar in der Nahe von Wiederaufarbeitungsanlagen
liegen, gemessen wurden.

Handl und Mitarbeiter untersuchten menschliche Schilddriisen aus Deutschland, unbeeinflusst von
der WAK, und Rinderschilddriisen aus Belgien, Deutschland und den Niederlanden (Handl, 1996,

123



und dort angegebene Literaturstellen). VanMiddlesworth und Handl (1997) untersuchten auch Rin-
derschilddriisen aus Deutschland und Osterreich sowie eine Rehschilddriise aus Osterreich, die kurz
nach dem Reaktorunfall in Chernobyl im Jahr 1986 genommen wurden.

In Abb. 5-42 sind auf3erdem die Ergebnisse von unverdffentlichten Untersuchungen von Handl und
Mitarbeitern fir Schilddriisen von Ren- und Roedeer aus Géavle, Schweden — genommen 1990 —,
dargestellt.

Die Daten von Hou et a. (2003a) sind auch fur diese Arbeit relevant, da diese Autoren Proben un-
tersuchten, die fernab von °|-Emittenten genommen wurden: Schafschilddriisen aus Danemark
und menschliche Schilddriisen aus Weil3russland.

Die Untersuchung von Rehschilddriisen aus der ndheren Umgebung der WAK aus dem Jahr 1983
durch Robens et al. (1988a) ergaben *#1/**’|-Isotopenverhaltnisse zwischen 9 - 0° und 1,5 - 107,
Hier wurde der direkte Einfluss der atmospharischen *°I-Ableitungen der WAK durch nasse und
trockene Deposition und direkte Kontamination der Pflanzenoberflachen fir die auf3ergewdhnlich
hohen Isotopenverhdtnisse verantwortlich gemacht. Die Gruppe von Aumann und Mitarbeitern
untersuchte auch Rinder- und Schweineschilddriisen aus Deutschland, unbeeinflusst von der WAK
aus den Jahren 1979 bis 1982. Sie fanden '?°1/*?’I-Isotopenverhdtnisse zwischen 4 - 107° und
9-10® (Aumann et a., 1985). Diese Daten sind in guter Ubereinstimmung mit denen von Handl
und Mitarbeitern in diesen Jahren ermittelten Werte.

Fréchou et a. (2002) untersuchten Rinderschilddriisen aus dem Nord-Cotentin, die durch direkten
Fallout von *#°| aus der Abluftfahne der Wiederaufarbeitungsanlage von La Hague beeinflusst wa-
ren. Diese Proben zeigen, mit Ausnahme eines Goldfisches aus einem Teich bei Hanford (Kilius et
al., 1994), die bisher héchsten **°1/*%’|-I sotopenverhaltnisse von bis zu 2,5 - 10™*. Die Rinderschild-
drise mit dem hdchsten Isotopenverhdltnis wurde in Méarz 1999 in Digulleville genommen. In die-
sem Ort ist die kritische Gruppe der Bevolkerung in der Umgebung von La Hague in Bezug auf die
atmosphérischen Ableitungen beheimatet. In allen Proben, die von diesen Autoren untersucht wur-
den, lagen die **°1/*?"|-1sotopenverhaltnisse im Jahr 1999 zwischen 0,9 - 10°° und 2,5 - 107, Schild-
drilsen aus dem Jahr 1980 lagen damals noch bei Isotopenverhaltnissen zwischen 1,0 - 10° und
2,1-107° (Digulleville). Fir eine Schilddriisenprobe aus La Hague aus dem Jahr 1973 zitieren diese
Autoren eine Arbeit von Gros et al. (1975) mit einem Wert von 0,13 - 107°. Leider liegen bisher
keine Daten fur menschliche Schilddriisen aus den Nord-Cotentin vor. Derartige Daten wéren ideal
zum Test radiodkologischer Modelle des *°I-Transfers in einer durch nasse und trockene Depositi-
on dominierten Expositionssituation.

Fr die weitere Diskussion in dieser Arbeit werden die Untersuchungen von Robens et al. (1988a),
Aumann et al. (1985) und Fréchou et al. (2002) nicht herangezogen. Diese Daten sind auch nicht in
Abb. 5-42 dargestellt.

Die Daten in Abb. 5-42 zeigen keine systematischen Anderungen wéhren der letzten 30 Jahre. Be-
reits in Schilddriisen aus den Jahren 1977 bis 1980 lagen die **°I/*%’|-I sotopenverhal tnisse zwischen
4,7 -10°und 8,2 - 10°°. Seit 1980 lagen die *°1/**"|-1sotopenverhaltnisse in menschlichen und tieri-
schen Schilddriisen, abgesehen von einem scharfen Maximum von ca. 10°° nach dem Unfall von
Chernobyl, zwischen 107 und 107", In den Daten fiir Schilddriisen zwischen 1977 und 1980 (ohne
das Maximum nach dem Unfall von Chernobyl) ist ein leichter Anstieg der |sotopenverhéltnisse als
Funktion der Zeit auszumachen.

Fir tierische Schilddriisen liegen die **°1/**'|-Isotopenverhaltnisse dieser Arbeit mit Ausnahme der
Schweineschilddriise rund eine Zehnerpotenz héher as in den 1990er Jahren. Die Ergebnisse fur
tierische Schilddriisen aus Deutschland liegen in dem Bereich von *21/*’I-I sotopenverhaltnissen,
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die Hou et a. (2003a) in Schafschilddriisen aus Danemark beobachteten. Die Daten von Handl und
Mitarbeitern fir Ren- und Roedeer aus Gavle aus dem Jahr 1990 (***1/*?"] zwischen 1,9 - 10~ und
4,0 - 10™°) sind firr einen Vergleich mit Weidetieren aus Deutschland oder Danemark nicht geeignet,
da zum einen Géavle einen besonders hohen Fallout aus dem Unfall von Chernobyl erhalten hat und
sich zum anderen die Grasungsgewohnheiten von Ren- und Roedeer von denen der Weidetiere un-
serer Breiten deutlich unterscheiden. Es ware alerdings winschenswert, den Transfer der lod-
Isotope fur Ren- und Roedeer unter den dortigen 6kologischen Gegebenheiten ndher zu untersu-
chen.

Tab. 5-25: Zusammenfassung der Ergebnisse fir menschliche Schilddriisen aus den Grof3rdumen Hannover
und Hamburg. Die Einzelwerte und Messunsicherheiten sowie weiteren Informationen zu den Proben finden
sichim Anhang I11. Die Konzentrationen beziehen sich auf Frischmasse der Proben.

Region Grofraum “inmyg* Pinfgg™ | *1/M*in10™
| Hamburg (n = 10) 380 - 1,6™ 4480 - 1,6 118 - 1,5
I Hannover (n = 38) 335-1,9* 3090 - 2,4** 92,3-1,8%

Wahrend man also bei den tierischen Schilddriisen zwischen den 1970er Jahren bis heute eine Er-
hohung der *2°1/*?"]-1sotopenverhéltnisse beobachtet, ist dies fir die menschlichen Schilddriisen
nicht der Fall. Die menschlichen Schilddriisen aus Hannover und Hamburg aus den Jahren 1999 bis
2003 zeigen *#°1/*%"|-| sotopenverhal tnisse zwischen 2,3 - 10°und 3,0 - 107°. In Tabelle 5-25 sind die
geometrischen Mittelwerte und Standardabweichungen fur die in dieser Arbeit untersuchten
menschlichen Schilddriisen angegeben. Menschliche Schilddriisen aus Deutschland aus den Jahren
1986 bis 1991 lagen mit Werten zwischen 1,0 - 102 und 6,5 - 10® etwas hoher.

Die in dieser Arbeit untersuchte Schweineschilddriise liegt mit einem *21/**’|-Isotopenverhaltnis
von 1,5 - 107 im oberen Bereich der fir menschliche Schilddriisen gemessenen Werte. Im Ver-
gleich der Weidetiere und Schweine zeigt sich, dass die lod-Isotope zu den Weidetieren einen deut-
lich direkteren Weg als zu den Schweinen nehmen.

Die Ergebnisse von Hou et al. (2003a) fur menschliche Schilddriisen aus Weildrussland sind mit
denen fur deutsche Schilddriisen nicht direkt vergleichbar. Zum einen ist fir Weil3russland ein ge-
ringerer Einfluss der Emissionen der westeuropaischen Wiederaufarbeitungsanlagen anzunehmen,
zum anderen kénnen sie durch Fallout von *#| aus dem Unfall von Chernobyl beeinflusst sein. Auf-
fallig ist jedoch, dass die Schilddriisen aus Welil3russland im selben Bereich von | sotopenverhéltnis-
sen liegen wie die Schilddriisen aus Hannover. Allerdings wurden in WeiRrussland keine *#1/*%|-
| sotopenverhaltnisse groRer 1,1 - 107 beobachtet.

Die Unterschiede zwischen den Entwicklungen der *2°1/*?’|-I sotopenverhatnisse in menschlichen
und tierischen Schilddriisen werden besonders deutlich, wenn die Zeitreithen getrennt dargestellt
werden (Abb. 5-43). Dazu wurde in diese Darstellung eine gegléttete Kurve der 21/*'|-
| sotopenverhéltnisse im Niederschlag eingezeichnet wie sie sich aus den verfligbaren Daten fur die
Schweiz und Deutschland (vgl. Kapitel 5.4.2) ergibt. Bei den menschlichen Schilddriisen ist in den
letzten 15 Jahren eindeutig eine Verringerung der *#1/**’|-Isotopenverhaltnisse zu erkennen, wah-
rend die *°1/*%"|-1sotopenverhaltnisse in Pflanzenfressern einen deutlichen Auswaértstrend zeigen.

Die Unterschiede des Transfers von lod-Isotopen zwischen Weidetieren und Schweinen wurden
bereits in Abb. 5-43 deutlich, wo die **1/**'|-Isotopenverhaltnisse mit den **°I- und *#’I-Gehalten
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verglichen wurden. In Abb. 5-44 kénnen die Schilddriisendaten in dieser Darstellung naher betrach-
tet werden.

Die *1/**'|-|sotopenverhaltnisse in menschlichen Schilddriisen sind nicht mit ihren **’I-Gehalten
korreliert. Dies ist verstéandlich, da der lod-Status des Menschen nicht von der Kontamination des
Gesamtiods mit *?°l abhangt. Die **’I-Gehalte (iberstreichen einen Bereich von etwa einer GroRen-
ordnung, was kompatibel ist mit einer geometrischen Standardabweichung von knapp zwei (vgl.
Tab. 5-25). Man beobachtet aber eine Korrelation der *°1/*%"|-1sotopenverhaltnisse mit den **|-
Gehalten, die alerdings in der doppelt logarithmischen Darstellung von Abb. 5-44 eine Steigung
kleiner eins aufweist. Dies deutet darauf hin, dass es auRer der *?°I-K ontamination der Lebensmittel
noch andere 1od-Quellen geben muss, die das *°1/*%"|-1sotopenverhaltnis beeinflussen.

Die Ergebnisse der menschlichen Schilddriisen aus den Grof3r&umen Hannover und Hamburg sind
in Tab. 5-25 zusammengefasst. Die Einzelergebnisse finden sich in Tab. [11.25. Betrachtet man die
Schilddriisen aus den Grof3raumen Hannover und Hamburg separat (Abb. 5-45 und 5-46), sieht man
deutliche Unterschiede. In den Proben aus Hannover (Abb. 5-45) sind die *1/*%|-
| sotopenverhal tnisse véllig unkorreliert mit den *2’1-Gehalten und zeigen eine Korrelation mit Stei-
gung 0,45 mit den *°I-Gehalten. In den Proben aus Hamburg (Abb. 5-46) sinken die **’I-Gehalte
leicht mit den *21/**"|-Isotopenverhaltnissen und die Korrelation der *°1/*?|-| sotopenverhéltnisse
mit den *%°|-Gehalten ist steiler (m = 0,72). Allerdings muss festgestellt werden, dass die Anzahl der
Proben aus dem Grol3raum Hamburg noch relativ gering ist und daher die Unterschiede zwischen
den Grofraumen Hannover und Hamburg nicht Gberbewertet werden sollten. Ob diese Unterschiede
real sind, missen weitere Untersuchungen zeigen.

Abb. 5-43 (néchste Seite) : Ubersicht tiber die *°1/**’]-1sotopenverhél tnisse, die bisher in menschlichen und
tierischen Schilddriisen von Standorten in Europa, die nicht unmittelbar in der Nahe von Wiederaufarbei -
tungsanlagen liegen, gemessen wurden. Die Daten fr Schilddriisen stammen aus dieser Arbeit und aus
Handl (1996) und dort angegebene Literaturstellen und Hou et a. (2003a), die Daten flr Niederschlag stam-
men aus dieser Arbeit und aus Szidat et al. (2000b), den dort angegebenen Literaturstellen und dieser Arbeit.
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6 Radiotkologische Parameter

6.1 Transfer von lod-129 und lod-127 durch die Nahrungskette

Mit den Ergebnissen der *?’I- und **I-Gehalte in Boden, Bewuchs und pflanzlichen und tierischen
Nahrungsmitteln konnten Transferfaktoren fur die lod-1sotope bestimmt werden (Tab. 111.26 — |-
[1.28 im Anhang). Tab. 5-26 fasst sie zusammen. Es sind in-situ Faktoren fur den Transfer Boden-
Pflanzen, Futter-Milch und Futter-Fleisch, sowie aggregierte Faktoren fur den Transfer Boden-
Milch und Boden-Fleisch.

Die Bezeichnung in-situ Transferfaktoren wurde gewahlt, um zu betonen, dass diese Faktoren sich
auf eine ganz bestimmte reale Situation beziehen und fur einige Transferwege nicht eindeutig sind.
Fur ' ist die Situation dadurch gekennzeichnet, dass eine '*°I-Flachenbelegung von ca
150 mBg m™ vorliegt (vgl. Tab. 5-15, Kapitel 3.4.5) und gleichzeitig eine trockene und nasse De-
position mit einer jahrlichen **°I-Depositionsdichte hoher Variabilitat von mehr als 10 mBqm = a*
stattfindet (vgl. Tab. 5-12, Kapitd 3.4.4). Fir ¥l ist die Situation anders. Einer *'I-
Flachenbelegung mit ca 3,5gm™ (vgl. Tab. 5-15, Kapitel 3.4.5) steht eine jahrliche *'I-
Depositionsdichte von nur etwa 5mgm 2 a ™ (vgl. Tab. 5-12, Kapitel 3.4.4) gegeniiber. Dabei ist
die Situation fur beide lod-1sotope in Region | wegen des Einflusses von Seaspray weiter kompli-
Ziert.

Die geschilderte, spezielle radiotkologische Situation wird die Kontamination von Bewuchs, ober-
irdischen Pflanzenteilen, speziell von Futter und Blattgemtise, sowie Milch und Fleisch von Weide-
tieren beeinflussen. Auch fur Knollen- und Wurzelgemiise ist angesichts moglicher Aufnahme Uber
die Blétter die Situation nicht eindeutig. Pilze sind angesichts unserer Unkenntnis Uber das Verhal-
ten von lod in Waldokosystemen in jedem Fall gesondert zu betrachten.

Die ermittelten Transferfaktoren sind in Tab. 111.26 —111.28 im Anhang aufgelistet. Man beachte die
unterschiedlichen Einheiten fur die einzelnen Transferwege. Fir die Umrechnung von Frisch- und
Trockenmassen wurden folgende Parameter gewahlt und in den berechneten Messunsicherheiten
berlicksichtigt (Vahlbruch, 2004):

- Trockenmasse von Gras= 19,7 % + 2,7 % der Frischmasse,
- Trockenmasse von Heu = 86,1 % + 0,3 % der Frischmasse.

Bel der Berechnung der Transferfaktoren Futter-Milch bzw. Futter-Fleisch wurden die folgenden
Werte fur den taglichen Verzehr von Trockenmasse von Futter aus dem ,, Handbook of Parameter
Values for the Prediction of Radionuclide Transfer in Temperate Environments* (IAEA, 1994) an-
genommen, die auf den Arbeiten von Coughtrey et al. (1990) und Ng et al. (1982) beruhen. Die
Berechnung der Transferfaktoren erfolgte probabilistisch mittels Crystal-Ball®, wobei fiir die tagli-
chen Verzehrsmengen jewells Dreiecksverteilungen angenommen wurden.

- Rind 16,1 (kg TM) d™* (minimal 10 (kg TM) d™*, maximal 25 (kg TM) d™),
- Schaf 1,3 (kg TM) d* (minimal 1 (kg TM) d™, maximal 2,5 (kg TM) d %),
- Ziege1,3 (kg TM) d* (minimal 1 (kg TM) d™, maximal 3,5 (kg TM) d%).

Der Bezug der téglichen Verzehrsmengen auf Trockenmasse vermeidet das Problem unterschiedli-
chen Feuchtigkeitsgehaltes bel Frischmassen von Gras und Heu. Die hier gewéhlte Verzehrsmenge
fir Rinder von 16,1 (kg TM) d ist hinreichend kompatibel mit den Vorgaben der AVV (BMU,
2003), die 65 (kg FM) d™ angibt, um einen direkten Vergleich der Ergebnisse dieser Arbeit mit den
Transferfaktoren der AVV durchzufihren. Fir Schafe und Ziegen macht die AVV keine Angaben.
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Abb. 5-47 gibt einen Uberblick tiber die Transferfaktoren, wobei die Transferfaktoren fiir 1*°| gegen
die von *'| aufgetragen sind. Die eingezeichnete Gerade mit Steigung einsist die Ortslinie gleicher
Transferfaktoren furr **°I und *?’I. In Abb. 5-47 sind keine Messunsicherheiten eingezeichnet; bzg.
dieser wird auf Anhang |11 verwiesen. Die relativen Messunsicherheiten der Transferfaktoren liegen
fur **| zwischen 2 % und 55 % und fiir **°I zwischen 4 % und 42 %.
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Abb. 5-47: In diesem Vorhaben ermittelte Transferfaktoren fiir **'I und **I. Bzgl. der jeweiligen Einheiten
siehe Tab. I11.26 — 111.28 im Anhang.
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Tab. 5-26: Geometrische Mittelwerte und geometrische Standardabweichungen der Transferfakto-
ren fur den Ubergang von **'I und **°I aus der Pedosphare in die Nahrungskette; vgl. Tab. 111.26 bis

111.28.

Region Transfer 27 129 bezogen auf Konzentrationen von
I Bewuchs/Boden 0,15 - 1,6 2,0-15% TM Bewuchs/ TM Boden
" Bewuchs/Boden 0,11 -1,5% 0,99 - 3,4% TM Bewuchs/ TM Boden
v Bewuchs/Boden 1,9.2,1% 13-1,6% TM Bewuchs/ TM Boden
| Milch/Futter 0,00090 - 2,0** 0,0012 - 1,8 | d/kg FM
1 Milch/Futter 0,00054 - 1,7 0,0019 - 4,0 | d/kg FM
v Milch/Futter 0,0021 - 3,9 0,0012 -1,7#* | d/kg FM
| Milch/Boden 0,0022 - 1,7** 0,040 - 1,5 FM Milch/ TM Boden
" Milch/Boden 0,0012 - 1,9** 0,036 - 2,3* FM Milch/ TM Boden
v Milch/Boden 0,068 - 3,6% 0,026 - 1,8% FM Milch/ TM Boden
| Rind/Futter 0,0065 - 2,3* 0,0012 - 2,2** | d/kg FM
1 Schaf/Futter 0,026 - 2,9** 0,031-24* | dikg FM
1 Ziege/Futter 0,19 - 2,8 0,12 -2,8 d/kg FM
| Rind/Boden 0,017 - 2,0 0,036 - 2,0** FM Fleisch/ TM Boden
" Schaf/Boden 0,0033 - 2,3 0,018 - 2,1** FM Fleisch/ TM Boden

Die ermittelten Transferfaktoren tberstreichen jeweils den Bereich von 107 bis 2 fir **°I und 1.
Wegen der unterschiedlichen Einheiten missen die verschiedenen Transferfaktoren separat disku-
tiert werden. Abb. 5-47 |asst jedoch bereits erkennen, dass teilweise signifikante Unterschiede zwi-
schen den Transferfaktoren von *’I und '#| existieren. Die Ursachen dafiir miissen ebenfalls im
Einzelnen diskutiert werden. Fur eine Reihe von Transferwegen existieren M ehrfachbestimmungen
in den einzelnen Regionen. Tab. 5-26 fasst diese Einzelwerte in geometrischen Mittelwerten und
geometrischen Standardabwel chungen zusammen.
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Abb. 5-48: Transferfaktoren fiir den Ubergang von ***I und *’I vom Boden (Gehalte bezogen auf Trocken-
masse) in Bewuchs (Gehalte bezogen auf Trockenmasse). Der Transferfaktor der AVV (BMU, 2001) wurde
unter der Annahme Trockenmasse = 0,2 Frischmasse umgerechnet. Die fiir den Transfer Boden-Bewuchs
Mittel in Region | und IV angegebenen , Fehlerbalken® stellen geometrische Mittelwerte und geometrische
Standardabweichungen der Einzelwerte dar.

Fur den Transfer vom Boden in Bewuchs, Gras und Heu (Abb. 5-48) sind die individuellen Mess-
unsicherheiten der Einzelwerte klein gegentiber den Unterschieden, die fiir den Transfer von *°|
und **’I gesehen werden. Mit Ausnahme von Region 1V, wo *?"I und **°| gleich verfiigbar sind, zei-
gen die Proben aus den Regionen | und I11 um nahezu eine Zehnerpotenz hohere Transferfaktoren
fur 21 as fir *#71. Fur Region | ist dies sicherlich auf die Nahe der Nordsee und die Tatsache zu-
ruckzufiihren, dass die Transferfaktoren dort Beitrage von Seaspray enthalten und nicht aleine den
Transfer vom Boden in die Pflanzen wiedergeben. Diese Argumentation gilt aber nicht in dem Ma-
3e fur Gras aus Region I11. Esist allerdings nicht zu kléren, wie hoch der Beitrag trockener Deposi-
tion oder Anreicherung von flichtigen Iod-V erbindungen durch Evapo-Transpiration ist.

