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Zusammenfassung

Das Kernforschungszentrum Karlsruhe leitet jdhrlich in der GrdRenordnung
200 TBq Tritium {ber Abluft und Abwasser ab. Dies bietet die M8glich-
keit, Untersuchungen Uber das radiodkologische Verhalten von Tritium in
der Umwelt unter realistischen Bedingungen durchzufiihren. Im Rahmen

eines vom BMI gefdrderten Programms wurden im einzelnen untersucht:

Auswirkungen der Tritiumableitungen lUber den Luftpfad:
- Ablagerung durch Niederschlige (Regen und Schnee)
- Kontamination des Bodens und Migration in das Grundwasser

- Tritium in Pflanzen (Gewebewasser und organische Substanz)

Auswirkungen der Tritiumableitungen liber den Abwasserpfad:

Beaufschlagung des Vorfluters

Tritium in Wasserpflanzen und Fischen (Gewebewasser und organische

Substanz)

Ausbreitung liber das Grundwasser

Tritium in landwirtschaftiichen Produkten.

iber erste Resultate der Versuche zur modellméRigen Beschreibung des
beobachteten radiodkologischen Verhaltens wird berichtet. Da aus den
vorliegenden Ergebnissen ableitbare radiodkologische Parameter (Washout,
Migrationsgeschwindigkeit) eine statistische Verteilung aufweisen, sind
Wweitere Messungen notwendig. Die Untersuchungen werden mit dem Schwer-

punkt "Verbesserung der modellmifRigen Beschreibung" fortgesetzt.
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Radioecological Studies of the Impacts of Tritium Emissions as Explained
by the Example of KfK. -~ Limited Specific Studies Expanding and
Supplementing a Programme of Measurements Launched a Number of. Years

ago.

Abstract

The amount of tritium discharged every year by the Karlsruhe Nuclear
Research Centre via gaseous and liquid effluents is of the order of 200
TBq. This offers the opportunity of studying the radiocecological
behaviour of tritium in the environment under real conditions. Within
the framework of a programme supported by the Federal Ministry of the

Interior (BMI) the following problems have been investigated:

Effects of tritium released via the air pathway:
- deposition through precipitates (rain and snow),
- contamination of the soil and migration into the ground water,

- tritium in plants (tissue water and organic substance).

Effects of tritium released via the liquid effluent pathway:
- burden on the main canal,
- tritium in water plants and fish (tissue water and organic substance),

- spread via the ground water,

tritium in agricultural produces.

First results are reported about the attempts for describing by model
the radioecological behaviour observed. Since parameters (washout, rate
of migration) which can be derived from the results available are
distributed statistically, further measurements will be required. The
investigations will be continued with the "improvement of description by

models" as the central point of activity.
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1. Einleitung

Das Kernforschungszentrum Karlsruhe stellt mit jihrlichen Ableitungen in
der Gr&fRenordnung von 200 TBq Tritium {iber Abluft und Abwasser /JAH 70 -
JAH 84/ den z. Z. grdBten Tritiumemittenten der Bundesrepublik Deutsch-
land dar. Es lag daher nahe, das seit Jahren laufende Umgebungsiiberwa-
chungsprogramm, das durch Untersuchung von Stichproben einen die Strah-
lenschutzerfordernisse bel weitem abdeckenden Einblick in die Beeinflus-
sung der Umgebung gewdhrt, durch ein gezieltes aufwendigeres Forschungs-
programm zu erginzen, um die Kenntnisse {iber das Verhalten von Tritium
in der Umgebung zu erweitern. Ein solches Programm erscheint um so ange-
brachter, als bei dem Betrieb von Wiederaufarbeitungsanlagen und Fu-
sionsreaktoren mit Tritiumfreisetzungen in mindestens der gleichen H8he

zu rechnen ist.