Die Unterschiede zwischen den Regionen | und 111 auf der einen Seite und Region IV auf der ande-
ren sind aber auch in Bezug auf die Absolutwerte der Transferfaktoren bemerkenswert. In den Re-
gionen | und I11 liegen die Transferfaktoren firr 2’ unterhalb von 0,3 (kg TM) (kg TM)™, wahrend
in Region IV ein signifikant hoherer Mittelwert von 1,9 (kg TM) (kg TM)™ gefunden wird. Fur %I
liegen mit Ausnahme der Gras-Probe aus Region Il alle Transferfaktoren oberhalb von
1 (kg TM) (kgTM)™,
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Durch den Bezug auf Trockenmasse sind auch die Transferfaktoren fur den Transfer vom Boden
zum Heu direkt mit denen fur den Transfer vom Boden zum frischen Bewuchs vergleichbar und
kénnen im Zusammenhang mit den Literaturwerten gemeinsam verglichen werden. Der Transfer-
faktor fur lod vom Boden in Weidebewuchs der AVV (Tab. 3-2), der z. B. auch in ECOSY S (Ml-
ler und Prohl, 1993) angenommen wird, ist hoher as der in Region 11l fir Gras gemessene Wert.
Der Transferfaktor der AVV unterschétzt jedoch die Transferfaktoren von | aller tibriger Proben
in den Regionen I, 111 und IV und auch den Transfer von *#I in Region IV. Wahrend man argumen-
tieren kann, dass in Region | die direkten Auswirkungen des Seaspray fur die hohen Transferfakto-
ren verantwortlich sind und das Heu einer langeren Deposition ausgesetzt ist als Gras, gilt dies nicht
fUr den Weidebewuchs aus Region 1V, wo wir Transferfaktoren zwischen 1 und 2 finden. Die Wer-
te, welche die IAEA (1994) in ihrer Zusammenstellung radiotkol ogischer Parameter fir lod angibt,
liegen signifikant niedriger als der Wert der AVV. Der hochste Wert fur den Transfer Boden Wei-
debewuchs, den die IAEA (1994) angibt (Tab. 3-4), liegt bei 0,17 (Bq pro kg Trockenmasse/Bq pro
kg Trockenmasse).
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Abb. 5-49: Transferfaktoren fiir den Ubergang von I und **’I vom Futter in die Milch. Die Futter-Milch-
und Futter-Fleisch-Transferfaktoren sind in Einheiten von d (kg FM)™ angegeben. Die fiir den Transfer Fut-
ter-Milch in Region IV angegebenen ,, Fehlerbalken* stellen geometrische Mittelwerte und geometrische
Standardabweichungen der Einzelwerte dar.

Die Mittelwerte der Transferfaktoren fiir den Futter-Milch-Transfer (Abb. 5-49) liegen fiir *2°1 zwi-
schen 1 - 102 d (kg FM)™ und 2 - 10° d (kg FM)™, fiir **'I zwischen 0,5 - 102 d (kg FM)™ und
2102 d (kg FM)™. Die Mittelwerte haben geometrische Standardabweichungen zwischen 1,7 und
4,0 (Tab. 5-26). Innerhalb dieser Variabilitét sind die Transferfaktoren von 2l und *#’I nicht unter-
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scheidbar. Anders ist dies, wenn man den Transfer Boden-Milch betrachtet. Hier liegen die Trans-
ferfaktoren fur *°I zwischen 2 - 1072 (kg TM) (kg FM)™ und 4 - 107 (kg TM) (kg FM)7?, fur ']
zwischen 1 - 107 (kg TM) (kg FM)™ und 7 - 107 (kg TM) (kg FM)™. In den Regionen | und III
sind die Transferfaktoren firr **°I signifikant groRer als die fir **’I, wahrend in Region IV ein nahe-
zu gleicher Transfer der 1od-1sotope vom Boden in die Milch festzustellen ist. Die Boden in Region
IV liegen im Wassereinzugbereich der Elbe. Bereits in Kap. 5.4.4 wurde die Besonderheit dieser
Boden in Bezug auf die Migration bzw. die Depositionsdichten der lod-I1sotope diskutiert. Diese
Bdden sind von grofr&umigem Transport mobiler |od-Spezies geprégt. In der Region | muss mit der
Beeinflussung des Bodens und des Futters durch leicht verfigbare 1od-1sotope des Seasprays ge-
rechnet werden, in Region 11 erscheint *?°| verfugbarer als *'I.

Der Transferfaktor der AVV fir den Transfer vom Futter in die Milch (Tab. 3-2), der in Uberein-
stimmung mit der sonstigen Literatur steht, ist etwas grof3er, aber vertréglich mit den in dieser Ar-
beit ermittelten Transferfaktoren (Abb. 5-49). Trotz Abweichungen der Daten fir die Regionen |1
und 1V von der Linie gleicher Transferfaktoren firr **’l und *°I kann ein signifikant unterschiedli-
ches Verhalten der 1od-1sotope beim Transfer vom Futter in die Milch nicht festgestellt werden.
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Abb. 5-50: Transferfaktoren fiir den Ubergang von ***| und *’I vom Futter ins Fleisch. Die Futter-Fleisch-
Transferfaktoren sind in Einheiten von d (kg FM)™* angegeben.

Beim Transfer vom Futter ins Rind-, Schaf und Ziegenfleisch (Abb. 5-50) bzw. vom Boden ins
Rind- und Schaffleisch (Abb. 5-51) sind die lod-I1sotope nicht unterscheidbar. Der Mittelwert der
Transferfaktoren Futter-Rindfleisch fiir Region | betragt fur **°1 1,2 d - 107 (kg FM)™ und firr 2|
6,5 - 10 d (kg FM)™ mit geometrischen Standardabweichungen von 2,2 bzw. 2,3; firr der Transfer
Boden-Rindfleisch fur *°1 3,6 - 102 (kg TM) (kg FM)™ und fur *#’l 1,7 - 107 (kg TM) (kg FM)™

136



mit geometrischen Standardabweichungen von jeweils 2,0. Das dhnliche Verhaten der lod-1sotope
beim Transfer in das Rindfleisch spricht fur die bereits in Kap. 5.4.7 vorgeschlagene Erklarung,
dass die Gehalte im Fleisch durch relativ lange biologische Halbwertszeiten einen langerfristigen
Mittelwert darstellen als die in Schilddrtisen beobachteten Gehalte.
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Abb. 5-51: Vergleich der Transferfaktoren fiir den Ubergang von **°I und **I vom Futter ins Fleisch mit
aggregierten Transferfaktoren fiir den Ubergang Boden in Fleisch. Die Futter-Fleisch-Transferfaktoren sind
in Einheiten von d (kg FM)™* angegeben. Fiir die Boden-Fleisch-Transferfaktoren sind die Gehalte im Boden

bezogen auf Trockenmasse die in Fleisch auf Frischmasse.

Die hochsten Futter-Fleisch  Transferfaktoren wurden fir  Ziegenfleisch — ermittelt:
0,12 - 2,81 d (kg FM)™ furr I und 0,19 - 2,8**d (kg FM)™ fiir *#’I. Firr den Ziegenstandort standen
keine Bodenproben zur Verfligung, sodass entsprechende Transferfaktoren nicht berechnet werden
konnten.

Fur Schaffleisch zeigen die Transferfaktoren fir den Transfer Futter-Fleisch und Boden-Fleisch
nicht die beim Rindfleisch beobachteten Unterschiede. Fir 221 0,031 - 2,4 d (kg FM)™ und fuir *7
0,026 -2,9"d (kgFM)™*  bzw. fur *I 001821 (kg TM) (kgFM)™ und fir |
0,0033 - 2,3* (kg TM) (kg FM)™. Bezogen auf das Futter werden **’I und **°| gleich transferiert,
bezogen auf den Boden erscheint *%°| verfuigbarer.
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Der Transferfaktor der AVV (Tab. 3-2) von 0,01 d (kg FM)™ fiir den Transfer von lod vom Fuiter
ins Rindfleisch stimmt mit dem von uns fiir *2I gefundenen Wert gut tiberein, der fir %I ist jedoch
um eine Zehnerpotenz geringer. Der Transferfaktor der AVV deckt jedoch die Transferfaktoren fir
den Transfer vom Futter in Ziegen- und Schaffleisch nicht ab, die um bis zu eine Zehnerpotenz ho-
her liegen as der fur Rindfleisch. Die Daten der 1AEA (1994, 2001) nach Tab. 3-4 und 3-5 wei-
chen deutlich von den in dieser Arbeit gefundenen Werten ab.
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Abb. 5-52: Transferfaktoren in (kg TM) (kg TM)™ fiir den Ubergang von **°I und *| vom Boden (Gehalte
bezogen auf Trockenmasse) in Getreide (Gehalte bezogen auf Trockenmasse).

Fir Getreide konnten nur in einigen Proben Transferfaktoren fir beide |od-1sotope bestimmt wer-
den (Abb. 5-52). In einigen Weizenproben und in einer Probe von Weizenstroh konnte nur /|
nachgewiesen werden. Die dafur erhaltenen Transferfaktoren sind in Tab. 5-27 zusammengefasst.
Generell, kann man feststellen, dass die Transferfaktoren fiir 'l auRBergewshnlich variabel sind.
Mit den Daten aus Tab. 5-27 und Abb. 5-52 Uberstreichen sie zwei Zehnerpotenzen. Man erkennt in
Abb. 5-50 eine deutlich hohere Verfiigbarkeit von **| gegeniiber der von *#’I. Auch hier ist, wie bei
allen oberirdischen Pflanzenteilen nicht zu kl&ren, inwiefern direkte Kontamination durch trockene
und nasse Deposition firr die hohen *?°| Transferfaktoren verantwortlich sind oder ob es tatsichlich
eine hohere Verfiigbarkeit von *°I gegentiber **'I aufgrund unterschiedlich stabiler Bindungsver-
haltnisse vorliegt.
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Tab. 5-27: Transferfaktoren in (kg TM) (kg TM)™ furr den Transfer von **'I in Weizenkorn und -stroh.

Region |Pflanze Transferfaktor fiir | Bezug
3 Weizen 0,0026 + 0,0003 |TM Korn/TM Boden
3 Weizen 0,036 + 0,003 TM Korn/ TM Boden
3 Weizen 0,042 + 0,005 TM Korn/ TM Boden
3 Weizen 0,14 + 0,06 TM Korn/ TM Boden
3 Weizen 026 + 0,04 TM Korn/ TM Boden
3 VGv:rot”\‘ﬁtg;’;tl‘e' Mittel- 0042 - 59" |TMKorn/TM Boden
3 Weizenstroh 034 + 004 TM Stroh/ TM Boden

Die Literaturwerte fur den Transfer von lod vom Boden in Getreide sind mit Werten zwischen
0,02 (kg TM) (kg TM)™ und 0,1 (kg TM) (kg TM)™ widerspriichlich (Tab. 3-4, 3-7, 3-8). Die An-
gaben in Tab. 3-4 (IAEA, 1994) und in Tab. 3-7 (MUller und Prohl, 1993) stimmen unter Berlck-
sichtigung der unterschiedlichen Bezugsgréf3en Uberein. Der Wert in Tab. 3-8 (Brown und Sim-
monds, 1995) macht nur Sinn, wenn als Bezugsgrofde Trockenmasse und nicht Frischmasse ange-
nommen wird. Der Wert von 0,02 (kg TM) (kg TM)™ liegt im Bereich der Werte, die von uns z. B.
fur 2’1 im Weizen (Tab. 5-27) gefunden wurden. Auffallig ist der weite Bereich der Transferfakto-
ren in Tab. 5-27. Der von Shinonaga et a. (2001) fur diesen Transferfaktor angegebene 95 %-
Vertrauensbereich von 0,0005 (kg TM) (kg TM)™ bis 0,008 (kg TM) (kg TM)™ mit einem Erwar-
tungswert von 0,001 (kg TM) (kg TM)™ liegt deutlich niedriger als die von uns in Region 111 ge-
funden Daten. Auch der hohere, von Staven et al. (2003) empfohlene Transferfaktor von 0,04 (kg
TM) (kg TM)™ firr Getreidekorn liegt niedriger als einige unserer Werte,

Tab. 5-28: Transferfaktoren fiir den Transfer von **'I in Wirsingkohl, WeiRkohl, Lauch und Kartoffeln.

Region | Pflanze Transferfaktor fiir | Transferfaktor fiir *°| Bezug
1 Kopfsalat 0,0038| + |0,0002 0,079| + | 0,005 FM Gemuse/ TM Boden
1 Wirsingkonhl 0,0025| + |0,0002 - FM Gemuse/ TM Boden
1 Lauch 0,0076 | + |0,0005 0,085| + | 0,005 FM Gemuse/ TM Boden
1 Radieschen 0,0028 | + |0,0003 0,011| + | 0,001 FM Gemuse/ TM Boden
1 Kohlrabi 0,0039| + |0,0003 0,0012 | + |0,0005 FM Gemuse/ TM Boden
3 Wirsingkohl 0,0085| + |0,0055 052| + 0,03 FM Gemuse/ TM Boden
3 Lauch 0,0045| + |0,0011 0,026 | + | 0,004 FM Gemtise/ TM Boden
3 Kohlrabi 0,016| + |0,002 0,015| + | 0,003 FM Gemuse/ TM Boden
3 Kartoffeln 0,0060| + |0,0009 - FM Gemtise/ TM Boden
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Abb. 5-53: Transferfaktoren fiir den Ubergang von **°I und **’I vom Boden (Gehalte bezogen auf Trocken-
masse) in Gemiise (Gehalte bezogen auf Frischmasse).

Auch fur Blatt- und Wurzelgemuse konnten Transferfaktoren fir beide l1od-Isotope nur in einigen
Proben bestimmt werden (Abb. 5-53). Fiir Wirsingkohl aus Region | und Kartoffeln lagen die **°I-
Gehalte unter den Erkennungsgrenzen, sodass nur fiir *2I Transferfaktoren bestimmt werden konn-
ten (Tab. 5-28). Letztere lagen in alen Fallen unter 0,02 (kg FM) (kg TM™). Wesentlich hthere
Transferfaktoren wurden lediglich fir den Transfer von **°I vom Boden in Blattgemiise, wie Kopf-
salat und Lauch, in Region | und fur Wirsingkohl in Region I11 beobachtet. Wiederum gilt fir Regi-
on | hier die Einschrénkung, dass diese Transferfaktoren einen unbekannten Antell direkter Beein-
flussung durch die nahe Nordsee beinhalten.

Mit Ausnahme des Wirsingkohls werden die in dieser Arbeit gefunden Transferfaktoren fir den
Transfer vom Boden in Blatt- und Wurzelgemiise durch den Transferfaktor der AVV (Tab. 3-2) fur
127) abgedeckt. Die Abweichungen der Daten fiir **°I kénnen durch direkte Kontamination aus der
Atmosphére verursacht sein und muissen nicht den Literaturwerten dieses Transferfaktors wider-
sprechen.
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Abb. 5-54: Transferfaktoren fiir den Ubergang von ***I und *’I vom Boden (Gehalte bezogen auf Trocken-
masse) in Pilze (Gehalte bezogen auf Trockenmasse) und Beeren (Gehalte bezogen auf Frischmasse). Alle
Proben stammen aus Region 3.

Von Waldstandorten wurden drei Sorten von Pilzen untersucht und Transferfaktoren fir 2’1 und
19| bestimmt (Abb. 5-54). Fiir Pilze wurden die Transferfaktoren jeweils bezogen auf den Boden,
die organische Auflage und die Spreu berechnet. Die Unterschiede sind wegen der grof3en Unter-
schiede der Gehadlte in den Waldboden-Kompartimenten betréchtlich. In jedem Fall liegen die
Transferfaktoren deutlich héher as die fir Brom- und Himbeeren von Plantagen, die Werte von ca.
107 (kg FM) (kg TM)™ furr *71 und **°| zeigen. Literaturwerte fiir den Transfer von lod vom Boden
in pflanzliche Produkte liegen nicht vor.
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Tab. 5-29: Transferfaktoren fiir den Transfer von **I und **I in Pilze

Pil ze Transfelrg;l\ktor fur Transfelrzfgallktor fur Bezug
Maronen-Réhrlinge 1,80 + 0,04 049 =+ 0,05 TM Pilze/ TM Boden
Maronen-Réhrlinge 1,49 + 0,53 0,11 + 0,01 |TM Pilze/ TM Bodenauflage
Maronen-Réhrlinge 0,888 + 0,023 0,044 + 0,004 |TM Pilz/TM Spreu
Schirmlinge 0,118 + 0,026 052 + 0,05 TM Pilze/ TM Boden
Schirmlinge 0,098 + 0,041 0,118 + 0,009 |TM Pilze/ TM Bodenauflage
Schirmlinge 0,058 + 0,013 0,047 + 0,004 |TM Pilz/TM Spreu
Steinpilze 0235 + 0,012 0,15 + 0,03 TM Pilze/ TM Boden
Steinpilze 0,195 + 0,070 0,034 + 0,006 |TM Pilze/ TM Bodenauflage
Steinpilze 0,116 + 0,006 0,013 + 0,003 |TM Pilz/ TM Spreu

Zusammenfassend kann man feststellen, dass die in-situ Transferfaktoren dieser Arbeit fur den
Transfer der beiden lod-1sotope, **I und **°1, durch die Wechselwirkung zwischen Niederschlag,
Oberflachenwasser und Oberboden bestimmt werden. Insbesondere die unterschiedlich starken
Bindungen der 10d-Isotope im Boden und die Verdiinnung des anthropogenen *°I durch das bereits
im Boden vorhandene ¥'I beeinflusst den Transfer. Hierbei ist wichtig, dass hohe lod-
K onzentrationen im Boden einhergehen mit niedrigen *%°1/*%"|-1sotopenverhaltnissen. Der Oberbo-
den enthdlt das lod, das am besten festgehalten wird, die Pflanzen das, was am verfugbarsten ist. So
ist es nicht erstaunlich, dass der Transfer vom Futter in Milch und Fleisch keine signifikanten Un-
terschiede zwischen den lod-1sotopen zeigt, wéhrend das beim Transfer vom Boden in die Pflanze
oder vom Boden in Milch und Fleisch zu sehen ist.

Der Schltissel zum Versténdnis des Boden-Pflanze-Transfers liegt in den Wechselwirkungen des
Wassers mit dem Boden in der wasserungeséttigten Bodenzone, dem Oberboden. Diese Wechsel-
wirkungen und auch die Rolle des Bewuchses in Bezug auf Evaporation, Transpiration und Akku-
mulation sind nur unvollstandig verstanden in einem 6kologischen System, das durch ausgepragte
Ungleichgewichte charakterisiert ist. Die in den Abb. 5-55 und 5-56 dargestellte, komplexe radio-
Okologische Situation kann auch im Rahmen dieser Arbeit nur auf logarithmischen Skalen qualita-
tiv verstanden werden. Wir sind noch weit von einem linearen Verstandnis der °1/%%7I-
| sotopenverhéltnisse und einer vollsténdigen Beschreibung der Wege des lods durch die terrestri-
sche Okosphére entfernt.
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Abb. 5-56: #°1/*’|-1sotopenverhal tnisse und *#'1- und **|-Gehalte in Umweltproben aus Niedersachsen
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6.2 Strahlenexposition durch anthropogenes | od-129

Schmidt et al. (1998) haben die durch *°I verursachte Strahlenexposition abgeschétzt. Unter der
Annahme der Daten des | CRP Referenzmenschen (ICRP, 1971) fur die Aufnahme von lod und den
Gehalt des Menschen an lod und einen Dosiskoeffizienten fir ein einjghriges Kind von 2,2 - 10~
"SvBq™* berechneten sie, dass ein *?1/*’|-Isotopenverhdltnis im Gesamtiod des Korpers von
6,4 - 10 eine effektive Jahresdosis von 0,3 mSv bewirken wiirde.

Mit den Dosiskoeffizienten der EURATOM Grundnormen (CEC, 1996) und einer mittleren tagli-
chen lod-Aufnahme in Deutschland von 0,12 mg d™* ergibt sich die in Tab. 5-30 dargestellte Situa-
tion. FUr die sechs Altersklassen der StrlSchV von 2001 wirde der Grenzwert der Schilddriise von
0,9 mSv bei *?1/**'|-|sotopenverhaltnissen von 8,5 - 10%, 7,3 -10% 9,2 -10% 83 -10% 1,1 - 107
bzw. 1,5 - 10~ erreicht werden, wobei allerdings der Grenzwert der effektiven Dosis von 0,3 mSv
a ™ nicht ausgeschopft wiirde.

Derartig hohe Werte der *2°1/*?’|- sotopenverhal tnisse wurden bisher in der terrestrischen Biosphare
lediglich bei Rinderschilddrisen aus der nachsten Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlage von
LaHague (Abb. 5-57) von Fréchou et a. (2002) beobachtet. Wie bereits in Kapitel 5.4.9 ausgefiihrt,
liegen bisher keine Daten Uber menschliche Schilddriisen aus dem Nord-Cotentin vor, sodass die
interessante Frage, ob dort die **°I Exposition radiologisch relevante Werte erreicht hat, hier noch
nicht beantwortet werden kann.

Esist nicht Aufgabe dieser Diskussion auf die Unsicherheiten der Dosiskoeffizienten fir die interne
Strahlenexposition durch Inhalation und Ingestion von radioaktiven |od-I1sotopen einzugehen. Un-
terschieden in der Physiologie, der Variabilitét der Grofde von Schilddriisen und andere Faktoren
beeinflussen die tatsachliche Exposition. Hamby und Benke (1999), Harvey et a. (2003) sowie A-
postoaei und Miller (2004) haben dieses Problem am Beispiel der Dosiskoeffizienten fir **!1 darge-
stellt.

Tabelle 5-30: **|1/**"|-| sotopenverhétnisse, bei denen in Deutschland eine Ausschpfung des Dosisgrenzwer-
tes fur die Schilddriise zu erwarten ist, und dadurch bewirkte Werte der effektiven Dosis.

3-Monate-
.. 1-Jahr-altes | 5-Jahre-altes| 10-Jahre- 15-Jahre- N

a“elri :gaug- Kind Kind dtesKind | ateskind | EWaehsener | Einheit
129) /27| 85-10* | 73-10* | 92-10* | 83-10* | 11-10° | 15-10° 1
tégliche lod-
Alfrehme 0,12 0,12 0,12 0,12 0,12 0,12 mg
tagliche ™I Auf-
nahime 0,67 0,57 0,72 0,65 0,88 1,18 Bq
jahrliche *I Auf-
e 243 209 263 238 321 429,45 Bq
Ingestionsdosis-
koeffizient 9, 37-10° | 43.10° | 34-10° | 38-10° | 2,8-10° | 2,1-10° | svBqg*
Schilddriise
Schilddriisendosis 0,90 0,90 0,90 0,90 0,90 0,90 mSv
Jahresgrenzwert
Schilddriisendosis 0,90 0,90 0,90 0,90 0,90 0,90 mSv
Ingestionsdosis-
koeffizient 9, 18-107 | 22-120° | 1,7-107 | 19-1207 | 14-107 | 1,1-107 |sSvBqg*
effektive Dosis
Effektive Dosis 0,04 0,05 0,04 0,05 0,04 0,05 mSv
Jahresgrenzwert
~ttektive Doss 0,30 0,30 0,30 0,30 0,30 0,30 mSv
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Abb. 5-57: Ubersicht tiber die zeitliche Entwicklung der *°1/**]-1sotopenverhaltnisse in menschlichen und
tierischen Schilddriisen in Europa. Zur Veranschaulichung der Auswirkungen in der néheren Umgebung von
Emittenten sind hier zusétzlich zu den Daten aus Kap. 5.4.10, Abb. 5-42 die Ergebnisse von Fréchou et al.
(2002) fur Schilddriisen aus dem Nord-Cotentin eingetragen.

In Norddeutschland (und in anderen Gebieten Europas entfernt von Emittenten) ist *°| trotz der
massiven Veranderungen, die die seine Vorkommen in der Umwelt erfahren haben und die noch
andauern,1 radiologisch nicht relevant. Die Strahlenexpositionen der Menschen liegen unter
10nSv a-.

Wenn diese Veranderungen auch aus radiologischer Sicht unerheblich sein mégen, so stellt sich
doch die Frage, ob der Mensch langfristige Veranderungen der Umwelt nicht vermeiden oder zu-
mindest minimieren sollte. Im Rahmen der Diskussionen um nachhaltiges Verhalten muss man sich
diese Fragestellen. Im Zusammenhang mit Konzepten des allgemeinen Schutzes von Luft, Boden
und Wasser ist *°| eines der Schltisselnuklide, an denen die Frage nach der Nachhaltigkeit mensch-
lichen Handelns zu diskutieren ist (Michel et al., 2003c, 2004).
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7 Schlussfolgerung und Ausblick

Zum ersten Mal wurde in diesem Forschungsvorhaben versucht, die lod-Isotope 2l und **I durch
die ganze 6kologische Kette vom Meer Uber die Atmosphére in die Pedo- und Biosphére zu verfol-
gen. Dabel konnte eine Gesamtschau erreicht werden, die die ganze Komplexitét des lod-Kreislaufs
offenbart. Einige Stufen dieses Kreislaufs konnten angemessen beschrieben werden. Fur einige
Kompartimente konnten im Rahmen des Forschungsauftrags nur erste Daten ermittelt werden. Dort,
wo das Verstandnis noch unvollstandig ist, kdnnen aber auf der Basis der vorliegenden Untersu-
chung, sinnvolle weitere Forschungsarbeiten definiert werden.

In den letzten 50 Jahren sind die natiirlichen VVorkommen von *#I in der Umwelt durch anthropoge-
nes % dramatisch verandert worden. Diese Veranderungen dauern an. Obwohl *°| derzeit auRRer in
der né&chsten Umgebung von Wiederaufarbeitungsanlagen radiologisch nicht relevant ist, sollten die
anthropogenen Veranderungen sorgféltig verfolgt und dokumentiert werden. Ohne Wissen Uber den
Ist-Zustand kann in der Zukunft nicht Uber zusétzliche anthropogene Verénderungen gesprochen
werden.

In Ausgestaltung von Art. 35/36 des Euratom-Vertrages sind die gODL sowie die Radioaktivitét
von Aerosolen, Oberflachenwasser, Trinkwasser, Milch und Gesamtnahrung zu Gberwachen. Dabel
unterscheidet die Européische Kommission ein weitmaschiges Spurenmessnetz und ein engmaschi-
ges Routinemessnetz. Das weitmaschige Messnetz (SPARSE Netzwerk) sieht fir Deutschland die
Einteilung in vier Bereiche (Nord, Sud, Ost und Mitte) vor, in denen jewells an einem Messort die
tatsachlichen Aktivitatskonzentrationen von ‘Be und **'Cs in Aerosolen, von **Cs in Oberflachen-
wasser, von *H, ®Sr und **’Cs in Trinkwasser und von *Sr und *¥'Csin Milch und Gesamtnahrung
gemessen werden sollen; vgl. Edelhduser et a. (2000).

Im Hinblick auf die Nachhaltigkeitsdiskussion und die Festlegungen der OSPAR Vereinbarungen
(OSPAR, 1992), ist **°| das Radionuklid, das im SPARSE Netzwerk der europaischen Uberwa-
chung der Umweltradioaktivitét tberwacht werden sollte. Es ist von wesentlich hdherer Bedeutung
als die Radionuklide °H, **C und %K, die ebenfalls in Bezug auf langfristige anthropogene Veran-
derungen in Boden, Luft und Wasser als relevant anzusehen sind. **| sollte in die langfristige U-
berwachung von Meerwasser, Luft, Niederschlag, Oberflachenwasser, Trinkwasser und Boden auf-
genommen werden.

Im vorliegenden Forschungsvorhaben konnten grundlegende radiotkologische Parameter fir den
Transfer von **’I und **| durch die 6kologische K ette zum Menschen bestimmt werden. Die beiden
lod-1sotope befinden sich in der européischen Umwelt im Ungleichgewicht. Die unterschiedlichen
Zeitskalen, auf denen 2’1l und **I in die Umwelt eingetragen worden sind, bedingen Kinetiken mit
unterschiedlichen Zeitkonstanten. lod ist biophil und auRerst beweglich. Dennoch kdnnen fir das
stabile *#'| stabilere Bindungsformen mit wesentlich langsamerer Kinetik angenommen werden als
fir das rezente *°I. Dies bedingt eine anscheinend héhere Verfuigbarkeit von 21 as **’I, wenn es
Uber den Bodenpfad in die Nahrungskette gelangt.

Messungen von | und **'I in oberirdischen Pflanzenteilen sowie in Schilddriisen und Geweben
von Pflanzenfressern belegen, dass die derzeitige Situation sowohl durch Transfer Uber den Boden-
pfad als auch durch direkte atmosphérische K ontamination beeinflusst wird.

Der Transfer von lod-lsotopen zum Menschen ist von den normalen radiotkologischen Pfaden
weitgehend entkoppelt. Haushaltsiibliche Zubereitung von Speisen entfernt lod aus den Lebensmit-
teln und die Verwendung von iodiertem Salz fuhrt anscheinend lod in die Nahrungskette ein, das
nicht anthropogen beeinflusst ist. Hinzu kommt im Bereich des 6kologischen lod-Transfers, dass
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die Nahrungsmittel mit den hochsten *?’I-Gehalten die niedrigsten *#°1/**’I-Isotopenverhaltnisse
aufweisen. Dies wird durch das Verhalten von lod im Oberboden bestimmt.

Folgende Fragestellungen, die nicht Gegenstand des Forschungsvorhabens waren und die nur un-
vollstdndig beantwortet werden konnten oder die sich erst auf der Grundlage der Ergebnisse dieses
Forschungsvorhabens ergaben, sollten in der Zukunft bearbeitet werden:

- Status des'®| in der Nordsee und im Nordost-Atlantik,

- Ubergang der 1od-Isotope vom Meer in die Atmosphére,

- Atmosphérischer Transport der |od-1sotope,

- Austausch der lod-1sotope im System Niederschlag-Oberboden-Oberflachenwasser,

- Transport der 1od-1sotope mit dem Oberfl&chenwasser,

- Transport und Bilanzierung der lod-Isotope im System Fluss-Schwebstoff-Sediment,
- Infiltration der |od-1sotope in das Grundwasser,

- Verhalten der |od-1sotope in Waldokosystemen,

- 2 und **'I im Trinkwasser,

- lod-Isotopenverhéltnisse in iodiertem Kochsalz und in medizinischen |od-Préparaten,
- 1 und 1 in SUR- und Salzwasserfischen in Abhangigkeit der geographischen Herkunft,
- Speziation von lod-Isotopen in allen betrachteten Kompartimenten.

Die Aufklarung der komplexen Wege der 1od-Isotope durch die verschiedenen Umweltkomparti-
mente gehort fiir uns zu den spannendsten Fragen der Okologie mit Bedeutung weit hinaus tiber die
Radiookologie. Durch das anthropogene **°I wurden alle freien, lod enthaltenden Kompartimente
radioaktiv markiert. **°| ist damit ein Umwelttracer geworden, der eine einzigartige Chance zur Un-
tersuchung des lod-Kreislaufs bietet.
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Anhang |

Anhang

Ubersicht iiber die Probenahme

Tabelle |.1: Probenahme von Luft, Niederschlag, Oberflachenwasser und Grundwasser

Beprobtes Medium Region | Region |1 Region 111 Region 1V
klistennah kistenfern
Luft Fohr
Amrum,
M eerwasser Nellmersiel, - - -
Spieka-Neufeld
: . Buer- :
Freilandniederschlag Norderney Ostenwalde Seesen Siemen
, Buer-
Bestandsniederschlag - Ostenwalde Seesen -
Oberflachenwasser Grofl3es Meer Bokeloh Leineturm M eetschow
Woltrup- .
Grundwasser Rhauderfehn Wehbergen Lamspringe Breetze
Adenstedt, Eilenriede,
Bodenprofile - Vestrup Grof3 Lobke, Twenge,
Ricklingen
Buntenbock, HLW/
Hannover, Gestorf,
ngrboden, Bevvuch_s ' Nef3merpolder, Gleidingen, Jeinsen, Marleben,
tierische und pflanzliche L - :
Grindeich Schessinghausen, M eetschow
Produkte
Schlewecke,
Reinhausen
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Tabelle 1.2: Beschreibung der Probennahmeorte fr Boden, pflanzliche und tierische Produkte und Gesamtnahrung

Bezeichnung des Hofes Proben geo. Breite geo. Lange Bodentyp
Nef3merpolder Heu, Hafer, Weizen, Luzerne, Raps, Gerste 53° 40" 30"N 07° 22' 12"0 Seemarsch
Rindfleisch, innere Organe vom Rind, Kuhmilch
HLW/Hannover Heu, Grassilage, Grunfutter, Rindfleisch, 52° 18 34"'N 09° 50' 09"O Rendzina
Kuhmilch, Schafsfleisch, Schweinefleisch
Schessinghausen Raps, Roggen, Tritikale, Weizen, Mais (auch 52° 35' 28"N 09° 15' 30"O Podsol-Braunerde
Silage), Putenfleisch (incl. Futter)

Schlewecke Gerste, Raps, Weizen, Zuckerriben 52° 02' 29"N 10° 08 13'0 (Pseudogley)-Parabraunerde
Gestorf Weizen Kartoffeln, Zuckerriiben 52° 13' 04"'N 09° 42' 28"0 Pseudogley-Parabraunerde
Jeinsen Kopfsalat, Knollenpetersilie, Rote Bete, 52° 14' 05"'N 09° 47" 26"0O Parabraunerde

Mangold, Kohlrabi, Einlegegurken, Lauch,
Petersilie, Wirsingkohl, Weif3kohl, Blumenkohl,
Brokkoli, Rosenkohl
Grindeich Kopfsalat, Kohlrabi, WeiRkohl, Mangold, 53° 39' 43"N 7° 30'59"0 Brackmarsch-Seemarsch
Radieschen, Wirsingkohl, Blumenkohl,
Petersilie, Rote Bete, Lauch, Kartoffeln

Buntenbock Ziegenmilch, Ziegenfleisch, Gras 51° 46' 23"'N 10° 19' 49"0 -

Reinhausen Pilze, Reh 52° 27" 46"N 10° 00' 49"0 Braunerde-Ranker

Gleidingen Himbeeren, Brombeeren 52° 16' 09"N 09° 47' 57"0 Gley-Auenboden

Hauptmensa Gesamtnahrung 52°23'11"N 09° 42' 50"0 -
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Tabelle 1.3.a: Probennomenklatur

Beispiel:
Code Ort Kategorie EP/MP  Beschreibung Nummerierung
GrGeEPBKO1 Gr Ge EP Bk 01
Grindeich Gemise Einzelprobe Blumenkohl 1. Probe dieser Art
Orte Kategorie Material
Ab Abendessen Bb Brombeeren Kp | Knollenpetersilie | Rd Radieschen
Bu Buntenbock Ba Baum Bf Bratenfleisch Kr Kohlrabi Rk | Rippenknochen
Ge Gestorf Bo Boden Bi Birke Krf Kraftfutter Ro Roggen
Gl Gleidingen Fr Fruhsttick Bk Blumenkohl Ks Kopfsalat Ro Rosenkohl
Gr Grindeich Ge Gemiise Br Brokoli La Lauch Ri Riicken
Hermansdorfer Land-

HLW werkstétten GES | Gesamtnahrung | eF "esshares Fleisch" Le L eber SB Schulterblatt
Je Jeinsen Kd Kunstdiinger Eg Einlegegurken Lu Luzerna Sc Schirmlinge
Po Nessmerpol der Ko Korn Ei Eicheln Lu Lunge ) Schilddriise
Rh Reinhausen Ob Obst Ge Gerste Ma Mais ) Schilddrise
Sc Schessinghausen Pi Pilze gK | gemischte Knochen | Mg Mangold Sp Steinpilze
S Schlewecke Pu Pute Gk Grinkohl Mi Milch St | Schopftintlinge

ZSR ZSR - Herrenhausen Re Reh Gr Gras Mil Milz Tr Tritikale

Ri Rind Gs Grassilage Mk | Markknochen VB Vorderbein
Unterscheidung EP/MP Maronen- Violetta Ritter-
Sa Schaf Ha Hafer Mr Roéhrlinge Vr ling
EP Einzelprobe St Stroh Hb Hinterbein Ms Maissilage Wa wald
MP Mischprobe Sw Schwein Hb Himbeeren Ni Niere We Weizen
Ws Wildschwein | He Heu Os | Ochsenschwanz | Wek Wei3kohl
He Herz Pe Petersilie Wk Wirsingkohl
Hf Hackfleisch Pf Putenfutter Zu Zuckerriben
Hk Huftknochen Ra Raps Zun Zunge
Ka Kartoffeln Rb Rote Bete
KF Kammifleisch Rb Roastbeef
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Tabelle 1.3.b: Ubersicht tiber die gesamten genommenen Proben. Diese Ubersicht dient lediglich der zeitlichen Dokumentation.

Details konnen der Datenbank "ZSR_Proben” entnommen werden. Angaben zu den Frisch-, Trocken- und Aschgewichten der Proben finden sich in
den Tabellen 5 bis 11 im Anhang der Dissertation von Vahlbruch (2004). Dabel wurde das Feuchtgewicht, falls es nicht ermittelt wurde, unter Zuhilfe-
nahme von Farries (1988) oder den Messanleitungen (BMU, 2000) rekonstruiert. Abgesehen von Gemise ist der Sinn der Ermittlung des Feuchtge-
wichtes, vor alem bei Proben wie Gras oder Stroh, zweifelhaft, weil Schwankungen der L uftfeuchtigkeit kurz vor den Probenahmen zu Variationen im
Feuchtgewicht um einen Faktor zwei fihren kdnnen. Allerdingsist die Kenntnis des Feuchtgewichtes manchmal zur Vergleichbarkeit mit anderen
Studien von Nutzen. Schwankungen im Verhaltnis von Trockengewicht zu Aschgewicht kdnnen aus einem unvollstandigen V eraschungsprozess resul -

tieren. Bei einer prazisen Bestimmung des Trockengewichtes spielen diese Schwankungen dann aber keine Rolle.

Nr. | Datum Ort Art Abkirzung

1 25.05.2001 | Nel3merpolder Bodenmischprobe Heu-Feld 17-19 PoBoM PHe01
2 25.05.2001 | Nel3merpolder Heumischprobe Feld 17-19 (1.Schnitt) PoMPHe01

3 25.05.2001 | Nel3merpolder Bodeneinzel probe Heu-Feld 17 PoBoEPHe01
4 25.05.2001 | Nel3merpolder Heueinzelprobe Feld 17 (1. Schnitt) PoEPHe01
5-13 | 25.05.2001 | Nefimerpolder Bodenprofil Feld 25 PoBoPr01 , 0-40 cm
14 |25.05.2001 | Nel3merpolder 4L Milch PoM PMi01
15 |21.07.2001 | Schlewecke Bodenmischprobe Gerstefeld "am Dorf" SIBoMPGe01
16 |21.07.2001 | Schlewecke Kornmischprobe Gerste "am Dorf" SIKoM PGe01
17 ]21.07.2001 | Schlewecke Strohmischprobe Gerste "am Dorf" SIStMPGe01
18 |21.07.2001 | Schlewecke Bodenmischprobe Gerstefeld "am Wald" SIBoMPGe02
19 |21.07.2001 | Schlewecke Kornmischprobe Gerste "am Wald" SIKoMPGe02
20 |21.07.2001 | Schlewecke Strohmischprobe Gerste "am Wald" SIStMPGe02
21 | 27.07.2001 | Schlewecke Bodenmischprobe Rapsfeld SIBoMPRa0l
22 | 27.07.2001 | Schlewecke Kornmischprobe Rapsfeld SIKoMPRa01
23 | 27.07.2001 | Schlewecke Bodeneinzel probe Rapsfeld SIBoEPRa01
24 106.08.2001 | Schlewecke Bodenmischprobe Weizenfeld 1 SIBoMPWe0O1l
25 |06.08.2001 | Schlewecke Bodeneinzel probe Weizenfeld 1 SIBOEPWe01
26 | 06.08.2001 | Schlewecke Kornmischprobe Weizenfeld 1 SIKoMPWe01
27 106.08.2001 | Schlewecke Strohmischprobe Weizenfeld 1 SIStMPWe01
28 113.08.2001 | Schessinghausen Kornmischprobe Raps ScKoMPRa01
29 |14.08.2001 |Jeinsen Kopfsalat JeGeEPK s01
30 |14.08.2001 |Jeinsen Einzelprobe Boden zu Kopfsalat an entsprechender Stelle JeBOEPK s01
31 |14.08.2001 | Jeinsen Knollenpetersilie JeGeEPK p01
32 |14.08.2001 | Jeinsen Einzelprobe Boden zu Knollenpetersilie an entsprechender Stelle JeBoEPK pO1
33 |14.08.2001 |Jeinsen Rote Beete JeGeEPRDO1
34 |14.08.2001 | Jeinsen Einzelprobe Boden zu Rote Beete an entsprechender Stelle JeBoEPRDO1
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Nr. | Datum Ort Art Abkirzung
35 ]14.08.2001 | Jeinsen Mangold JeGeEPMg01
36 |14.08.2001 | Jeinsen Einzel probe Boden zu Mangold an entsprechender Stelle JeBoEPMg01
37 ]14.08.2001 |Jeinsen Kohlrabi JeGeEPKr01
38 ]14.08.2001 |Jeinsen Einzelprobe Boden zu Kohlrabi an entsprechender Stelle JeBOEPKr01
39 ]14.08.2001 |Jeinsen Einlegegurken JeGeEPEQ01
40 |14.08.2001 | Jeinsen Einzelprobe Boden zu Einlegegurken an entsprechender Stelle JeBoEPEQ01
41 |15.08.2001 | Gestorf Bodenmischprobe Weizenfeld GeBoMPWe01
42 |15.08.2001 | Gestorf Kornmischprobe Weizen GeKoMPWeO1
43 |15.08.2001 | Gestorf Strohmischprobe Weizen GeStMPWe01
44 |115.08.2001 | Gestorf Einzelprobe Kartoffeln GeGeEPK a0l
45 |15.08.2001 | Gestorf Einzelprobe Boden zu Kartoffeln an entsprechender Stelle GeBoEPKa01
46 |16.08.2001 | Schessinghausen Bodenmischprobe Raps ScBoMPRa01
47 |16.08.2001 | Schessinghausen Bodenmischprobe Rogenfeld "Kirchmoor" ScBoMPRo01
48 |16.08.2001 | Schessinghausen Kornmischprobe Roggen "Kirchmoor" ScKoMPRo01
49 |16.08.2001 | Schessinghausen Strohmischprobe Roggen "Kirchmoor" ScStMPRo01
50 ]16.08.2001 | Schessinghausen Kornmischprobe Tritikale "Brachkamp” ScKoMPTr01
51 ]16.08.2001 | Schessinghausen Strohmischprobe Tritikale "Brachkamp" ScSIMPTr01
52 ]16.08.2001 | Schessinghausen Putenfutter ScPUMPPfO1
53 ]16.08.2001 | Schessinghausen Weizenkorn aus dem Vorjahr -> Putenfutter ScKoMPPfO1
54 ]20.08.2001 | Schlewecke Bodenmischprobe "Weizenfeld 2" SIBoMPWe02
55 ]20.08.2001 | Schlewecke Kornmischprobe "Weizenfeld 2" SIKoMPWe02
56 |20.08.2001 | Schlewecke Strohmischprobe "Weizenfeld 2" SIStMPWe02
57 120.08.2001 | Schlewecke Mischprobe Zuckerriben, Feld 1 SIGeMPZu01
58 |20.08.2001 | Schlewecke Einzel probe Boden zu den Zuckerriiben an entsprechender Stelle (Zuckerribenfeld 1) SIBoEPZu01
59 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Heueinzelprobe Feld 17 (2. Schnitt) PoEPHe02

60 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Heueinzelprobe Feld 18 (2. Schnitt) PoEPHe03

61 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodenmischprobe "Feld 17-19" PoBoM PHe02
62 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodeneinzelprobe "Feld 17" PoBOEPHe02
63 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Kornmischprobe "Hafer 1" (bei Fritschens) PoKoMPHa01
64 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Strohmischprobe "Hafer | zum Deich hin" PoStMPHa01
65 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Strohmischprobe "Hafer | vom Deich weg, bei Fritschens' PoStM PHa02
66 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodenmischprobe "Hafer 1" PoBoM PHa01
67 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodeneinzelprobe "Hafer | zum Deich hin" PoBoEPHa01
68 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodeneinzelprobe "Hafer | vom Deich weg, bei Fritschens' PoBoEPHa02
69 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Kornmischprobe "Weizen-Feld 22-23" PoK oM PWe01
70 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Strohmischprobe "Weizen-Feld 22-23" PoStMPWe01
71 | 27.08.2001 | Nel3merpolder Bodenmischprobe Weizen-Feld 22-23 PoBoMIWe01
72 |27.08.2001 | Nel3merpolder Bodeneinzelprobe "Weizen, am Deich” (Feld 23) PoBoEPWe01
73 |27.08.2001 | Nef3merpolder Bodeneinzelprobe "Weizen, vom Deich weg" (Feld 22) PoBoEPWe02
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74 | 27.08.2001 | Nel3merpolder Kornmischprobe "Hafer 11" (Feld 10) PoKoMPHa02
75 |27.08.2001 | Nel3merpolder Bodenmischprobe "Hafer 11" (Feld 10) PoBoM PHa02
76 |27.08.2001 | Nel3merpolder Heumischprobe "Luzerna' (Feld 1-3) PoM PLu01

77 |27.08.2001 | Nel3merpolder Bodenmischprobe "Luzerna' (Feld 1-3) PoBoMPLuO1
78 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodeneinzelprobe "L uzerna, am Deich” (Feld 1-3) PoBoEPL u01
79 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodeneinzelprobe "L uzerna, vom Deich weg" (Feld 1-3) PoBoEPL u02
80 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Kornmischprobe "Raps' (Feld 4-6) PoKoMPRa01
81 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Bodenmischprobe "Raps" (Feld 4-6) PoBoM PRa01
82 |27.08.2001 | Nel3merpolder Kornmischprobe " Gerste" PoK oM PGe01
83 |27.08.2001 | Nefdmerpolder Mischprobe Kraftfutter fur Rinder PORIMPKrfO1
84 |27.08.2001 | Nefdmerpolder 2 L Milch POMPMi02

85 03.09.2001 |HLW 2 L Milch HLWMPMIi01
86 |03.09.2001 |HLW Heuprobe HLWMPHe01
87 103.09.2001 |HLW Bodeneinzel probe zur Heuprobe HLWBOEPHe01
88 ]03.09.2001 |HLW Grassilageprobe HLWMPGs01
89 ]06.09.2001 |HLW Schilddrise, Schwarzrind, geb. 6/99 HLWRIiEPSd01
90 ]06.09.2001 |Jeinsen 3 Kopfsalat JeGeEPK s02
91 |06.09.2001 | Jeinsen 2 Mangold JeGeEPMg02
92 |11.09.2001 | Schessinghausen Einzelprobe Kartoffeln ScGeEPKa01
93 |11.09.2001 | Schessinghausen Einzelprobe Boden zu den Kartoffeln ScBoEPKa01
94 |11.09.2001 | Schessinghausen K ornmischprobe Weizen "Tiefenbach" ScKoM PWe01
95 |11.09.2001 | Schessinghausen Bodenmischprobe "Tiefenbach" ScBoMPWe01
96 |11.09.2001 | Schessinghausen Kornmischprobe Tritikale "Hein Lisa" ScKoMPTr02
97 ]11.09.2001 | Schessinghausen Bodenmischprobe "Hein Lisa" ScBoMPTr02
98 |11.09.2001 | Schessinghausen K ornmischprobe Weizen "Dorfstr." ScKoM PWe02
99 |13.09.2001 |Jeinsen Lauchzwiebel JeGeEPLa01
100 |13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzel probe zu den Lauchzwiebel JEBOEPL a01
101 |13.09.2001 | Jeinsen Petersilie JeGeEPPe01
102 |13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzelprobe zu der Petersilie JeBoEPPe01
103 [13.09.2001 | Jeinsen Wirsingkohl JeGeEPWK 01
104 |13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzel probe zu dem Wirsingkohl JeBoEPWKO01
105 |13.09.2001 | Jeinsen Weil3kohl JeGeEPWeK 01
106 |13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzel probe zu dem Weil3kohl JEBOEPWeK 01
107 |13.09.2001 | Jeinsen Blumenkohl JeGeEPBKO1
108 |13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzelprobe zu dem Blumenkohl JeBoEPBKO1
109 |[13.09.2001 | Jeinsen Brokkali JeGeEPBrO1
110 [13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzel probe zu dem Brokkoli JeBoEPBro1
111 |13.09.2001 | Jeinsen Rosenkohl JeGeEPR001
112 |13.09.2001 | Jeinsen Bodeneinzel probe zu dem Rosenkohl JeBoEPR001
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113 [19.09.2001 | Nef3merpolder Markknochen PoORIiEPMkO1
114 |19.09.2001 | Nef3merpolder Ochsenschwanz PoRiEPOs01
115 [19.09.2001 | Nef3merpolder Herz PoRiEPHe01
116 |19.09.2001 | Nef3merpolder Zunge PoRiEPZu01
117 [19.09.2001 | Nef3merpolder L eber PoRIiEPLe01
118 [19.09.2001 | Nef3merpolder Schilddriise PoRiEPSd01
119 [19.09.2001 | Nef3merpolder Niere PORIEPNi01
120 |19.09.2001 | Nef3merpolder Schulterblatt PoRIiEPSBO1
121 |19.09.2001 | Nef3merpolder Kamm PoRiEPKFO1
122 |19.09.2001 | Nef3merpolder Hufte PoRIEPHK 01
123 [19.09.2001 | Nef3merpolder Hinterbein PoRiEPHBO1
124 |19.09.2001 | Nef3merpolder Hackfleisch PoRiEPHFO1
125 [19.09.2001 | Nef3merpolder Roastheef PORIiEPRB0O1
126 |19.09.2001 | Nef3merpolder gemischte Knochen PORiEPgK 01
127 |19.09.2001 | Nef3merpolder Braten PoRiEPBf01
128 |19.09.2001 | Nef3merpolder 2L Milch PoM PMi03
129 |21.09.2001 | Jeinsen Brokkoli (selber Standort wie JeGeEPBr01) JeGeEPBro2
130 [21.09.2001 | Jeinsen Lauch (selber Standort wie JeGeEPL a01) JeGeEPL a02
131 |21.09.2001 | Jeinsen Rosenkohl (selber Standort wie JeGeEPR001) JeGeEPR002
132 |21.09.2001 | Jeinsen Petersilie (selber Standort wie JeGeEPPe01) JeGeEPPe02
133 [27.09.2001 | Schessinghausen Bodenmischprobe "Weizen am Dorf" ScBoMPWe02
134 |27.09.2001 | Schessinghausen Bodenmischprobe "Tririkale Brachkamp" ScBoMPTr01
135 |01.10.2001 | Reinhausen Schirmlinge RhPiMPSc01
136 [01.10.2001 | Reinhausen Maronen-Raéhrlinge RhPiMPMr01
137 [01.10.2001 | Reinhausen Violetta Ritterling RhPiIMPVR01
138 |01.10.2001 | Reinhausen Bodeneinzel probe "Wal dboden" RhBoEPWa01
139 |02.10.2001 |ZSR Einzelprobe Eicheln ZSREPEi01
140 |09.10.2001 | Schessinghausen Bodeneinzelprobe "Mais' ScBoEPMa01
141 |09.10.2001 | Schessinghausen Gemilseeinzelprobe "Mais' ScGeEPMa01
142 111.10.2001 |HLW 2 L Milch HLWMPMi02
143 |12.10.2001 | Wettbergen Kastanien WeEPKa01
144 |24.10.2001 |HLW 3 Schilddriisen, Rinder HLWRIiEPSd02
145 |07.11.2001 | Schessinghausen Y5 Pute ScPUEPH&E01
146 |07.11.2001 | Schessinghausen Y Pute ScPUEPH&02
147 |07.11.2001 | Schessinghausen Innere Organe (Leber, Milz, Niere) ScPuMPOro1
148 |07.11.2001 | Schessinghausen Maissilage ScGeMPM S01
149 |22.11.2001 | Gestorf 4 Zuckerrilben GeGeEPZu01
150 |22.11.2001 | Gestorf Boden-EP zu den Zuckerrilben GeBoEPZu01
151 |22.11.2001 | Jeinsen Grinkohl JeGeEPGk01
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152 |22.11.2001 | Jeinsen Boden-EP zum Griinkohl JeBoEPGK 01
153 |28.11.2001 |HLW 2 L Milch HLWMPMIi03
154 |28.11.2001 1 kg Rindermett als Test ZSRRiTest01
155 [05.12.2001 | Nef3merpolder Bodenmischprobe Gerste zu PoK oM PGe01 PoBoM PGe01
156 |05.12.2001 | Nel3merpolder Lunge PORIEPL u01
157 |05.12.2001 | Nel3merpolder Milz PORIEPMi01
158 |05.12.2001 | Nef3merpolder 2 L Poldermilch von Oktober PoMPMi04
159 |05.12.2001 | Nef3merpolder 2 L Poldermilch von November PoM PMi05
160 |05.12.2001 | Nef3merpolder 2 L Poldermilch von Dezember PoM PMi06
161 |05.12.2001 | Nef3merpolder 2 x 100 mL Meereswasser PoWwaMPMeO1
162 Gummer Rhababer - el¥parer Teil GuGeEPRNh01
163 |17.12.2001 |HLW 2x 1L Milch HLWMPMi04
164 |30.01.2002 |HLW 2x 1L Milch HLWMPMi05
165 |12.03.2002 |HLW 2x 1L Milch HLWMPMi06
166 |30.03.2002 | Nel3merpolder 2 L Poldermilch von Januar POMPMiQ7
167 |30.03.2002 | Nef3merpolder 2 L Poldermilch von Februar PoM PMi08
168 |30.03.2002 | Nef3merpolder 2 L Poldermilch von Mérz PoM PMi09
169 |30.03.2002 | Nef3merpolder 2 x 100 mL Meereswasser PoWaMPMe02
170 |08.04.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES080402
171 |09.04.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES090402
172 |10.04.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES100402
173 [11.04.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES110402
174 |12.04.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES120402
175 |02.05.2002 |HLW 2x 1L Milch HLWMPMIi07
176 |21.05.2002 |HLW 2x 1L Milch HLWMPMi08
177 [21.05.2002 |[HLW Heu (zugekauift) HLWEPHe01
178 |24.05.2002 |HLW Grunfutter (Gras) HLWMPGr01
179 [24.05.2002 |HLW Boden zum Grinfutter HLWBOoEPGr01
180 |27.05.2002 | Buntenbock 2x 1L Ziegenmilch BuZiEPMi01
181 |27.05.2002 | Buntenbock 1 x Ziegenrippe BuZiEPRiO1
182 |27.05.2002 | Buntenbock Bodenprobe von Ziegenweide BuBoEPWd01
183 |27.05.2002 | Buntenbock Grasprobe von Ziegenweide BuMPGroi
184 |27.05.2002 | Reinhausen Bodenmischprobe Pilze ("Wald") RhBoM PWa01
185 |30.05.2002 | Nef3merpolder Bodeneinzel probe Wiese 17 PoBOEPHe03
186 |30.05.2002 | Nel3merpolder Heueinzelprobe 1. Schnitt Wiese 17 PoEPHe04

187 |30.05.2002 | Nel3merpolder 2 L Poldermilch von April POMPMi10
188 |30.05.2002 | Nef3merpolder 2 L Poldermilch von Mai PoMPMi11
189 |17.07.2002 | Nef3merpolder 2 X 100 mL Meereswasser PoWaMPMe03
190 |17.07.2002 | Nel3merpolder 2 L Poldermilch vom 15.07.02 POMPMi12
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191 |17.07.2002 | Nef3merpolder Bodenmischprobe Feld 17-19 PoBoM PHe03
192 | 25.07.2002 |HLW 2L Milch HLWMPMIi09
193 |05.08.2002 | Schessinghausen 1 Boden-MP Birke ScBoMPBIi01
194 |05.08.2002 | Schessinghausen Birken Stk 1m ScBaEPBIi01
195 |05.08.2002 | Schessinghausen Birken Stk 2,5m ScBaEPBI02
196 |05.08.2002 | Schessinghausen Birken Stk 5,5m ScBaEPBI03
197 |05.08.2002 | Schessinghausen Birken Stk 7m ScBaEPBIi 04
198 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Herz RhRedawHe
199 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Leber RhRedawL e
200 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Milz RhRedawMi
201 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Lunge RhRedawl u
202 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Niere RhRedawNi
203 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Schilddrise RhRedawSd
204 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 4 Jahren, weibl, Blatt RhRedawBl|
205 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., Herz RhRe8mmHe
206 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., L eber RhRe8mmLe
207 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., Milz RhReBmmMi
208 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., Lunge RhRe8mmLu
209 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., Niere RhRe8mmNi
210 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., Schilddriise RhRe8mmSd
211 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, ca. 8 Monate, mannl., Blatt RhRe8mmBI
212 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Herz RhRewHe
213 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Leber RhRewlL e

214 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Milz RhRewMi

215 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Lunge RhRewLu

216 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Niere RhRewNi

217 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Schilddriise RhRewSd

218 |13.08.2002 | Reinhausen Reh, weibl., Blatt RhRewBI

219 |13.08.2002 | Gleidingen Brombeeren GIObMPBbh01
220 |13.08.2002 | Gleidingen Boden von Brombeeren GIBoMPBbO1
221 |13.08.2002 | Gleidingen Himbeere GlIObMPHbO1
222 |13.08.2002 | Gleidingen Boden von Himbeere GIBoMPHb01
223 |12.08.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES120802
224 113.08.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES130802
225 |14.08.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES140802
226 |15.08.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES150802
227 |16.08.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES160802
228 |03.09.2002 | Grindeich Kopfsalat GrGeEPKs01
229 |03.09.2002 | Grindeich Boden zum Kopfsalat GrBoEPKs01
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230 |03.09.2002 | Grindeich Kohlrabi GrGeEPKr01
231 |03.09.2002 | Grindeich Boden zum Kohlrabi GrBoEPKr01
232 |03.09.2002 | Grindeich Weif3kohl GrGeEPWek01
233 |03.09.2002 | Grindeich Boden zum Weil3kohl GrBoEPWek01
234 |03.09.2002 | Grindeich Mangold GrGeEPMg01
235 |03.09.2002 | Grindeich Boden zum Mangold GrBoEPMg01
236 |03.09.2002 | Grindeich Radieschen GrGeEPRdO1
237 |03.09.2002 | Grindeich Boden zu Radieschen GrBoEpRd01
238 |09.09.2002 |HLW Schwein, Rippenknochen HLWSwRK01
239 |09.09.2002 |HLW Schwein, Vorderbein HLWSwVb01
240 ]09.09.2002 |HLW Schwein, Lunge HLWSwLu01
241 109.09.2002 |HLW Schwein, essbares Fleisch HLWSweF01
242 |09.09.2002 |HLW Schwein, Milz HLWSwMi01
243 |09.09.2002 |HLW Schwein, Leber HLWSwL e01
244 |09.09.2002 |HLW Schwein, Schilddriise HLWSwSd01
245 |09.09.2002 |HLW Schwein, Herz HLWSwHe01
246 |09.09.2002 |HLW Schwein, Niere HLWSwNi01
247 |09.09.2002 |HLW Schaf, Vorderbein HLWSaVvhb01
248 109.09.2002 |HLW Schaf, Lunge HLWSal u01
249 109.09.2002 |HLW Schaf, essbares Fleisch (Keulg) HLWSaeF01
250 |09.09.2002 |HLW Schaf, Milz HLWSaMi01
251 |09.09.2002 |HLW Schaf, Leber HLWSal e01
252 109.09.2002 |HLW Schaf, Schilddriise HLWSaSd01
253 |09.09.2002 |HLW Schaf, Herz HLWSaHe01
254 109.09.2002 |HLW Schaf, Niere HLWSaNi01
255 |01.10.2002 | Nef3merpolder Boden MP Wiese 17-19 PoBoM PHe04
256 |01.10.2002 | Nef3merpolder Heumischprobe 2. Schnitt (15.8), Wiese 17-19 PoMPHe02
257 |01.10.2002 | Nef3merpolder Grasbewuchs 1.10.02, Wiese 17-19 PoMPHe03
258 |01.10.2002 | Nefdmerpolder Boden-MP Hafer | "Fritschens' , 0-30 cm PoBoM PHa03
259 |01.10.2002 | Nefdmerpolder Boden-MP Hafer | "Fritschens' , 30-60 cm PoBoM PHa04
260 |01.10.2002 | Nefdmerpolder MP-Kraftfutter Rinder PoRiMPKrf02
261 |02.10.2002 | Grindeich Wirsingkohl GrGeEPWkKO1
262 |02.10.2002 | Grindeich Boden zum Wirsingkohl GrBoEPWkKO1
263 |02.10.2002 | Grindeich Blumenkohl GrGeEPBkO1
264 |02.10.2002 | Grindeich Boden zum Blumenkonhl GrBoEPBkO1
265 |02.10.2002 | Grindeich Petersilie GrGeEPPe01
266 |02.10.2002 | Grindeich Boden zur Petersilie GrBoEPPe01
267 |02.10.2002 | Grindeich Rote Bete GrGeEPRbO1
268 |02.10.2002 | Grindeich Boden zur roten Bete GrBoEPRbO1
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269 |02.10.2002 | Grindeich Lauch GrGeEPLa01
270 |02.10.2002 | Grindeich Boden zum Lauch GrBoEPLa01
271 |02.10.2002 | Grindeich Kartoffeln GrGeEPKa0l
272 104.10.2002 | Reinhausen Steinpilze RhPiMPSp01
273 104.10.2002 | Reinhausen Maronen RhPiMPMr02
274 104.10.2002 | Reinhausen Schopftintlinge RhPiMPSt01
275 |04.10.2002 | Reinhausen Schirmlinge RhPiMPSc02
276 |04.10.2002 | Reinhausen Boden zu den Pilzen: Spreu RhBoEPSp01
277 104.10.2002 | Reinhausen Boden zu den Pilzen: Auflage RhBoEPAU01
278 |04.10.2002 | Reinhausen Boden zu den Pilzen: eigentl. Boden RhBOEPPi01
279 |01.11.2002 |HLW Schweinefutter HLWSwM PFu01
280 |01.11.2002 |HLW Grassilage (Rinderfutter) HLWMPGs02
281 |01.11.2002 |HLW Boden-MP zum Grunfutter (wie HLWBOEPGr01) HLWBoMPGro1
282 |02.11.2002 | Lindener Markt Karotten LiGeEPKa01
283 |11.11.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES111102
284 |12.11.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES121102
285 |13.11.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES131102
286 |14.11.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES141102
287 |15.11.2002 | Hauptmensa 1 x Gesamtnahrung GES151102
288 |20.01.2003 |HLW 1L Milch HLWMPMi10
289 |20.01.2003 Frihstiick Fr200103

290 |20.01.2003 Abendessen Ab200103

291 |20.04.2003 | Nefdmerpolder 1L Milch vom Okt. 2002 POMPMi13
292 |20.04.2003 | Nef3merpolder 2 L Milch vom Nov. 2002 PoOMPMi14
293 |20.04.2003 | Nef3merpolder 2 x 100 mL Meereswasser PowaMPMe04
294 |25.04.2003 |HLW 2 L Milch vom April 2003 HLWMPMi1l
295 |25.04.2003 |HLW essbares Fleisch vom Rind HLWRIEPFIO1
296 |25.04.2003 |HLW essbares Fleisch vom Rind HLWRIEPFI02
297 |17.07.2002 | Nel3merpolder Kunstdiinger PoKdMPO1
298 | 25.05.2003 | Schessinghausen essbares Fleisch vom Wildschwein (Riicken) ScWSEPRIUI01
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Anhang ||

Zusammensetzung der Gesamtnahrungspr oben

Tabelle 11.1: Zusammensetzung der Gesamtnahrung aus der Mensa der Universitdt Hannover. Die Massenangaben beziehen sich auf Frischmasse.

Tag Menti Zusammensetzung Massein g

08.04.2002 | Tellergericht Tafelspitz mit Frankfurter Griine Sauce, Wurzelgemiise und Bouillonkartoffeln 47
Vollwertment Tofuschnitte Florida mit Pfirsich u. Kése Uberbacken, Sauce Hollandaise, Risi Bisi und gemischtem Salat 434,4
Wahlmeni mit Fleisch: Bifteki Schweinehack mit Schafskéase, Zaziki 227,4
Wahlmeni ohne Fleisch: V egetarisches Frikassee mit Tofu 377
darin enthaltene Beilagen: | Tomatenreis, Pommes frites Gemuse, Salat, Mais-Zucchinigemiise mit Tomate, Salat mit Schnittlauchdressing

09.04.2002 | Eintopf Spargel eintopf mit Mettkl63chen, Brotchen 625,5
Vollwertment Putenbrustfilet mit Zwiebelkruste, Paprikasauce, gemischtem Gemiise und Kréuterreis, Birnenkompott 4237
Wahlmeni mit Fleisch: Hahnchenbrustfilet mit Erdnul3sauce 404,6
Wahlmenii ohne Fleisch: Zwiebel-K &seschnitte mit Estragonrahmsauce 401,2
darin enthaltene Beilagen: | Kurkumareis, Gemiise, Salat Kohlrabigemiise, Gem. Salat mit Orangendressing

10.04.2002 | Eintopf Kichererbseneintopf 525,7
Vollwertmeni Spétzlepfanne mit Putenfleisch und GemUise, gemischter Salat mit Joghurt-Kréuterdressing 466
Wahlmeni mit Fleisch: Schweinegeschnetzeltes Ziricher Art 493,5
Wahlmenti ohne Fleisch: Falafelbratling mit Gemiiserahmsauce 382,7
darin enthaltene Beilagen: | Salzkartoffeln, Spiralnudeln

11.04.2002 | Eintopf Botaggio italienischer Geflligel eintopf, Ciabattabrot 761,3
Tellergericht Senfeier mit Petersilienkartoffeln und Kopfsalat mit Zitronendressing 432,9
Wahlmeni mit Fleisch: Spiessbraten mit Burgundersauce 371,6
Wahlmenii ohne Fleisch: Sojagulasch mit buntem Gemiise ) 388,3

Schnittlauchkartoffeln, Chilireis, Gemuise, Salat: Italienisches Mischgemiise, M 6hrenrohkostsalat mit Apfeln

darin enthaltene Beilagen: | und Sesam

12.04.2002 | Eintopf Irish Stew Lammeintopf, Bauernbrot 659,7
Tellergericht Hot dog mit Pommes frites und American Salat mit Islanddressing 354,9
Wahlmeni mit Fleisch: Heilbuttsteak mit Estragon-Senfsauce 4247
Wahlmenii ohne Fleisch: Knusperschnitte Hawaii mit Currysauce 434,4

darin enthaltene Beilagen:

Butterkartoffeln, Makkaroni, Gemise, Salat: Balkangemise, Fenchel-Karottensal at
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Tag Menti Zusammensetzung Massein g
12.08.2002 | Eintopf Milchreis mit Frichten 437,1
Tellergericht Chili con Carne Rind, Naturreis und gem. Salat mit Quarkdressing 429,1
Wahlmeni mit Fleisch: Schweineschnitzel Toscana, Pizzaolasauce mit Oliven 391
Wahlmenu ohne Fleisch: Champignonburger mit Sellerie-Apfel cremesauce 280,7
Herzoginkartoffeln, Gnocchi mit Lauch, Chinakohlsalat mit Paprikastreifen, Buttererbsen, Joghurtcremesuppe,
darin enthaltene Beilagen: | Mandarinenjoghurt
13.08.2002 | Eintopf Linseneintopf mit Wirstchen 415
Tellergericht Makkaroniauflauf mit Hack, Tomaten, Kase 306
Wahlment mit Fleisch: Putensteak mit Ananas und K&se Uberbacken 444
Wahlment ohne Fleisch: Chinesische GemUsepfanne 325
darin enthaltene Beilagen: | Maissalat, Lauchgemise in Rahm mit Curry, Heller u. dunkler Reis mit Sonnenblumenkernen, Kroketten
14.08.2002 | Eintopf Salatteller mit Calamaris, Joghurt- Kréuterdressing und Baguette 185,3
Tellergericht Kohlroulade mit Kiimmeljus, Salzkartoffeln* und Rote Betesala 316,4
Wahlmeni mit Fleisch: Hahnchen-Piccata mit Tomaten-Frischkésesauce 351,3
Wahlmenti ohne Fleisch: Makkaroni, K&sesauce mit Ratatouillewirfel 273,6
Safranrisotto, Makkaroni, Tomatensalat, Paprika-Zwiebelgemiise, Kartoffelsuppe mit Mais, Melonenjoghut mit
darin enthaltene Beilagen: | Minze
15.08.2002 | Eintopf Botaggio italienischer Gefliigel eintopf, Ciabattabrot 3254
Tellergericht V egetarische Frihlingsrolle, Chinesische Sauce, Butterreis* und Eisbergsalat mit Mandarinen 322,1
Wahlmeni mit Fleisch: Schweinebraten griechische Art mit Knoblauchsauce 395,5
Wahlmenti ohne Fleisch: Gnocchi &la Romana mit Pesto 390,2
Pommes frites, Rosmarinkartoffeln, Baltischer Gurkensalat, Griines Bohnengemiise, Zucchinisuppe, Sanddorn-
darin enthaltene Beilagen: | dickmilch
16.08.2002 | Eintopf Bockwurst mit Senf 2584
Tellergericht Pizza Salami 380,2
Wahlment mit Fleisch: Gebackenes Schollenfilet 455,2
Wahlment ohne Fleisch: V egetarisches Frikassee 307,5
darin enthaltene Beilagen: | Apfel - Mohren — Fenchelsalat, Blattspinat, Vollkornrisotto mit Kréutern, Salzkartoffeln
11.11.2002 | Eintopf Pfannkuchen mit Apfelmus 366,1
Tellergericht Geflugelbéllchen mit Pistaziensauce, Safranrisotto und Blumenkohlsalat mit Orangendressing 3511
Wahlmeni mit Fleisch: Cordon bleu mit Rahmsauce 417,6
Wahlmentii ohne Fleisch: Bunte Spétzlepfanne mit Spinat und Gemiise Frischkésesauce 2749
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Tag Menti Zusammensetzung Massein g
darin enthaltene Beilagen: | Herzoginkartoffeln, Kréauternudeln; Eisbergsalat, Erbsen-M dhrengemise, Englische Hilhnersuppe Mulligataw-
ny, Multivitaminjoghurt

12.11.2002 | Tellergericht Grunkohl mit Bregenwurst, Senf und Salzkartoffeln 586,1
Vollwertment Buchweizensuppe, Bunte Schupfnudel pfanne mit Krauter-Sonnenblumenkernsauce und gem. Salat 419,2
Wahlmeni mit Fleisch: Rinderhacksteak mit Pfeffersauce 458,4
Wahlmenti ohne Fleisch: Hoérnchennudeln mit Gemiisebol ognaise 280,3
darin enthaltene Beilagen: | Pommes frites, Hornchennudeln, Salat Nizza, Grilltomate, Kréutercremesuppe, Zitronenquarkspeise

13.11.2002 | Eintopf Gemiseeintopf mit Grinkern 471,1
Tellergericht 1/2 Eisbein, mit Senf, Sauerkraut mit Speck, Kartoffelpiiree 622,3
Vollwertment gediunstetes Seelachsfilet, indische Gemiisepfanne, Basmatireis mit Koriander 403,9
Wahlment mit Fleisch: Piccate von der Pute mit Krauterkruste 462,2
darin enthaltene Beilagen: | Macaire-Kartoffeln, Tomatensalat mit Gurke

14.11.2002 | Tellergericht Bunte Tortellinin mit Spinat und Ricottaf il lung, Tomatensahnesauce 407,4
Vollwertment Toskanische Geflligel pfanne mit Paprika und Knoblauch, Kurbiskernreis 380,1
Wahlmeni mit Fleisch: Schweingeschnetzeltes Zuricher Art mit Rostlitalern 416,8
Wahlmenii ohne Fleisch: Bunte Tortellini mit Spinat und Ricottaf Ullung mit Tomaten-Sahnesauce 407,4

15.11.2002 | Tellergericht Currywurst mit Sauce, Pommes, Salat 331,2
Vollwertment Curry-Tofu-Ragout mit Chinagemise und Friichten, Vollkornreis 533,4
Wahlmeni mit Fleisch: Gebackenes Schollenfilet mit Senf-Remouladensauce, Kartoffelsalat mit Speck 367
Wahlmenii ohne Fleisch: Gemiiselasagne mit Pestosauce und Oliven, Dillkartoffeln 4457
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Anhang |11 Zusammenfassung der Analysenergebnisse

Tabellelll.1: Vergleich der Geréte-Blanks der Laboratorien ,,Am Kleinen Felde® (KF) und ,,Her-
renhausen* (HH) am ZSR Universitat Hannover mit Bezug auf die Woodward-Blanks des L abora-
toriums,,Am Kleinen Felde®

Zeitraum / Geréteblank bzw. 129 27| . erhéltnis
Laboratorium Feststoff in104
2/2000 Gras 67,0+ 8,6
Am Kleinen Felde Boden 49,0+ 98
Gras 26,0+7,3
Gras 64,0+ 11,3
Boden 28,0+ 89
Boden 17,0+ 4,6
Boden 20,0+5,0
Boden 92,0+ 14,4
Papier 49,0+ 104
Papier 180+5,6
2/2000 Boden 20,0+ 6,4
Herrenhauisen Boden 80,0+ 15,1
Boden 40,0+ 11,6
Boden 2930+ 344
Boden 157,0+ 14,2
9/2000 — 5/2002 Aktivkohle 30,0+ 10,0
Am Kleinen Felde Boden 200+ 46
Gras 254+6,1
Gras 37,4+82
Boden 88+29
Boden 19,1+£8,2
Boden 52,0+ 9,6
Boden 279+26
Gras 14,0+ 338
Boden 43,0+ 6,4
Boden 47,0+6,9
Boden 440+ 6,3
Gras 42,0+6,6
Gras 27,0+ 33
Boden 36,0+ 4,6
Aktivkohle 16,4 +5,2
Aktivkohle 48+28
Papier 91+4,1
Aktivkohle 86+39
Aktivkohle 23+19
Papier 71+34
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Zeitraum/ Geréteblank bzw. 129 27| . erhéltnis
Laboratorium Feststoff in10~4
IAEA418 45,1+ 10,5
Boden 34,7+8/4
Pilze 205+48
Pilze 11,0+ 3,7
9/2000 — 5/2002 Boden 2130+ 11,1
Herrenhausen Boden 206,0+ 11,1
Boden 1049+7,8
Boden 109,0+ 11,8
Boden 83,4+9,7
Boden 105,0+ 11,9
2/2000 — 5/2002 LiOH 80+4,1
Am Kleinen Felde Glycerol 28,0+7,8
TEDA 29,0+ 7,6
KNO; 31,7+6,2
Austauscher 84,3+11,2
Wasser 75,0+ 6,7
KNO; 53,0+11,2
7/2002 — 3/2004 Boden 68,0+ 7,9
Herrenhausen Boden 125+ 13
Boden 360+ 18
Boden 270+ 16
Boden 140+ 7
Boden 225+ 23
Boden 299+ 40
Boden 624 + 180
Boden 297 + 73
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Tabelle111.2: **’I und **°I in Meerwasser

Ort Datum a 29 29 2] Quelle
ngg™ fgg™ mBq kg™ 10
Vejers/DK Jun. 99 37 + 8 54 + 4 03 + 003 14100 + 3100 | Szidat (2000)
Spieka Jul. 99 53 + 11 82 + 5 054 + 003 15300 + 3300 | Szidat (2000)
Spieka Jan. 00 28 + 11 44 + 4 029 + 003 15400 + 6000 | Szidat (2000)
Amrum Wattseite Jul. 00 102 + 16 190 + 16 124 + 010 18200 + 3200 | dieseArbeit
Amrum Meerseite Jul. 00 25 + 5 69 + 2 045 + 001 27100 + 5800 | dieseArbeit
Nefimersiel Dez. 01 45 + 42 + 1 0,27 + 0,01 9200 + 1100 diese Arbeit
Nef3mersiel Mrz. 02 50 + 60 + 3 039 + 002 11800 + 1400 | dieseArbeit
Amrum Wattseite Apr. 02 65 + 7 102+ 6 067 + 004 15500 + 1900 | dieseArbeit
Amrum Meerseite Apr. 02 34 * 4 34 * 1 022 + 001 9900 + 1100 | dieseArbeit
LaGurp Golf von Biskaya | Jul. 01 134 + 28 011 + 0,01 7,19E-04 + 6,54E-05 7.8 + 17 diese Arbeit
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Tabdlle I11.3: Allgemeine Wetterbeschreibung am Messstandort Fohr

Datum al\INetter_ geﬁchéttz_te Winastarke Hauptwindrichtung
gemein in Bfr

02.04.02 sonnig 1 Abends 3 Slid-Ost-Ost
03.04.02 sonnig 4 Slid-Ost-Ost
04.04.02 sonnig 4 zunehmend Siid-Ost-Ost
05.04.02 sonnig 4-5 Ost
06.04.02 sonnig 1-2ab14%3-4 Slid-Ost ab 13% Nord-West
07.04.02 leicher Nieselregen 4-5 Nord-West
08.04.02 sonnig 4 Sid-Ost
09.04.02 sonnig 4 Sld-Ost-Ost
10.04.02 sonnig 4 Sid-Ost-Ost

Tabelle I11.4: Ergebnis der kontinuierlich mechanisch erfassten Wetterdaten am Messstandort Fohr

Temperatur L uftfeuchtigkeit Luftdruck
in°C in% in mbar
Mittelwert 9,0 68 1014
Std.abw. 4.4 19 3
Maximalwert 23 100 1020
Minimalwert 0 38 1008

Tabellel11.5: AerosolgrofRenverteilung Messung Fohr

Aerodynamischer Partikel durchmesser Dsx,
Sammd- mit einer Abscheidungs- Sammel1;
| mpaktor- menge wahrscheinlichkeit von 50% [199] [200] menge.
stufe : prom
oberer unterer mittlerer
in mg inum inpum inum inpgm?
1 2,513 £ 0,007 16 8 12 72120
2 2,965 + 0,006 8 4 6 85+23
3 3,961 + 0,002 4 2 3 114+ 3,1
4 5,986 + 0,014 2 1 15 172+ 4,6
5 4,303 + 0,003 1 0,5 0,75 12,4+ 33
6 3,789 £ 0,001 0,5 0,25 0,375 109+29
7 3,906 + 0,014 0,25 0,125 0,1875 11,2+ 3,0
8 3,671 £ 0,002 0,125 0,06 0,0925 10,6 +2,8

Y Messunsicherheit mittlerer Dso mit 25% festgelegt; Sammelvolumen: 347,85 + 34,8 m™
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Tabdle I11.6: Blindwerte der Messung Fohr

. . 129 60 fg 127 600 ng pro
Material Einwaage I pro Blank I Blank
g fg - ng -
8 Impaktor-
Filterscheiben 1,97879 + 0,00002 | 3,03+ 0,54 20 1792 + 69 0,3
1 selektiver Filter inkl.
Impragnierung 0,82+ 0,03 1,49+ 0,46 40 761 + 45 038
- 60 f 600 ng pro
Aktivkohle k. Im- Einwaage = oro o | Bl
prégnierung
g fg - ng -
oben 0,9602 + 0,0002 1,06 + 0,24 57 499 + 17 1,2
unten 1,0106 + 0,0002 1,05+0,24 524+ 18

Tabelle I11.7: 1od-Sammelmengen der Messung Fohr

Daten der Messung auf der Nordseeinsel Fohr (348 + 35 m2 L uft)
129y 127

“linmg Hlin g Isotoperl1</erlh-éltnis
Impaktor” 0,67 +0,13 574 + 42 (8,4+1,8) 10"
Filter oben 0,57 +0,11 203 + 15 (35+0,7) -107
Filter Mitte 0,35+ 0,08 302+1,1 (86+1,9) -10°
Filter unten 0,31+ 0,10 13,2+ 0,7 (42+1,3)-10°
Aktivkohle oben 2,60+0,12 520 + 22 (20+0,1) - 107
Aktivkohle unten 0,47 + 0,08 489+ 2,0 (1,0+0,2) - 107

mg I m’ fg 2 m3

Summe 0,014 + 0,001 1390 + 50 (2,8+0,2) -10°

Y Formaler geometrisch gemittelter Partikeldurchmesser der letzten Impaktorsstufe: MPD = 0,087 um
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Tabelle I11.8:Endergebnisse der Aerosolsammlung Fohr einschlieldlich Penetrationskorrektur aller

Messwerte
129| 129| /127|_
Filtereinheit Verhdltnis
inng inngm infg infgm™ in 10~
Impaktor 670+133 | 1,93+043| 5741+418| 1,65+0,20 8,44+ 1,79
Filter oben 565+ 133 | 162+036| 2035+148| 0,58+ 0,07 3,55+ 0,76
Filter Mitte 345+ 76 0,99 + 0,24 305+12 | 009+001 0,87 + 0,19
Filter unten 310 + 97 0,89 + 0,29 136+0,7 | 004+0004| 043+014
Penetration 792 + 138 39+56
Ergebnisselek- | 15, 517 579+085| 2515+159 | 0,72+0,09 1,23+0,15
tive Filter
Akg‘é‘égh'e 1804+121 | 519+062| 5162+217 | 148+016 | 2.82+0,22
Aktivkohle
Unten 624 + 82 1,79+ 0,30 537+20 | 0,15+0,02 0,85+ 0,12
Penetration 792 + 138 3.9+56
Filter
Penetration
Aktivkohle | 194%31 4609
BrgebnisAk- | 17604 203 | 514+078| 5706+21.8| 1.64+018 3,14+ 0,38
tivkohle
Summe 4472 +326 | 128+123 | 13962+497 | 4,01+028
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Tabdle [11.9: Grundgesamtheit aller bisher untersuchten Niederschlagswasser (Quartal swerte)

Ort Quartal Quelle log <hN> 127 129y 129 27 27| _Deposition 129 _Deposition
r:rl:: g]l inug kg™ infgkg™ in107° inmg m™ in mBg m
Norderney | 1/1997 Szidat (2000) 742 490 + 0,26 3000 + 400 6000 + 800 091 + 0,05 364 + 048
11/1997 Szidat (2000) 742 353 + 050 3400 + 500 9500 + 1900 065 =+ 0,09 412 + 061
111/1997 Szidat (2000) 742 262 + 038 2300 + 150 8700 + 1400 049 + 0,07 279 + 018
Gebiet(l) 1\V/1997 Szidat (2000) 742 381 + 062 2800 + 200 7200 + 1300 071 + 011 339 + 024
1/1998 Szidat (2000) 742 402 + 055 4170 + 270 10200 + 1500 075 + 0,10 505 + 0,33
Freiland- 11/1998 Szidat (2000) 742 380 + 050 3120 + 290 8100 + 1300 0,70 + 0,09 378 + 035
niederschlag | 111/1998 Szidat (2000) 742 238 + 034 1800 + 500 7400 + 2500 044 + 0,06 218 + 061
1V/1998 Szidat (2000) 742 152 + 023 1650 + 180 10700 + 2000 028 + 004 200 + 022
111999 Szidat (2000) 742 286 + 028 2070 + 180 7100  + 900 053 + 0,05 251 + 022
11/1999 Szidat (2000) 742 300 + 026 2700 + 400 8700 + 1400 056 + 0,05 327 + 048
l-1v/1999  Szidat (2000) 742 380 + 050 2620 + 414 6800 + 1100 0,70 + 0,09 317 + 050
l-1v/1999  diese Arbeit 742 380 + 050 2620 + 414 6800 + 1100 0,70 + 0,0 317 + 050
1-11/2000 diese Arbeit 742 270 + 040 3170 + 451 11800 + 1800 050 + 0,07 384 + 055
111/2000 diese Arbeit 742 340 + 1,00 1860 + 284 5400 + 1500 063 + 019 225 + 034
111/2001 diese Arbeit 742 380 + 010 1790 + 283 4600 + 200 070 + 0,02 217 + 034
1/2002 diese Arbeit 742 340 + 0,10 1740 + 266 5000 + 200 063 + 0,02 211 + 032
Minimum 1,52 1650 4600 0,28 2,00
Maximum 4,90 4170 11800 0,91 5,05
log. Mittelwert 3,23 2459 7488 0,60 2,98
log. Standardabweichung 1,32 1,32 1,31 1,32 1,32
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Tabelle 111.10: Grundgesamtheit aller bisher untersuchten Niederschlagswasser (Quartal swerte)

Ort Quartal Quelle log <hN> 127 129 129 27 127) _Deposition 129 _Deposition
r::”\rl] |ar_11 inpg kg™ infg kg™ in107™° inmg m inmBgm™
Buer- 1/1997 Szidat (2000) 775 205 + 0114 1240 + 170 6000 + 900 040 + 0,03 157 + 022
Ostenwalde | 11/1997 Szidat (2000) 775 1,71 + 028 1500 + 120 8700 + 1600 033 + 0,05 1,90 + 0,15
111/1997 Szidat (2000) 775 111 + 019 690 + 60 6100 + 1200 022 + 004 087 + 0,08
Gebiet(l1) 1V/1997 Szidat (2000) 775 111 + 0,19 690 + 60 6100 + 1200 022 + 0,04 087 + 0,08
1/1998 Szidat (2000) 775 203 + 033 1190 + 120 5800 + 1100 039 + 0,06 1,51 + 0,15
Freiland- 11/1998 Szidat (2000) 775 125 + 023 770 + 60 6100 + 1200 024 + 0,04 097 + 0,08
niederschlag | 111/1998 Szidat (2000) 775 1,10 + 021 1220 + 130 10900 + 2400 021 + 0,04 154 + 0,16
1V/1998 Szidat (2000) 775 1,98 + 0,07 880 + 120 4400 + 600 038 + 0,01 1,11 + 0,15
1/1999 Szidat (2000) 775 136 + 017 780 + 50 5700 + 800 026 + 0,03 099 + 0,06
11/1999 Szidat (2000) 775 115 + 012 520 + 30 4500 + 500 022 + 0,02 066 + 004
111/1999 diese Arbeit 775 1,00 + 0,40 250 + 10 2400 + 900 019 + 0,08 032 + 001
1V/1999 diese Arbeit 775 1,40 + 040 810 =+ 30 5700 + 1400 027 + 008 1,03 + 0,04
1/2000 diese Arbeit 775 1,40 + 040 1100 + 50 7800 + 2000 027 + 0,08 1,39 + 0,06
[1/2000 diese Arbeit 775 150 + 0,50 450 + 20 2900 + 1000 029 + 0,10 057 + 0,03
111/2000 diese Arbeit 775 1,60 + 050 690 + 30 4200 + 1300 031 * 0,10 087 + 004
1V/2000 diese Arbeit 775 160 + 0,80 290 + 10 1800 + 1000 031 + 0,15 037 + 001
1/2001 diese Arbeit 775 1,70 = 0,90 380 + 20 2200 + 1100 033 = 017 048 + 0,03
[1/2001 diese Arbeit 775 1,70 + 0,90 490 + 20 2800 + 1400 033 + 017 062 + 003
111/2001 diese Arbeit 775 1,70 + 0,40 740 + 30 4400 + 1100 033 + 0,08 094 + 004
Minimum 1,10 290 1800 0,21 0,37
Maximum 4,70 2020 10900 0,91 2,56
'tgl%;le'\ft' t 1,59 727 4512 0,31 0.92
log. Standardabweichung 1,39 1,63 1,58 1,39 1,63
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Tabelle111.11: Grundgesamtheit aller bisher untersuchten Niederschlagswasser (Quartal swerte)

Ort Quartal Quelle log <hN> 127) 129 129 227) 12| _Deposition 129 _Deposition
r:rl:: !]1 inug kg™ infgkg™ in107™° inmg m™ in mBg m
Seesen 1/1997 Szidat (2000) 775 - - - -
11/1997 Szidat (2000) 775 165 + 013 470 + 60 2800 + 400 032 + 0,02 059 + 0,08
111/1997 Szidat (2000) 775 <0,64 230 + 40 >3600 029 + 005
Gebiet(I11) | 1V/1997 Szidat (2000) 775 105 + 022 660 + 50 6200 + 1400 020 + 0,04 084 + 0,06
1/1998 Szidat (2000) 775 156 + 0,29 1440 + 140 9100  * 1900 030 * 0,06 1,82 + 018
Freiland- 11/1998 Szidat (2000) 775 300 + 050 950 + 240 3200 + 1000 058 + 0,10 1,20 + 0,30
niederschlag | 111/1998 Szidat (2000) 775 230 + 0,09 1290 + 100 5500 + 500 045 + 0,02 1,63 + 0,13
1V/1998 Szidat (2000) 775 150 + 0,06 670 + 50 4400 + 400 029 + 0,01 085 + 0,06
1/1999 Szidat (2000) 775 179 + 022 270 + 20 1490 + 210 035 * 004 034 + 003
11/1999 Szidat (2000) 775 103 = 014 650 + 100 6200 + 1300 020 + 0,03 082 + 013
111/1999 diese Arbeit 775 140 = 040 340 + 10 2400 + 600 027 + 0,08 043 + 001
1V/1999 diese Arbeit 775 1,00 + 040 550 + 20 5400  * 1900 019 + 0,08 070 + 0,03
1/2000 diese Arbeit 775 140 = 040 860 + 30 6200 + 1600 027 + 0,08 1,09 + 004
11/2000 diese Arbeit 775 220 + 050 570 + 20 2500  * 600 043 + 0,10 072 + 0,03
111/2000 diese Arbeit 775 220 + 050 550 + 20 2500  + 600 043 + 010 070 + 0,03
Minimum 1,00 230 1490 0,19 0,29
Maximum 3,00 1440 9100 0,58 1,82
log. Mittelwert 1,61 644 3949 0,31 0,81
log. Standardabweichung 1,40 1,61 1,69 1,40 1,61
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TabelleI11.12: Grundgesamtheit aller bisher untersuchten Niederschlagswasser (Quartal swerte)

Ort Quartal Quelle log <hN> 127) 129 129 227) 12| _Deposition 129 _Deposition
r:rl:: !]1 inug kg™ infgkg™ in107™° inmg m™ in mBg m

Siemen 1/1997 Szidat (2000) 675 <0,6 420 + 120 >7000 046 + 013
11/1997 Szidat (2000) 675 200 + 005 450 + 60 2200 + 300 034 + 0,01 050 + 007
111/1997 Szidat (2000) 675 141 <+ 041 20 + 30 2000 + 600 024 + 007 032 + 003

Gebiet(IV) | 1V/1997 Szidat (2000) 675 122 + 040 790 + 60 6400 + 2200 0,21 0,07 0,87 0,07
1/1998 Szidat (2000) 675 - - +

Freiland- 11/1998 Szidat (2000) 675 113 0,21 320 40 2800 + 600 019 + 0,04 035 + 0,04

niederschlag | 111/1998 Szidat (2000) 675 198 + 0,08 80 + 60 4200 + 400 033 + 0,01 094 + 007
1V/1998 Szidat (2000) 675 152 + 0,09 1220 + 90 7900 + 700 026 + 0,02 1,34 + 0,10
1/1999 Szidat (2000) 675 157 + 021 610 + 60 3800 + 600 027 + 004 067 + 007
11/1999 Szidat (2000) 675 105 + 017 510 + 60 4800 + 1000 018 + 0,03 056 + 007
111/1999 diese Arbeit 675 140 + 040 640 + 30 4500 + 1200 024 + 0,07 071 + 003
1V/1999 diese Arbeit 675 170 + 040 700 + 30 4100 + 900 029 + 0,07 077 + 003
1/2000 diese Arbeit 675 160 + 040 1430 + 50 9100 + 2200 027 + 0,07 158 + 0,06
11/2000 diese Arbeit 675 300 + 050 610 + 20 2000 + 400 051 + 0,08 067 + 002
[11/2000 diese Arbeit 675 1,70 + 050 460 + 20 2700 + 800 029 + 0,08 051 =+ 0,02
1V/2000 diese Arbeit 675 1,70 + 050 270 + 10 1500 + 400 029 + 0,08 030 + 001
1/2001 diese Arbeit 675 170 + 080 30 + 10 1800 + 900 029 + 013 034 + 001
11/2001 diese Arbeit 675 220 + 090 930 + 40 4100 + 1600 037 + 015 1,02 + 0,04
[11/2001 diese Arbeit 675 390 + 0,10 500 + 30 1300 + 100 066 + 0,02 055 + 0,03
1V/2001 diese Arbeit 675 180 + 010 680 + 20 3700 + 200 030 + 0,02 075 + 0,02
Minimum 1,05 270 1300 0,18 0,30
Maximum 3,90 1430 9100 0,66 1,58
log. Mittelwert 1,72 577 3312 0,29 0,64
log. Standardabweichung 1,38 1,61 1,74 1,38 1,61
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Tabelle111.13: Grundgesamtheit aller bisher untersuchten Niederschlagswasser (Quartal swerte)

Ort Quartal Quelle log <hN> 27) 129 129 /227) 12| _Deposition 129|_Deposition
r:rl:: !]1 inug kg™ infgkg™ in107™° inmg m™ in mBg m
Buer- 1/1997 Szidat (2000) 775 10,18 + 1,18 5200 + 600 5000 + 900 1,97 + 023 658 + 0,76
Ostenwalde | 11/1997 Szidat (2000) 775 754 + 118 4300 + 300 5700 + 1000 146 + 023 544 + 0738
111/1997 Szidat (2000) 775 708 + 1,19 3360 + 220 4700 + 800 1,37 + 023 425 + 0,28
Gebiet(l1) 1V/1997 Szidat (2000) 775 708 + 1,19 3360 + 220 4700 + 800 1,37 + 023 425 + 0,28
1/1998 Szidat (2000) 775 866 + 1,10 4300 + 400 4800 + 800 1,68 + 021 544 + 051
Bestands- 11/1998 Szidat (2000) 775 611 =+ 0,73 3400 + 300 5500 + 800 1,18 + 0,4 430 + 0,38
niederschlag | 111/1998 Szidat (2000) 775 943 + 031 6700 + 500 6900 + 500 1,83 + 0,06 848 + 063
1V/1998 Szidat (2000) 775 509 + 0,18 2730 + 190 5300 + 400 098 + 0,03 346 + 024
1/1999 Szidat (2000) 775 500 + 044 2410 + 120 4700 + 500 097 + 008 305 + 015
11/1999 Szidat (2000) 775 529 + 0,56 2600 + 400 4800 + 900 1,02 + 011 329 + 051
111/1999 diese Arbeit 775 470 + 050 2020 + 70 4200 + 500 091 * 0,10 256 + 0,09
1V/1999 diese Arbeit 775 540 + 0,60 2920 + 210 5400 + 700 1,06 + 0,12 370 + 027
1/2000 diese Arbeit 775 840 =+ 0,60 4040 + 160 4700 + 400 1,63 + 012 511 + 020
11/2000 diese Arbeit 775 540 + 0,60 3040 =+ 130 5600 + 600 1,06 + 0,12 385 + 0,16
111/2000 diese Arbeit 775 6,40 =+ 0,60 2400 + 100 3700 + 400 1,24 + 012 304 + 013
1\V/2000 diese Arbeit 775 10,10 + 1,80 2060 + 80 2000 + 400 1,96 + 035 261 + 0,10
1/2001 diese Arbeit 775 720 = 150 2000 + 80 2700 + 600 1,39 = 029 253 + 0,10
11/2001 diese Arbeit 775 680 =+ 1,30 2680 + 120 3900 + 800 1,32 + 025 339 + 015
111/2001 diese Arbeit 775 660 + 1,60 3020 + 100 4500 + 1100 1,28 + 031 382 + 013
Minimum 1,00 250 2000 0,19 0,32
Maximum 10,18 6700 6900 1,97 8,48
log. Mittelwert 6,25 2795 4394 1,21 354
log. Standardabweichung 1,64 1,94 1,37 1,64 1,94
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Tabelle111.14: Grundgesamtheit aller bisher untersuchten Niederschlagswasser (Quartal swerte)

Ort Quartal Quelle log <hN> 127 129 129 27 127) _Deposition 129 _Deposition
r::”\rl] |ar_11 inpg kg™ infg kg™ in107™° inmg m™ inmBgm™
Seesen 1/1997 Szidat (2000) 775 542 + 061 1980 + 240 3600 + 600 1,056 + 012 251 = 030
11/1997 Szidat (2000) 775 641 + 033 2300 + 500 3500 + 800 1,24 + 0,06 291 + 063
111/1997 Szidat (2000) 775 463 = 2,68 1630 =+ 140 3500 + 2000 090 *+ 052 206 + 018
Gebiet(I11) | 1V/1997 Szidat (2000) 775 494 + 127 1710 + 130 3400 + 900 096 =+ 025 216 + 0,16
1/1998 Szidat (2000) 775 418 + 053 2740 + 260 6500 + 1000 081 * 0,10 347 + 033
Bestands- 11/1998 Szidat (2000) 775 574 + 0,67 2380 + 220 4100 + 600 111 + 013 301 + 028
niederschlag | 111/1998 Szidat (2000) 775 582 + 0,30 4010 + 280 6800 + 600 1,13 + 0,06 507 * 035
1V/1998 Szidat (2000) 775 557 + 0,20 2080 + 150 3700 + 300 1,08 + 004 263 = 019
1/1999 Szidat (2000) 775 321 + 029 1430 = 150 4400 + 600 062 + 0,06 1,81 + 0,19
11/1999 Szidat (2000) 775 576 + 0,80 2400 + 300 4000 + 800 112 + 015 304 + 038
111/1999 diese Arbeit 775 690 + 0,80 2040 + 70 2900 + 300 1,34 + 015 258 + 0,09
1V/1999 diese Arbeit 775 470 + 050 2630 + 90 5500 + 600 091 * 0,10 333 + 011
1/2000 diese Arbeit 775 440 + 0,60 2930 + 170 6500 + 1000 085 + 012 371 + 022
Minimum 3,21 1430 2900 0,62 1,81
Maximum 6,90 4010 6800 1,34 5,07
log. Mittelwert 5,11 2247 4322 0,99 2,84
log. Standardabweichung 1,22 1,31 1,33 1,22 1,31
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Tab. 111.15: Jahresdepositionsraten durch nasse Deposition fiir *’I and *°I in Niedersachsen

ot Quartal log <hN> 127“-%1232% on 129#—?9(2222% on
r:rI:I] :-;1 inmg m~ inmBgq m™
Norderney | 1/1997 742 3,6 + 02 14,6 + 1,9
11/1997 742 2,6 + 04 16,5 + 24
111/1997 742 2,0 + 03 11,2 + 0,7
Gebiet(l) IV/1997 742 2,8 + 04 13,6 + 1,0
1/1998 742 3,0 + 04 20,2 + 1,3
Freiland- 11/1998 742 2,8 + 04 15,1 + 14
niederschlag | 111/1998 742 1,8 + 02 8,7 + 2,4
1V/1998 742 11 + 02 8,0 t 0,9
1/1999 742 2,1 + 02 10,0 t 0,9
11/1999 742 2,2 + 02 13,1 t 19
[1-1V/1999 742 2,8 + 04 12,7 + 2,0
[1-1V/1999 742 2,8 + 04 12,7 + 2,0
[-11/2000 742 2,0 + 03 15,4 + 2,2
[11/2000 742 25 + 08 9,0 + 14
111/2001 742 2,8 + 01 8,7 + 14
1/2002 742 25 + 01 8,4 + 1,3
log. Mittelwert 2,4 11,9
log. Standardabweichung 1,3 1,3
Buer- 1/1997 775 16 + 01 6,3 t 0,9
Ostenwalde | 11/1997 775 13 + 02 7,6 t 0,6
111/1997 775 0,9 + 02 3,5 + 0,3
Gebiet(I1) IV/1997 775 0,9 + 02 3,5 t 0,3
1/1998 775 1,6 + 02 6,0 + 0,6
Freiland- 11/1998 775 1,0 + 02 3.9 + 0,3
niederschlag | 111/1998 775 0,8 + 02 6,2 + 0,6
1V/1998 775 15 + 0,0 4,4 + 0,6
1/1999 775 1,0 + 01 4,0 t 0,2
11/1999 775 0,9 + 01 2,6 t 0,2
111/1999 775 3,6 + 04 10,2 t 04
1V/1999 775 11 + 0,3 41 + 0,2
1/2000 775 1,1 + 03 5,6 + 0,2
11/2000 775 1,2 + 04 2,3 + 0,1
[11/2000 775 1,2 + 04 3,5 + 0,2
1V/2000 775 1,2 + 06 15 + 0,0
1/2001 775 13 + 0,7 19 + 0,1
11/2001 775 13 + 0,7 25 + 0,1
111/2001 775 1,3 + 0,3 3,8 + 0,2
log. Mittelwert 1,2 3,7
log. Standardabweichung 14 16
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Tab. 111.16: Jahresdepositionsraten durch nasse Deposition fiir *I and *° in Niedersachsen

o Quatd  log<hN> ot ] Depoation
in rrr:rl:lw 1 inmg m~ inmBgq m™
Seesen 1/1997 775 - -
11/1997 775 13 + 01 24 + 0,3
111/1997 775 0,0 + 0,0 1,2 t 0,2
Gebiet(l11) | 1V/1997 775 0,8 + 02 3,4 + 0,2
1/1998 775 1,2 + 02 7,3 + 0,7
Freiland- 11/1998 775 2,3 + 04 4,8 + 1,2
niederschlag | 111/1998 775 1,8 + 01 6,5 + 0,5
1V/1998 775 12 + 0,0 34 t 0,2
1/1999 775 14 + 02 14 + 0,1
11/1999 775 0,8 + 01 3,3 * 0,5
111/1999 775 11 + 0,3 1,7 + 0,0
1V/1999 775 0,8 + 03 2,8 + 0,1
1/2000 775 1,1 + 03 4,4 + 0,2
11/2000 775 1,7 + 04 29 + 0,1
111/2000 775 1,7 + 04 2,8 + 0,1
log. Mittelwert 12 3,2
log. Standardabweichung 14 1,6
Siemen 1/1997 675 0,0 + 0,0 18 t 0,5
11/1997 675 1,4 + 0,0 2,0 + 0,3
111/1997 675 1,0 + 03 13 t 0,1
Gebiet(1V) |1V/1997 675 0,8 + 03 35 * 0,3
1/1998 675 0,0 + 00 0,0 * 0,0
Freiland- 11/1998 675 0,8 + 02 14 t 0,2
niederschlag | 111/1998 675 1,3 + 0,0 3.8 + 0,3
1V/1998 675 1,0 + 01 5,4 + 04
1/1999 675 1,1 + 02 2,7 + 0,3
11/1999 675 0,7 + 01 2,2 + 0,3
111/1999 675 1,0 + 03 2,8 t 0,1
1V/1999 675 12 + 03 31 t 0,1
1/2000 675 11 + 03 6,3 t 0,2
11/2000 675 2,0 + 03 2,7 t 0,1
[11/2000 675 1,2 + 03 2,0 + 0,1
1V/2000 675 1,2 + 03 1,2 + 0,0
1/2001 675 1,2 + 05 1,4 + 0,0
11/2001 675 15 + 06 4,1 + 0,2
111/2001 675 2,6 + 01 2,2 t 0,1
1V/2001 675 1,2 + 01 3,0 + 0,1
log. Mittelwert 12 2,6
log. Standardabweichung 14 16
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Tab. 111.17: Jahresdepositionsraten durch nasse und trockene Deposition fiir /I and | in Niedersachsen

Ort Quartal log <hN> l”fggyl)fgation 129#—?(2222% on
in n?r,: 41 inmg m™ inmBq m
Buer- 1/1997 775 79 £ 09 263 + 30
Ostenwalde | 1/1997 775 58 + 09 21,8 + 15
111/1997 775 556 + 09 70 = 11
Gebiet(I1) 1V/1997 775 56 + 09 70 = 11
1/1998 775 67 + 08 218 = 20
Bestands- 11/1998 775 47 + 0,6 172 + 15
niederschlag | 111/1998 775 73 = 02 339 + 25
1V/1998 775 39 + 01 138 = 10
1/1999 775 39 £ 03 122 + 06
11/1999 775 41 + 04 132 + 20
111/1999 775 08 + 03 13 + 00
1V/1999 775 42 + 05 148 + 11
1/2000 775 65 + 05 204 + 08
11/2000 775 42 + 05 154 + 06
111/2000 775 50 + 05 122 + 05
1VV/2000 775 7.8 + 14 104 0,4
1/2001 775 56 + 172 101 + 04
11/2001 775 53 + 10 136 + 06
111/2001 775 51 + 1,2 153 + 0,5
log. Mittelwert 4.8 14,2
log. Standardabweichung 1,6 19
Seesen 1/1997 775 42 + 05 100 = 12
11/1997 775 50 £+ 02 116 + 25
111/1997 775 36 + 21 82 = 07
Gebiet(l11) | 1V/1997 775 38 + 10 86 + 06
1/1998 775 32 + 04 139 + 13
Bestands- 11/1998 775 44 + 0,5 120 + 11
niederschlag | 111/1998 775 45 + 0,2 203 £ 14
1V/1998 775 43 + 02 105 + 08
1/1999 775 25 £ 02 72 = 08
11/1999 775 45 + 06 122 + 15
111/1999 775 54 + 06 103 + 04
1V/1999 775 36 + 04 133 = 04
1/2000 775 34 + 05 148 + 09
log. Mittelwert 4,0 11,4
log. Standardabweichung 12 1,3
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Tabelle 111.18: **'I- und *I-K onzentrationen und **1/*?"|-1sotopenverhé tnisse

im niedersachsischen Oberflachenwasser Grofles Meer

127 129 129| /127| _
Grofies Meer ! : Verhdtnis
Quelle

Probennahme inngg™ infgkg™ in107°
05.03.97 16,2+1,8 250+ 70 150+£0,6 Szidat (2000)
18.06.97 46,5+ 9,0 1050 = 230 22,0+£0,6 Szidat (2000)
16.09.97 41,3+£8,0 2400 + 400 570+14 Szidat (2000)
27.11.97 19,4+4,0 1600 + 120 81,0+20 Szidat (2000)
26.02.98 15,7+ 4,0 440 =+ 50 27,0+£0,7 Szidat (2000)
27.05.98 26,6 £ 6,0 940 + 100 25,0+0,8 Szidat (2000)
14.09.98 175+ 4,0 1220 + 140 69,0+ 1,6 Szidat (2000)
17.11.98 21640 830+ 70 38,0+0,8 Szidat (2000)
20.01.99 21,3+£4,0 590 £ 80 27,0+£0,6 Szidat (2000)
16.04.99 20,6 4,0 950 + 60 25,0+0,9 Szidat (2000)
06.08.99 41,0+ 8,0 3500 + 200 830+£17 Szidat (2000)
01.10.99 17,0+ 3,0 4000 = 200 220,0+£5,0 Szidat (2000)
16.03.00 115+17 767 £ 30,1 65,5+ 10,2 diese Arbeit
23.05.00 257+35 2507,9 £ 139,7 96,0+ 14,0 diese Arbeit
27.03.01 145+2,7 5255+21,4 35,7+6,7 diese Arbeit
28.06.01 30,604 1355+ 3,8 44+01 diese Arbeit
20.09.01 17,5+0,2 1028,2 £ 30,9 578+17 diese Arbeit
10.12.01 26,0£0,9 1009,0 £ 85,3 38,3+£3,2 diese Arbeit

Geom. Mittel 2215 960 - 2,4* 43.2,3%

Tabelle 111.19: *'1- und **I-K onzentrationen und *#°I/**| -1 sotopenverhal tnisse
im niedersachsischen Oberflachenwasser Bokeloh

127 129 129| /127| _
Bokeloh I I Verhdltnis Quelle
Probennahme inng g™ infgkg™ in107°
18.02.97 6,4+1,2 72+ 13 11,1+0,3 Szidat (2000)
15.04.97 80+15 88+ 12 10,8+0,3 Szidat (2000)
08.07.97 65+15 168 + 16 26,0+ 0,6 Szidat (2000)
15.10.97 77+15 183+ 17 23,0+05 Szidat (2000)
06.01.98 39+15 115+ 11 290+1,2 Szidat (2000)
01.07.98 6,2+14 99+ 12 16,0+ 04 Szidat (2000)
04.08.98 85+18 178 £ 40 21,0+ 05 Szidat (2000)
24.11.98 9017 500 £ 40 550+£11 Szidat (2000)
09.03.99 54+11 227+ 15 42,0+09 Szidat (2000)
04.05.99 58+1,2 135+ 10 23,0+£05 Szidat (2000)
10.09.99 64+13 112+ 10 17,0+0,4 Szidat (2000)
26.10.99 6,2+1,3 124 + 16 20,0+£05 Szidat (2000)
15.02.00 56+0,9 1708+ 11,7 29,9+52 diese Arbeit
11.04.00 57+0,9 361,9+ 13,8 63,0+£9,8 diese Arbeit
20.09.00 70+11 176,1+8/4 248+4.1 diese Arbeit
22.02.01 83+15 298,7+ 12,2 355+64 diese Arbeit
18.08.01 71+0,3 330,0+ 65,1 455+20 diese Arbeit
21.08.01 8,7+0,1 163,4 + 45,0 18,6+ 0,6 diese Arbeit
01.11.01 6,9+0,1 77,1+£22 10,9+ 0,3 diese Arbeit
Geom. Mittel 6,7-1,2* 163 - 1,7 241,77
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Tabelle 111.20: *'I- und **°I-K onzentrationen und *°1/**’|-| sotopenverhaltnisse
im niedersachsi schen Oberfl&chenwasser Leineturm

; 127 129 129 12
Leineturm | | Verhaltnis Quelle
Probennahme inngg™ infgkg™ in107°
04.02.97 65+12 11+£2 1,7+£0,0 Szidat (2000)
05.08.97 4,7+09 36+6 75+0,2 Szidat (2000)
22.10.97 114+45 60+ 6 52+0,2 Szidat (2000)
19.01.98 43+17 2+4 10,0+ 0,4 Szidat (2000)
23.05.98 6,3+25 31t4 48+0,2 Szidat (2000)
28.07.98 48+1,0 28+5 58+0,2 Szidat (2000)
27.11.98 53+1,1 56+ 8 10,4+ 0,3 Szidat (2000)
14.02.99 46+0,9 41+3 89+0,2 Szidat (2000)
22.04.99 41+09 35+3 83102 Szidat (2000)
16.07.99 46+0,9 41+3 89+0,2 Szidat (2000)
21.10.99 10,8+2,2 53+ 6 48+0,1 Szidat (2000)
26.01.00 52+0,8 347+16 66+1,1 diese Arbeit
21.06.00 59+0,8 434+23 73+x11 diese Arbeit
30.08.00 106+1,2 68,3+ 3,7 6,4+0,8 diese Arbeit
21.03.01 75+22 245+ 1,1 32+10 diese Arbeit
10.05.01 29+09 3272+ 14,7 111,7+ 36,0 diese Arbeit
12.11.01 8,8+0,2 430+ 1,7 48+0,2 diese Arbeit
Geom. Mittel 5915 42.1,9* 7,0-2,3*

Tabelle 111.21: **'I- und *I-K onzentrationen und **1/*?"|-1sotopenverhé tnisse

im niedersachsischen Oberflachenwasser M eetschow

127 129, 129| /127| _
Meetschow I I Verhdtnis
Quelle
Probennahme inngg™ infgkg™ in107°
12.02.97 6,0+16 31+8 51+£0,2 Szidat (2000)
15.05.97 6,6+1,2 86+11 12,8+ 0,2 Szidat (2000)
09.07.97 135+25 121+ 10 88x0,1 Szidat (2000)
17.10.97 82+15 106 £ 27 130+£0,3 Szidat (2000)
06.01.98 4909 37+14 70x£0,3 Szidat (2000)
15.05.98 6,9+27 158+ 18 23,0+0,8 Szidat (2000)
01.07.98 8017 349 + 37 43,0£0,7 Szidat (2000)
23.11.98 44+0,8 128+ 12 29,0+0,3 Szidat (2000)
03.03.99 148+ 3,1 675 44+01 Szidat (2000)
08.06.99 19,0+ 3,9 138+ 11 72+0,1 Szidat (2000)
03.09.99 123+ 25 167 + 13 13,4+ 0,2 Szidat (2000)
02.12.99 2,1+0,7 168,1+ 6,9 775+ 26,4 diese Arbeit
10.03.00 45+0,8 119,3+£5,0 26,2+ 4,7 diese Arbeit
26.05.00 96+1,0 193,3+£8,7 198+ 23 diese Arbeit
05.03.01 44+19 46,6+ 2,1 105+45 diese Arbeit
11.06.01 99+0,1 166,8 £ 6,5 16,5+ 0,6 diese Arbeit
17.09.01 79+0,1 1634+ 6,9 1858+ 7,8 diese Arbeit
10.12.01 37£0,1 1339+114 356+30 diese Arbeit
Geom. Mittel 71-1,7 113-1,9" 15,7 -2,1*
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Tabelle 111.22: **'I- und **|I-K onzentrationen und **1/**"-1 sotopenverhé tnisse in niederséichsischen
Grundwassern unterschiedlicher Filtrationstiefen h

Gebiet | Rhauderfehnh, =10m 127 129 129) 121
- — - — - — Quelle
| Probennahme inng g infg kg in10
31.03.98 3,37+ 0,80 29,03+ 3,16 84,8+21,0 Szidat (2000)
07.10.98 565+ 1,10 41,69+ 4,93 72,7+17,0 Szidat (2000)
08.04.99 4,00£0,90 64,39 + 5,98 158,4 + 38,0 Szidat (2000)
19.08.99 1,98+ 0,45 2,39+ 0,50 11,9+ 37 diese Arbeit
21.01.00 1,98+ 0,45 4,99+ 0,49 247+6,1 diese Arbeit
31.07.00 2,59 + 0,46 4,89+ 0,39 18,6 + 3,6 diese Arbeit
08.05.01 8,35+ 1,51 3,67+0,20 43+08 diese Arbeit
29.11.01 8,67 £0,12 2,54+ 0,28 29+0,3 diese Arbeit
I Woltrup-Wehbergen 127, 129 129 127)_\/erhéitnis
hy=8m Quelle
Probennahme inng g™ infgkg™ in 10710
19.11.97 542+ 1,20 63,66 + 8,66 115,74+ 31,0 Szidat (2000)
31.03.98 3,66 £ 0,80 89,55 + 10,16 240,8 + 61,0 Szidat (2000)
07.10.98 3,15+ 0,60 96,61 + 8,16 302,1+ 67,0 Szidat (2000)
08.04.99 3,70+ 0,70 107,70 £ 8,22 286,9 + 60,0 Szidat (2000)
19.08.99 342+0,48 120,77 £ 4,15 3475+ 50,2 diese Arbeit
21.01.00 2,66 £ 0,56 113,71+ 4,62 420,8 + 89,4 diese Arbeit
31.07.00 2,97+ 0,53 131,36 £ 6,07 4349+ 79,9 diese Arbeit
: — 127, 129 129 /127
I Lamspringeh, =3 m . | _ . | _ . 1/ 711) Quelle
Probennahme inngg infg kg in 10
28.10.97 1,78+ 0,40 402+151 22,3+10,0 Szidat (2000)
08.04.98 14,22 + 3,40 20,38 + 4,09 141+£4,0 Szidat (2000)
14.10.98 0,64+0,10 385+1,37 59,3+ 25,0 Szidat (2000)
15.04.99 0,69+0,20 3,16 £ 0,46 452+ 120 Szidat (2000)
20.10.99 1,05+ 0,36 4,22+0,19 39,7+ 13,6 diese Arbeit
17.05.00 1,46 + 0,37 394+0,24 265+6,8 diese Arbeit
11.10.00 1,60+ 0,49 2,92+0,16 18,0+ 5,6 diese Arbeit
v Breetzeh, =5m 127 129 129 227 .y erhdltnis
; -1 : ) — Quelle
Probennahme inngg infg kg in 10
12.02.97 510+1,18 0,06 £+ 0,06 01+01 Szidat (2000)
17.09.97 6,44+ 1,30 4,12 +0,58 6,3+15 Szidat (2000)
07.07.98 5,10 £ 1,00 1,02+ 0,31 20+07 Szidat (2000)
29.09.98 484+1,00 1,08 £ 0,30 22+08 Szidat (2000)
04.05.99 3,78+ 0,70 3,89+ 0,46 101+ 23 Szidat (2000)
06.10.99 453+0,59 312+0,14 6,8+0,9 diese Arbeit
07.06.00 4,75+ 0,56 3,29+ 0,19 6,8+0,9 diese Arbeit
22.08.00 4,00+ 0,47 24,40+ 1,02 60,1+74 diese Arbeit
04.04.01 4,41+ 1,07 1,65+ 0,09 37+09 diese Arbeit
22.08.01 5,45+ 0,09 2,45+ 0,06 44+01 diese Arbeit
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Tabelle 111.23: Vergleich der ?’I- und **°I-K onzentrationen und der *°1/*?’|-1sotopenverhaltnisse im und

auRerhalb eines Oberflacheneinzugsgebietes in Bdden

Wassereinzugs-

127 |

129 |

129) 127 _

Bdden gebiet inmg g™ innBq g™ Vgrhélt_gis
in10
Acker Grof3 Lobke - 34102 268+ 11 1,2+0,1
Acker Barum - 34+0,2 306+ 8 1,4+0,1
Acker Adenstedt - 39+£03 380+ 17 15+0,1
Acker Twenge - 32+0,2 331+12 15+0.1
Rasen Ricklingen - 25+01 489+ 19 30£0,2
Weide Vestrup - 56+04 1413 + 46 38+£03
Wald Eilenriede - 32+0,2 1117+ 36 52+0,3
Acker 1 Wendland 1998 Elbe 0,68+ 0,12 460 £ 70 10,2+ 0,3
Acker 1 Wendland 1999 Elbe 0,60+ 0,11 336+ 43 86+19
Acker 1 Wendland 2000 Elbe 1,96 + 0,20 310+ 26 24+0,3
Acker 1 Wendland 2001 Elbe 0,54+ 0,16 735+ 101 20,5+ 6,5
Acker 2 Wendland 1998 Elbe 0,71+ 0,07 1000 + 70 213+22
Acker 2 Wendland 1999 Elbe 049+0,11 644 + 83 20,2+54
Acker 2 Wendland 2000 Elbe 0,85+ 0,19 589 + 49 104+24
Acker 2 Wendland 2001 Elbe 0,85+ 0,10 825+ 80 145+£22
Acker 2 Wendland 2001 Elbe 1,18+ 0,18 877+ 85 112+£20
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Tabelle 111.24: Analysenergebnisse fir Boden, Bewuchs, und Nahrungsmittel geordnet nach Probennahmeorten.
Ergebnisse unter der Erkennungsgrenze sind als < EKG angegeben. Die Konzentrationsangaben dieser Tabelle beziehen sich bei Boden, Gras/Heu/Stroh, Getreide
und Pilzen auf die Trockenmasse der Praben. Bei Gemiise, Obst, Fleisch, Schilddriisen und Milch sind die Konzentrationen auf das Frischgewicht bezogen.

Datum Proben- 127 129 127 | sotopen-
Ve?berr n- bezeichnung Ort Region Material Prozgwlzjarr:]me tf‘:;'e irl:r;) |Cn( g/l) i:fﬁ% (.:( ) Am( ) i#rgk) verhdtnis i#r;)
nung | (Datenbani g ng/g inBd/g 1291127

10.04.03 | BUZiEPRIO1 Buntenbock 11 Ziegenfleisch 27.05.2002 74,1 0,6 2,80E-07 53 1,09E-14 7,13E-08 47 3,84E-08 7,1
08.07.03 | BUMPGro1 Buntenbock 11 Gras/ Ziegenstandort 27.05.2002 72,7 0,6 8,08E-07 37 5,12E-14 3,35E-07 79 6,24E-08 | 8,7
22.01.03 | GeKoMPWeO1 | Gestorf 11 Weizen 15.08.2001 79,8 1,2 7,20E-09 85 <1,32E-15 | <8,62E-09 - <1,81E-07 -
31.10.02 | GeBoMPWe0Ol | Gestorf 11 Boden zu Weizen 15.08.2001 64,5 1,3 2,82E-06 10,2 6,15E-14 4,02E-07 25 2,15E-08 | 10,5
29.08.02 | GeStMPWe01 Gestorf 1" Weizenstroh 15.08.2001 9,1 17 9,67E-07 2,2 9,72E-14 6,35E-07 2,2 9,89E-08 | 3,2
18.06.03 | GeGeEPKa0l1 Gestorf 1" Kartoffeln 15.08.2001 82,3 0,6 245E-08 | 12,7 | <4,06E-16 | <2,65E-09 - <163E-08| -
15.10.02 | GeBoEPKa01 Gestorf 11 Boden zu Kartoffeln 15.08.2001 52,3 2,8 4,11E-06 6,5 7,21E-14 4,71E-07 1,7 1,73E-08 6,7
13.08.03 | GIObMPBbO1 Gleidingen 1" Brombeeren 13.08.2002 90,1 04 1,35E-08 2,6 1,05E-15 6,88E-09 114 7,68E-08 | 11,7
10.07.03 | GIBoMPBbO1 Gleidingen 11 Boden zu Brombeeren 13.08.2002 79,1 0,6 4,22E-06 | 10,8 5,32E-14 3,48E-07 10,1 1,24E-08 | 14,8
09.09.03 | GIObMPHbO1 | Gleidingen 1" Himbeeren 13.08.2002 68,6 0,6 1,21E-08 | 20,3 7,30E-16 4,77E-09 18,7 593E-08 | 27,6
21.07.03 | GIBoMPHbO1 Gleidingen 11 Boden zu Himbeeren 13.08.2002 89,5 0,7 1,04E-06 14,7 6,55E-14 4,28E-07 6,1 6,22E-08 | 15,9
28.08.03 | GrGeEPBKO1 Griindeich | Blumenkohl 02.10.2002 66,8 0,5 < 6,6E-09 - <391E-16 | <2,55E-09 - - -
08.09.03 | GrBoEPBKO1 Griindeich | Boden zu Blumenkohl 02.10.2002 95,6 0,6 n.a

10.02.03 | GrGeEPKa01 Griindeich I Kartoffeln 02.10.2002 63,1 10 1,29E-08 41 4,22E-16 2,75E-09 39,5 3,23E-08 | 39,8
20.02.03 | GrGeEPKr01 Grindeich I Kohlrabi 03.09.2002 95,5 0,9 5,92E-09 54 1,73E-16 1,13E-09 41,8 2,87E-08 | 42,2
13.02.03 | GrBoEPKr01 Grindeich I Boden zu Kohlrabi 03.09.2002 89,3 0,9 1,54E-06 4,6 1,44E-13 9,40E-07 2,2 9,21E-08 | 51
10.03.03 | GrGeEPKs01 Grindeich I Kopfsalat 03.09.2002 74,3 0,5 2,41E-08 49 9,44E-15 6,17E-08 55 3,85E-07 | 7,4
28.01.03 | GrBoEPKs0O1 Grindeich | Boden zu Kopfsalat 03.09.2002 96,1 11 6,37E-06 2,2 1,20E-13 7,81E-07 21 1,85E-08 31
29.08.03 | GrGeEPLa01 Grindeich I Lauch 02.10.2002 80,7 0,5 4,88E-08 6,6 8,36E-15 5,46E-08 438 1,69E-07 | 81
02.09.03 | GrBoEPLa01 Grindeich I Boden zu Lauch 02.10.2002 94,7 0,5 6,42E-06 17 9,88E-14 6,45E-07 32 151E-08 | 3,6
26.08.03 | GrGeEPRdO1 Grindeich I Radieschen 03.09.2002 69,8 0,5 1,82E-08 | 11,2 1,60E-15 1,04E-08 94 8,62E-08 | 14,6
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Datum

Proben-

C(127|)

c(*)

Am(127|)

I sotopen-

05.09.03 | GrBoEPRdO1 Grindeich I Boden zu Radieschen 03.09.2002 91,2 0,6 6,59E-06 32 1,43E-13 9,37E-07 2,2 2,14E-08 | 39
27.08.03 | GrGeEPWeKO1 | Grindeich I WeiRkohl 03.09.2002 72,7 0,5 <5,1E-09 - <2,95E-16 | < 1,93E-09 - - -
25.08.03 | GrBoEPWek01 | Grundeich | Boden zu Weikohl 03.09.2002 89,9 0,5 6,62E-06 1,3 1,24E-13 8,11E-07 7,1 1,85E-08 7,2
18.02.03 | GrGeEPWKO1 Grindeich | Wirsingkohl 02.10.2002 82,1 0,9 1,16E-08 7,0 <4,76E-16 | <3,11E-09 - < 4,04E-08 -
09.04.03 | GrBoEPWkO1 Grindeich I Boden zu Wirsingkohl 02.10.2002 98,8 0,6 4,66E-06 33 8,49E-14 5,54E-07 32 1,79E-08 | 45
29.10.02 | GES080402 Hannover 1" Gesamtnahrung Mensa 08.04.2002 51,2 21 4,85E-07 8,6 <5558E-15 | <3,64E-08 - <113E-08 | -
14.11.02 | GES090402 Hannover 1l Gesamtnahrung Mensa 09.04.2002 83,6 0,8 1,92E-07 55 <780E-16 | <5,09E-09 - <4,00E-09 | -
21.11.02 | GES100402 Hannover 11 Gesamtnahrung Mensa 10.04.2002 69,7 0,9 1,17E-07 54 <547E-16 | <3,57E-09 - < 4,62E-09 -
25.11.02 | GES110402 Hannover 11 Gesamtnahrung Mensa 11.04.2002 76,3 0,9 1,96E-07 53 <8,17E-16 | <5,34E-09 - < 4,10E-09 -
27.11.02 | GES120402 Hannover 11 Gesamtnahrung Mensa 12.04.2002 71,2 0,9 1,21E-07 53 <716E-16 | <4,68E-09 - < 5,80E-09 -
11.11.02 | GES120802 Hannover 11 Gesamtnahrung Mensa 12.08.2002 106,1 0,7 9,15E-08 52 <7,72E-16 | <5,04E-09 - < 8,30E-09 -
03.12.02 | GES130802 Hannover 11 Gesamtnahrung Mensa 13.08.2002 85,9 0,9 1,57E-07 51 <6,92E-16 | <4,52E-09 - < 4,35E-09 -
17.12.02 | GES140802 Hannover 11 Gesamtnahrung Mensa 14.08.2002 89,8 0,9 1,11E-07 5,6 <6,60E-16 | <4,31E-09 - < 5,83E-09 -
07.01.03 | GES150802 Hannover 1" Gesamtnahrung Mensa 15.08.2002 55,3 12 1,19E-07 53 <143E-15 | <9,34E-09 - <119E-08 | -
09.01.03 | GES160802 Hannover 1" Gesamtnahrung Mensa 16.08.2002 66,9 11 8,97E-08 52 9,58E-15 6,26E-08 6,7 105E-07 | 85
14.05.03 | HLWSaeF01 HLW 1" Schaffleisch 09.09.2002 81,8 10 2,68E-08 | 21,1 1,19E-15 7,80E-09 24,3 4,39E-08 | 32,2
22.05.03 | HLWSasdo1 HLW 11 Schaf-Schilddriise 09.09.2002 20,9 11 2,21E-05 11,7 9,00E-12 5,88E-05 1,4 4,01E-07 | 11,8
19.05.03 | HLWSweF01 HLW 11 Schweinefleisch 09.09.2002 284 1,0 < 3,7E-08 - <2,16E-15 | <1,41E-08 - - -
23.06.03 | HLWSwSd01 HLW 1" Schweine-Schilddriise 09.09.2002 63,7 0,6 6,50E-05 71 9,69E-13 6,33E-06 32 147E-08 | 7,8
19.11.03 | HLWRIEPSdO1 | HLW 11 Rinder-Schilddriise 04.09.2001 | 26,2 0,7 3,10E-04 49 5,56E-11 3,63E-04 59 1,79€E-07 7,7
15.00.08 | HLWMPGrO1 HLW 11 Gras 24.05.2002 88,0 0,6 1,14E-06 1,6 3,40E-14 2,22E-07 4,9 2,94E-08 51
05.08.03 | HLWBOMPGr01 | HLW 1l Boden zu Gras 24.05.2002 96,2 0,8 1,35E-05 | 10,3 8,17E-14 5,33E-07 52 595E-09 | 115
19.08.03 | HLWBOMPGr02 | HLW 11 Boden zu Gras 01.11.2002 98,8 04 6,17E-06 8,6 4,78E-14 3,12E-07 51 7,62E-09 | 10,0
17.09.03 | HLWMPHeO1 HLW 11 Heu 03.09.2001 55,4 0,7 9,21E-07 38 1,69E-13 1,10E-06 4,3 1,80E-07 57
10.09.03 | HLWBOEPHeO1 | HLW 11 Boden zu Heu 03.09.2001 98,6 0,6 6,31E-06 2,2 7,14E-14 4,67E-07 2,2 1,11E-08 31
06.02.03 | HLWMPMiO1 HLW 11 Milch 03.09.2001 68,2 0,3 7,79E-09 15 2,35E-15 1,53E-08 21 2,97E-07 2,6
06.02.03 | HLWMPMI06 HLW 11 Milch 12.03.2002 71,4 0,3 1,58E-08 35 5,14E-15 3,36E-08 1,8 3,21E-07 39
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Datum Proben- i) ) An(127) | sotopen-
Ve?l?rr on- bezeichnung Ort Region Material Profj);ﬁt:]me @;je i::'g% in( v i#’g% . 5 i#’g% verhaltnis i#’g%
nng | (Datenbank) 9 ng/y inBa/g 1291121}

05.11.03 | HLWMPMi11 HLW 11 Milch 25.04.2003 731 0,50 6,59E-09 2,2 1,07E-15 6,99E-09 5,0 1,59E-07 55
31.07.03 | JeGeEPKrO1 Jeinsen 11 Kohlrabi 14.08.2001 68,1 0,8 4,89E-08 54 7,98E-16 5,21E-09 20,2 1,61E-08 | 20,9
30.01.03 | JeBOEPKrO1 Jeinsen 11 Boden zu Kohlrabi 14.08.2001 86,1 11 3,11E-06 9,5 5,33E-14 3,48E-07 24 1,69E-08 9,8
04.11.02 | JeBOoEPKS01 Jeinsen 11 Boden zu Kopfsalat 14.08.2001 92,6 1,3 3,27E-06 19,5 3,90E-14 2,55E-07 2,3 1,17E-08 | 19,7
19.01.04 | JeGeEPWkO1 Jeinsen 11 Wirsingkohl 13.09.2001 65,2 1,0 1,95E-08 64,8 2,77E-14 1,81E-07 31 1,40E-06 | 64,9
23.01.03 | JeBoEPWkO1 Jeinsen 11 Boden zu Wirsingkohl 13.09.2001 68,7 1,0 2,29E-06 6,8 531E-14 3,47E-07 45 2,28E-08 81
26.09.03 | JeGeEPLa01 Jeinsen 11 Lauch 13.09.2001 453 0,7 159E-08 | 238 1,31E-15 8,57E-09 17,0 8,14E-08 | 29,3
04.02.04 | JeBoEPL&a01 Jeinsen 11 Boden zu Lauch 13.09.2001 96,9 0,8 3,54E-06 5,0 4,96E-14 3,24E-07 32 1,38E-08 59
03.02.03 | PoKoMPGeO1 Nef3merpol der | Gerste 27.08.2001 84,0 1,2 9,61E-08 6,3 4,93E-14 3,22E-07 45 5,05E-07 78
25.02.03 | PoBoMPGe01 Nef3merpolder | Boden zu Gerste 05.12.2001 101,2 0,9 1,55E-05 11,4 9,57E-14 6,25E-07 45 6,00E-09 | 12,3
25.07.03 | PoKoMPHa0l Nef3merpol der | Hafer 27.08.2001 74,3 0,8 1,38E-07 8,0 3,29E-14 2,15E-07 75 2,35E-07 | 10,9
09.07.03 | PoBoMPHa01 Nef3merpol der | Boden zu Hafer 27.08.2001 100,3 0,6 9,40E-06 10,7 8,33E-14 5,44E-07 10,1 8,72E-09 | 14,7
15.07.03 | PoBoMPHa03 Nef3merpolder | Boden zu Hafer 0-30cm 01.10.2002 96,2 0,6 1,51E-05 85 8,79E-14 5,74E-07 6,2 573E-09 | 10,5
14.07.03 | PoBoMPHab4 Nef3merpol der | Boden zu Hafer 30-60cm 01.10.2002 76,8 0,6 1,95E-05 75 3,33E-14 2,17E-07 6,2 1,68E-09 9,8
17.09.03 | POMPHeO1 Nel3merpolder | Heu Wiese 17-19 25.05.2001 64,5 0,7 9,21E-07 38 1,69E-13 1,10E-06 43 1,80E-07 57
30.07.03 | PoBoMPHe01 Nef3merpol der | Boden zu Heu Wiese 17-19 25.05.2001 97,0 0,8 9,07E-06 139 1,16E-13 7,57E-07 6,2 1,26E-08 | 15,2
21.08.03 | PoOMPHe02 Nel3merpolder | Heu Wiese 17-19 15.08.2001 91,8 0,5 2,26E-06 1,3 2,26E-13 1,48E-06 24 9,85E-08 2,7
01.08.03 | PoBoMPHe02 Nel3merpolder | Boden zu Heu Wiese 17-19 27.08.2001 92,9 0,8 7,51E-06 14 1,18E-13 7,68E-07 32 1,54E-08 35
11.09.03 | PoMPHe03 Nef3merpol der | Heu Wiese 17-19 01.10.2002 79,5 0,6 1,21E-06 29 3,51E-13 2,30E-06 2,3 2,86E-07 37
24.07.03 | PoBoMPHe03 Nel3merpolder | Boden zu Heu Wiese 17-19 17.07.2002 76,8 0,8 9,98E-06 11,2 1,12E-13 7,33E-07 32 1,11E-08 | 11,6
03.09.03 | PoBoMPHe04 Nef3merpol der | Boden zu Heu Wiese 17-19 01.10.2002 94,9 0,6 1,06E-05 14 1,44E-13 9,38E-07 41 1,33E-08 4,3
07.05.02 | PoKoMPWeO1 | Nel3merpolder | Weizen 27.08.2001 58,5 11 1,23E-07 9,5 8,45E-15 5,52E-08 13,8 6,75E-08 | 16,7
14.03.02 | PoBoMPWe01 Nefl3merpolder | Boden zu Weizen 27.08.2001 84,7 0,5 1,47E-05 37,0 1,16E-13 7,59E-07 4,0 7,79E-09 | 37,2
25.03.02 | PoStMPWeO1 Nef3merpol der | Weizenstroh 27.08.2001 35,6 0,6 396E-07 | 13,1 n.a - - - -
02.04.02 | PoStMPWeO1 Nef3merpolder | Weizenstroh 27.08.2001 | Probleme bei der Verbrennung der Probe — Auswertung nicht moglich

14.04.03 | PORIEPHFO1 Nef3merpol der | Rinderfleisch 19.09.2001 84,9 0,7 1,47E-07 34 4,60E-15 3,01E-08 89 3,07E-08 9,5
27.02.03 | POMPMi02 Nel3merpolder | Milch 27.08.2001 78,1 04 2,07E-08 2,6 4,28E-15 2,80E-08 1,2 2,04E-07 29
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Datum

Ve pezeichmung ort Region Material Probenanme | Aus | s iCn(lgjl) e e .A'"ém') e vehiiats e
nng | (Datenbank) 9 ng/y inBa/g 1291121}
27.02.03 | POMPMi09 Nef3merpolder | Milch 30032002 | 668 | 04 | 400E-08 | 21 | 883E-15 | 577E08 | 09 | 217E07 | 23
04.11.03 | POMPMi12 Nef3merpolder | Milch 1507.2002 | 628 | 05 | 12308 | 18 | 368E-15 | 240E08 | 40 | 294E07 | 44
04.11.03 | POMPMi14 Nefmerpol der | Milch 15112002 | 567 | 05 | 173E-08 | 11 | 420E-15 | 274E-08 | 40 | 238E07 | 41
110303 |RhPIMPSc02 | Rheinhausen I | Pilze/Schirmlinge 04102002 | 697 | 06 | 1,22E-07 | 21,7 | 299E-14 | 195E-07 | 62 | 241E-07 | 226
2204.03 |RhPIMPSpOL | Rheinhausen Nl | Pilze/Steinpilze 04102002 | 808 | 07 | 243E-07 | 52 | 859E-15 | 561E-08 | 183 | 348E-08 | 19,0
08.0503 |RhPIMPMr02 | Rheinhausen Nl | PilzeMaronen-Réhr. 04102002 | 59,9 | 10 | 186E-06 | 21 | 280E14 | 18E07 | 69 | 149E-08 | 72
2207.03 | RhBOEPAUOL | Rheinhausen I | Bodenauflage zu Pilzen 04102002 | 982 | 07 | 125606 | 354 | 254E-13 | 166E06 | 51 | 201E-07 | 358
2307.03 |RhBOEPWa01 | Rheinhausen Il | Boden zu Pilzen 01102001 | 976 | 08 | 670E-07 | 243 | 324E-13 | 212E-06 | 61 | 477E-07 | 251
29.07.03 | RhBOEPPIOL | Rheinhausen Nl | Boden zu Pilzen 04102002 | 900 | 08 | 10306 | 10 | 575614 | 375607 | 71 | 549E-08 | 72
01.09.03 |RhBOEPSPOL | Rheinhausen Il | Spreuzu Pilzen 04102002 | 996 | 05 | 209E-06 | 15 | 639E-13 | 417E-06 | 41 | 301E-07 | 44
13.05.03 | RhRedawBI Rheinhausen Il | Rehfleisch 13082002 | 721 | 10 | <14E-08 | - 133615 | 866E-09 | 264 |>935E-08| -
150104 | RhRe8mmsd | Rheinhausen I | Renhschilddriise 13082002 | 990 | 09 | 1,82E-03 | 109 | 843E-10 | 551E-03 | 10,1% | 4,57E-07 | 14,8
16.01.04 | RhRedawsd Rheinhausen Il | Renhschilddrise 13082002 | 930 | 09 | 149E-03 | 82 | 385E-10 | 251E-03 | 10,1% | 2,54E-07 | 13,0
07.08.02 | SCKoMPWe0l | Schessingshausen 11 Weizen 11.09.2001 31,2 2,0 | Probleme wegen zu geringer Ausbeute, daher wiederholt.
20.01.03 |ScKoMPWeOl | Schessingshausen | Il | Weizen 11092001 | 762 | 08 | 883E-08 | 57 | <139E15 |<908E09| - |<155E08| -
2204.02 | ScBoMPWeOL | Schessingshausen | 11l | Boden zu Weizen 11092001 | 970 | 06 | 210E06 | 100 | 576E-14 | 376E07 | 28 | 270E-08 | 104
19.08.02 | ScKOMPWe02 | Schessingshausen | 11l | Weizen 11092001 | 567 | 18 | 198E-07 | 44 | <206E-15 |<135E08| - |<102E-08| -
24.0402 |ScBoMPWeO2 | Schessingshausen | 1l | Boden zu Weizen 27.002001 | 926 | 09 | 146E-06 | 446 | 570E-14 | 372E07 | 29 | 385E08 | 447
30.1002 |ScBoEPKa0l | Schessingshausen |  Ill | Boden zu Kartoffeln 11092001 | 797 | 10 | 227E06 | 128 | 559E-14 | 365E07 | 26 | 243E-08 | 131
16.07.03 | ScBoMPBiOL | Schessingshausen |  [1l | Boden zur Birke 05082002 | 798 | 07 | L11E-06 | 165 | 109-13 | 7,00E07 | 71 | 962E-08 | 179
100204 | ScBaEPBIOL-R | Schessingshausen | 11l | BirkeRinde 05082002 | 416 | 11 | 218E-07 | 563 | 985E-14 | 643E-07 | 74 | 445E-07 | 568
17.0204 | ScBaEPBIOL-H | Schessingshausen | 11l | BirkeHolz 05082002 | 377 | 12 | <920E9 | - | <605E-15 |<395E-08| - - -
100402 | SIKoMPWeOl | Schieweke N | Weizen 06082001 | 434 | 10 | 18E07 | 77 | 667E-15 | 435E-08 | 144 | 361E-08 | 163
21.01.03 | SIKOMPWeO1 | Schieweke N | Weizen 06.082001 | 86,2 | 08 | 234E-09 | 208 | <1723E-15 |<8O03E09| - |<5I5E07| -
13.03.02 | SIBoMPWe01 Schleweke 1l Boden zu Weizen 06.08.2001 67,3 05 Probleme
12.09.02 | SIBOMPWeOl | Schleweke I | Boden zu Weizen 06082001 | 80 | 13 | 694E-07 | 126 | 429E-14 | 280E07 | 19 | 609E-08 | 12,7
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Datum

Ve pezeichmung ort Region Material Probenanme | Aus | s iCn(lgjl) e e .A'"ém') e vehiiats e
ng (Datenbank) s} ing/g inBg/g 129) /127

19.03.02 | SIStMPWe01 Schleweke 11 Weizenstroh 06.08.2001 32,3 1,0 | Probleme wegen zu geringer Ausbeute, daher wiederholt.

21.03.02 |SStMPWe01 Schleweke 1" Weizenstroh 06.08.2001 88,8 0,7 2,07E-07 39 4,68E-14 3,06E-07 43 2,23E-07 | 58
27.08.02 | SIKoMPWe02 Schleweke 11 Weizen 20.08.2001 64,6 1,8 1,13E-07 9,4 <1,71E-15 | <1,12E-08 - < 1,49E-08 -
11.07.03 | SBBoMPWe02 Schleweke 1" Boden zu Weizen 20.08.2001 91,2 0,6 3,14E-06 13 4,02E-14 2,62E-07 6,1 1,26E-08 | 6,3
04.02.03 | SIKoMPGe01 Schleweke 11 Gerste 21.07.2001 81,7 1,3 2,03E-08 9,2 4,59E-15 3,00E-08 14,3 2,23E-07 | 17,0
11.02.03 | SBBoMPGe01 Schleweke 11 Boden zu Gerste 21.07.2001 96,5 0,9 2,87E-06 11,0 4,24E-14 2,77E-07 1,9 1,45E-08 | 11,2
05.02.03 | SSKoMPGe02 Schleweke 1" Gerste 21.07.2001 68,1 14 1,95E-07 54 6,66E-15 4,35E-08 10,7 3,36E-08 | 12,0
17.03.03 | SIBoMPGe02 Schleweke 11 Boden zu Gerste 21.07.2001 97,3 0,5 2,58E-06 4,3 2,99E-14 1,95E-07 32 1,14E-08 54
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Tabelle I11.25: Ergebnisse der RNAA von *#”1 und *| in Schilddriisen Verstorbener aus Niedersachsen und Hamburg.
Gehalte und spezifische Aktivitaten sind auf Frischgewicht gezogen.

. 129, /127
Bez.(Nr.) |m/w | Todesdatum | Alter | Wohnort IE% I‘% FGITG |, n?];zé_l i :fg}o i n%(:;lzgg‘l ﬁ%‘ézé_'[] i :fg}o . I]/_O_gl i r‘f'g'/o
ZSR 1130 1998 Hannover 100 0,721 4,71 7,12
ZSR 1131 1998 Hannover 168 2,36 15,43 14,0
ZSR 1132 1998 Hannover 706 9,38 61,31 13,3
ZSR 1133 1998 Hannover 183 2,61 17,06 14,3
ZSR 1134 1999 Hannover 369 2,67 17,45 7,25
ZSR 1135 1999 Hannover 573 6,66 43,53 11,6
ZSR 1138 1999 Hannover 571 1,39 9,09 24.4
ZSR 1139 1999 Hannover 23,3 75 3,1 495 2,8 6,77 44,3 45 13,7 5,3
ZSR 1140 2000 35 Hannover 34,8 10,6 3,3 218 31 2,35 15,3 74 10,8 8,0
ZSR 1141 2000 32 Hannover 40,4 16,7 24 52,7 31 0,811 5,30 14 15,4 14,5
ZSR 1142 2000 25 Hannover 13,1 34 3,9 895 31 4,48 29,2 6,0 4,99 6,8
ZSR 1143 m 1987 26 Hannover 46,0 114 40 288 34 5,95 38,9 71 20,6 79
ZSR 1144 m 1987 53 Hannover 59,5 15,4 3,9 556 2,9 10,7 70,0 3,7 19,3 47
ZSR 1145 2001 59 Hannover 15,4 4,1 3,8 294 3,2 4,39 28,7 5,6 14,9 6,4
ZSR 1146 2001 51 Hannover 45,0 10,8 4.2 176 30 0,854 5,58 22 4,86 22
ZSR 1147 2001 82 Hannover 8,3 1,8 4.6 248 4,5 1,65 10,8 13 6,65 14,5
ZSR 1148 2001 70 Hannover 45,1 11,7 3,9 330 2,7 3,83 25,0 4,5 11,6 52
ZSR 1149 2001 32 Hannover 18,2 4,7 3,9 437 3,2 5,11 33,4 9,3 11,7 9,8
ZSR 1150 2001 92 Hannover 14,5 2,8 5,2 202 3,0 6,04 39,5 57 29,9 6,4
ZSR 1151 2001 59 Hannover 23,0 6,1 3,8 448 3,2 517 33,8 58 11,6 6,7
ZSR 1152 w 2001 72 Hannover 134,6 29,3 4,6 149 2,7 0,77 5,04 12,8 517 13,1
ZSR 1153 w 2001 74 Hannover 21,1 55 3,8 350 32 2,89 18,89 6,5 8,27 7,2
ZSR 1154 2001 74 Hannover 571 13,1 44 403 35 3,31 21,61 8,5 8,20 9,2
ZSR 1155 m 2001 64 Hannover 24,1 57 4,2 207 3,6 2,27 14,83 15,4 11,0 15,8
ZSR 1158 w Juni 01 72 Hannover 134,6 29,3 4,6 131 3,0 0,83 5,42 13,0 6,31 13,4
ZSR 1159 w Juni 01 72 Hannover 134,6 29,3 4,6 143 2,8 0,446 2,91 71,7 3,13 71,7
ZSR 1160 m Juli 01 35 Hannover 18,7 4,2 45 317 31 1,74 14,77 16,3 5,49 16,6
ZSR 1161 Juli 01 36 Hannover 31,8 78 41 626 2,7 6,29 50,47 6,8 10,0 7,3
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129| /127|

Bez.(Nr) | m/w| Todesdatum | Alter | Wohnort i';% .Tn (3 FGITG mi‘g‘fé_l |:§}o in%gzgg_l ﬁ%-clf‘é o |:3}o 107 Ir‘fg'/o
ZSR 1162 Juli 01 Hannover 7,7 3,0 2,6 1260 35 18,0 140,34 5,0 14,3 6,1
ZSR 1163 m | Oktober 01 81 Hannover 26,1 8,1 3,2 694 3,1 1,60 12,43 6,3 2,31 7,1
ZSR 1164 m | Oktober 01 54 Hannover 16,5 3.9 4,2 440 3,0 10,6 89,88 5,0 24,2 5,8
ZSR 1165 w Oktober 01 59 Hannover 22,4 5,6 4,0 496 6,2 3,72 31,70 543 | 750 | 54,7
ZSR 1166 m Februar 02 64 Hannover 19,8 6,3 3,1 336 4,0 2,85 24,11 8,7 8,46 9,6
ZSR 1167 w Maérz 02 86 Hannover 25,3 5,0 51 502 35 6,46 54,74 5,0 12,9 6,1
ZSR 1168 w Februar 02 78 Hannover 16,0 4,7 34 500 4,2 4,18 35,92 7,3 8,36 8,4
ZSR 1169 w Marz 02 81 Hannover 40,5 8,2 4,94 261 5,7 3,19 27,39 10,0 12,2 11,5
ZSR 1170 m Februar 02 36 Hannover 36,5 9,9 3,7 480 2,3 1,83 11,94 4,7 3,81 5,2
ZSR 1171 m Februar 02 68 Hannover 23,6 4,1 58 170 35 0,96 6,28 41,1 567 | 41,2
ZSR 1176 m Marz 02 40 Hannover 10,6 3,4 3,1 1023 30 | 10,37 67,78 5,2 10,1 6,0
ZSR 1177 Marz 02 Hannover 14,5 4,3 34 297 4,6 3,00 19,64 10,6 10,1 11,6
ZSR 1178 m Marz 02 29 Hannover 27,7 8,6 3,2 641 7,3 6,11 39,96 143 | 954 | 16,1
SDHH 436 | m | 24.04.2003 35 Bremen 31,3 8,1 3,86 474 2,9 4,63 30,24 5,0 9,75 5,8
SDHH443 | w 27.04.2003 35 Hamburg 24,9 5,8 4,29 327 35 8,00 52,29 53 24,5 6,4
SDHH 446 | m | 29.04.2003 77 Wedel b.HH 48,3 115 4,20 262 2,9 6,46 42,23 5,0 24,7 58
SDHH 448 | m | 29.04.2003 72 Hamburg 36,0 10,0 3,60 495 3,4 6,33 41,35 57 12,8 6,6
SDHH455 | w 05.05.2003 75 Hamburg 18,2 4,7 3,87 546 4,0 2,93 19,17 6,5 5,37 7,6
SDHH458 | m | 30.04.2003 61 Hamburg 27,3 6,5 4,20 215 2,7 2,48 16,18 6,6 11,5 7,1
SDHH 474 | w 05.05.2003 30 Hamburg 21,8 5,8 3,76 287 2,8 2,10 13,75 8,9 7,32 9,3
SDHH 487 | w 07.05.2003 82 Hamburg 41,3 10,1 4,09 178 34 2,92 19,09 7,3 16,4 8,1
SDHH494 | m | 09.05.2003 52 Hamburg 32,4 7,6 4,26 344 2,7 4,27 27,91 6,7 12,4 7,2
SDHH527 | m 16.05.2003 40 Hamburg 36,0 91 3,96 428 3,4 5,40 35,29 6,1 12,6 7,0

Von einer Schilddriise konnten drei Aliquots separat a's die Proben 1152, 1158 und 1159 bestimmt werden. In der folgenden Zeile sind die arithmetischen Mit-
telwerte angegeben. Als relative Unsicherheit ist hier die Standardabweichung der Mittelwertbildung angegeben.

Mittelwerte

AUSZSR 1\ | auni2001 | 72 | Hanover | 1346 | 293 | 46 | 141 | 64 | 068 | 446 | 303 | 487 | 331
1152, 1158, ’ ’ ’ ’ ’ ' ’ ' ’

1159
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Tabelle 111.26: Transferfaktoren fiir den Transfer von **I und **| vom Boden in Pflanzen fiir die Regionen I, 111 und V.

gﬁgﬁ%ﬁ? Region Probenart 127 Urg 129) U Einheit
HLWMPGr01 Il Gras 0,084 10 0,42 7,1 kg (TM) Gras/ kg (TM) Boden

Il Gras 0,017 17 0,082 15,4  |kg (FM) Gras/ kg (TM) Boden
4 Jahre; gemittelt® A% Bewuchs 19 - 1,3 - kg (TM) Bewuchs/ kg (TM) Boden
PoMPHe01 I Heu Wiese 17-19 0,10 14 15 75 kg (TM) Heu/ kg (TM) Boden

I Heu Wiese 17-19 0,087 14 13 75 kg (FM) Heu/ kg (TM) Boden
PoMPHe02 I Heu Wiese 17-19 0,30 2,0 19 39 kg (TM) Heu/ kg (TM) Boden

I Heu Wiese 17-19 0,26 2,0 17 39 kg (FM) Heu/ kg (TM) Boden
PoMPHe03 I Heu Wiese 17-19 0,11 3,2 2,5 4,7 kg (TM) Heu/ kg (TM) Boden

I Heu Wiese 17-19 0,098 3.2 2,1 4,7 kg (FM) Heu / kg (TM) Boden
HLWMPHe01 [ Heu 0,15 4.4 2,4 4,9 kg (TM) Heu/ kg (TM) Boden

Il Heu 0,13 4.4 2,0 49 kg (FM) Heu/ kg (TM) Boden
PoKoM PGe01 I Gerste 0,0062 13 0,52 6,4 kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
SIKoMPGe01 Il Gerste 0,0071 14 0,11 14 kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
SIKoMPGe02 Il Gerste 0,076 6,9 0,22 11 kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
PoKoMPHa01 I Hafer 0,015 13 0,40 13 kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
PoK oM PWe01 I Weizen 0,0084 38 0,073 14 kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
GeKoMPWe0O1 Il Weizen 0,0026 13 - - kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
ScKoMPWe01 Il Weizen 0,042 12 - - kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
ScKoMPWe02 Il Weizen 0,136 45 - - kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
SIKoMPwWe01 "l Weizen 0,26 15 0,16 15 kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
SIKoMPWe02 Il Weizen 0,036 9,5 - - kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden

189




(P[r)(;:taglg:rrli)el Region Probenart 127 Urg 129) U Einheit
GeStMPWe01 Il Weizenstroh 0,343 10 - - kg (TM) Korn/ kg (TM) Boden
SIStMPWe01 Il Weizenstroh 0,30 13 11 4,7 kg (TM) Stroh / kg (TM) Boden
GrGeEPKs01 I Kopfsalat 0,0038 54 0,079 59 kg (FM) Gemise/ kg (TM) Boden
GrGeEPLa01 I Lauch 0,0076 6,8 0,085 57 kg (FM) Gemuse/ kg (TM) Boden
GrGeEPRdO1 I Radieschen 0,0028 12 0,011 9,6 kg (FM) Gemuse/ kg (TM) Boden
GrGeEPWkO1 I Wirsingkohl 0,0025 7,7 - - kg (FM) Gemise/ kg (TM) Boden
GrGeEPKr01 I Kohlrabi 0,0039 71 0,0012 42 kg (FM) Gemise/ kg (TM) Boden
JeGeEPK 01 Il Kohlrabi 0,016 11 0,015 20 kg (FM) Gemuse/ kg (TM) Boden
GeGeEPKa01 Il Kartoffeln 0,0060 14 - - kg (FM) Kartoffeln / kg (TM) Boden
JeGeEPWkO01 Il Wirsingkohl 0,0085 65 0,52 5,4 kg (FM) Gemuse/ kg (TM) Boden
JeBoEPLa01 Il Lauch 0,0045 24 0,026 17 kg (FM) Gemuse/ kg (TM) Boden
RhPiIMPMr02 Il Pilze/Maronen-Rohrlinge 18 2,3 0,487 99 kg (TM) Pilze/ kg (TM) Boden
RhPIMPMr02 i Pilze/Maronen-Rohrlinge 15 36 0,11 8,6 kg (TM) Pilze/ kg (TM) Bodenauflage
RhPIMPMr02 Il Pilze/Maronen-Rohrlinge 0,89 25 0,044 8,0 kg (TM) Pilz/ kg (TM) Spreu
RhPiMPSc02 Il Pilze/Schirmlinge 0,12 22 0,52 94 kg (TM) Pilze/ kg (TM) Boden
RhPiMPSc02 Il Pilze/Schirmlinge 0,098 42 0,12 8,0 kg (TM) Pilze/ kg (TM) Bodenauflage
RhPiMPSc02 Il Pilze/Schirmlinge 0,058 22 0,047 74 kg (TM) Pilz/ kg (TM) Spreu

RhPiM PSp01 Il Pilze/Steinpilze 0,24 5,2 0,15 20 kg (TM) Pilze/ kg (TM) Boden

RhPiM PSp01 Il Pilze/Steinpilze 0,19 36 0,034 19 kg (TM) Pilze/ kg (TM) Bodenauflage
RhPiMPSp01 Il Pilze/Steinpilze 0,12 54 0,014 19 kg (TM) Pilz/ kg (TM) Spreu
GIObMPBb01 Il Brombeeren 0,0032 11 0,020 15 kg (FM) Beeren/ kg (TM) Boden
GIObMPHbBO1 [ Himbeeren 0,012 25 0,011 20 kg (FM) Beeren/ kg (TM) Boden

& geometrische Mittelung; vgl. Tab. 111.27 und 111.28.
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Tabelle 111.27: Transferfaktoren fiir den Transfer von **I und ***I vom Boden in Bewuchs und in Milch in Regionen IV.

127 |

129 |

127 |

129 |

127 129 129 /127
Probe Daum ! ! 11 Boden/Bewuchs | Boden/Bewuchs | Boden/Milch Boden/Milch
ingg™ ingg™ in kg (FM) inkg (FM) in kg (FM) inkg (FM)
pro kg (TM) pro kg (TM) pro kg (TM) pro kg (TM)
Milch, ZSR1, Region IV 1998 | 1,10-10" [223-10"° | 2,00-10° 0,15 0,015
Bewuchs, ZSR1 1998 2,00-10° [ 1,85-10% | 9,210 -10° 2,8 1.2
Boden, ZSR1 1998 710-10" [ 154-10"| 2,13-10”
Milch, ZSR1 1999 4,00-10° | 4,47-10" | 1,10-10” 0,081 0,045
Bewuchs, ZSR1 1999 2,00-10° [ 1,07-10%| 525-10° 41 11
Boden, ZSR1 1999 490-10" | 1,00-107 | 2,02-10"
Milch, ZSR1 2000 530-10° | 1,89-10%" | 352 -10° 0,062 0,021
Bewuchs, ZSR1 2000 1,40-10° [1,03-10%| 7,23-10° 16 11
Boden, ZSR1 2000 850-10" [896-10™ | 1,04-10"
Milch, ZSR1 2001 444 .107 | 3,47-10" | 7,70-107° 0,52 0,028
Bewuchs, ZSR1 2001 4,00-107 [1,09-102| 2,69-10" 0,47 0,87
Boden, ZSR1 2001 850 10" [1,25-102| 1,45-10"
Boden, ZSR1 2001 1,18-10° [ 1,34-10"| 1,12-10”"
Milch, ZSR2, Region IV 1998 | 1,70-10° | 1,42-10"| 8,20-10° 0,025 0,020
Bewuchs, ZSR2 1998 280-10° [ 1,37-10%| 4,80-10° 4,1 1,9
Boden, ZSR2 1998 6,80-10" | 7,05-10™| 1,02-10”
Milch, ZSR2 1999 1,20-10° | 232-10" | 1,90 10~ 0,020 0,044
Bewuchs, ZSR2 1999 2,10-10° [ 1,14-10%| 536 -10° 3,5 2,2
Boden, ZSR2 1999 6,00-10" [522-10% | 856 -10°
Milch, ZSR2 2000 470-10° | 1,35-10" | 2,83-10° 0,024 0,029
Bewuchs, ZSR2 2000 1,00-10° [925-10™| 9,11-10° 0,51 2,0
Bewuchs, ZSR2 2001 1,40-10° |758-10™| 533-10° 2,6 0,67
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Tabelle 111.28: Geometrische Mittelwerte und geometrische Standardabweichungen von Transferfaktoren fiir den Transfer von 2’1 und **°I vom Boden

und Bewuchsin Milch und Fleisch in den Regionen I, 111 und 1V.
Region Probenart 0 2 Geometrische 129) Geometrische bezogen auf
Bewuchs/Boden | Standardabw. | Bewuchs/Boden | Standardabw.
| Bewuchs 3 0,15 1,6 2,0 15 kg TM Bewuchs/ kg TM Boden
v Bewuchs 8 1,90 2,1 19 1,6 kg TM Bewuchs/ kg TM Boden
Region Probenart 0 7] Geometrische 2 Geometrische bezogen auf
Milch/Futter Standardabw. Milch/Futter Standardabw.
[ Milch 0,00090 2,0 0,0012 1,8 d’kg FM
Il Milch 0,00054 17 0,0019 40 d'kg FM
v Milch 7 0,0021 3,9 0,0012 1,7 d/kg FM
Region Probenart 0 ' 27 Geometrische _ 129 Geometrische bezogen auf
Milch/Boden | Standardabw. Milch/Boden Standardabw.
[ Milch 0,0022 1,7 0,040 15 kg FM Milch/ kg TM Boden
1 Milch 0,0012 19 0,036 2,3 kg FM Milch/ kg TM Boden
v Milch 7 0,068 3,6 0,026 18 kg FM Milch/ kg TM Boden
Region Probenart 0 _ 27 Geometrische _ 129 Geometrische bezogen auf
Fleisch/Futter | Standardabw. Fleisch/Futter Standardabw.
I Rind 0,0065 2,3 0,0012 2.2 d/kg FM
Il Schaf 0,026 2.9 0,031 2,4 d/kg FM
v Ziege 0,19 2,8 0,12 2,8 d’kg FM
Region Probenart 0 _ 27 Geometrische . 129 Geometrische bezogen auf
Fleisch/Boden | Standardabw. | Fleisch/Boden Standardabw.
I Rind 0,017 2,0 0,036 2,0 kg FM Fleisch / kg TM Boden
Il Schaf 0,0033 2.3 0,018 21 kg FM Fleisch / kg TM Boden
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