Zielsetzung des BMI-gefdrderten Forschungsvorhabens (Fdrderungs-Nr.
St.Sch. 800) war, Informationen Uber die Auswirkung langjdhriger Tri-
tiumfreisetzungen zu gewinnen und die Ausbreitung von freigesetztem Tri-
tium sowie die Tritiumaufnahme von Pflanzen aus Bodenwasser und Luft-
feuchte unter realistischen Bedingungen zu studieren. In vorliegendem
AbschluBbericht werden im Interesse der Lesbarkeit einige Ergebnisse
wiederholt, die in dem AbschluRbericht zu einem anderen BMI-gefdrderten

Forschungsvorhaben (St.Sch. 802) berichtet sind /KON 83c/.

2. Tritiumableitungen des Kernforschungszentrums Karlsruhe

Tab. 2/1 gibt eine Ubersicht iber die Tritiumableitungen des Kernfor-
schungszentrums Karlsruhe mit der Abluft seit 1971, wobei die bei der
Bilanzierung ermittelten Tritiumaktivitidten wiedergegeben sind. Da bei
der Aufsummierung Zahlen verschiedener GrdBenordnung zu addieren waren,
darf nicht erwartet werden, daR die Zahlenangaben fiir die Teil- und End-

summen der physikalisch erreichten Genauigkeit entsprechen.




1974

Emittenten Emissions- 1971 11972 | 1973 1975 { 1976 | 1977
héhe in m
WAK/LAVA 60 - - - - - - 7,0
KTB/FR2 99 23,5 22,3 117,91} 11,8 { 10,6 6,3 751
KBG/MZFR 99,5 41,8 | 20,1 | 40,4 | 40,7 | 28,3 [ 26,0 | 37,7
HDB-~Verbren-
nungsanlage 70 - - - - - 7,9 |112,2
HDB, Bau 545 [ 19 - - - - - 2,71 1,3
HDB, Bau 548 | 15 - - - - - 0,5 |-
Summe 65,3 | 42,4 |58,3| 52,5 | 38,9 | 43,4 [ 65,3
Emittenten Emissions- 1978 1 1979 | 1980 | 1981 § 1982 | 1983 | Summe
héhe in m
WAK/LAVA 60 4,7 6,2 3,0 | - 2,1 551 28,1
KTB/FR2 99 5,3 5,8| 6,3| 5,7 4,0| 1,2]127,8
KBG/MZFR 99,5 38,4 | 36,7 | 43,6 71,0]20,0151,0{495,7
HDB-Verbren-
nungsanlage 70 32,71 6,2 7,1 9,41 9,71 11,1 86,3
HDB, Bau 545 | 19 0,8 |~ - - - 0,1 4,9
HDB, Bau 548 | 15 - - - - 0,6 | - 1,1
Summe 81,9 | 54,9 | 60,0 | 86,1 | 36,4 | 58,5 | T43,9
"-": Vernachlissigbar kleine Emissionen
Tab. 2/1¢: Bilanzierte Tritiumemissionen mit der Abluft des Kernfor-

schungszentrums Karlsruhe in den Jahren 1971 bis 1983 in TBq

/JAH 70 - JAH 84/




In Tab. 2/2 sind die Tritiumableitungen im Abwasser wiedergegeben. Sie
stammten in erster Linie von den beiden schwerwassermoderierten
Reaktoren MZFR (200 MWi,) und dem Ende 1981 stillgelegten Forschungs-
reaktor FR2 (44 MWiy,) sowie der Wiederaufarbeitungsanlage. Auch diese
Ableitungen sind stark zeitabhingig.

Tritiumableitungen in TBq a”]
Jahr Abwasser
1970 22
1971 27
1972 82
1973 58
1974 28
1975 100
1976 150
1977 150
1978 85
1979 120
1980 67
1981 by
1982 69
1983 128

Tab. 2/2¢ Tritiumableitungen mit dem KfK-Abwasser /JAH 71 - JAH 84/

In Abb. 2/1 sind die wdchentlichen Tritiumableitungen mit dem Abwasser
seit Januar 1981 zusammengestellt. Pro Woche werden im Durchschnitt
14 - 15 Endbeckenfilillungen abgeleitet. Die 600 m® fassenden Tritium ent-
haltenden Endbecken werden innerhalb von dreil Stunden abgepumpt. Die
Tritiumkonzentration schwankt - abhingig vom Betriebsablauf im Kern-
forschungszentrum - von Endbecken 2zu Endbecken erheblich, was die

Schwankungen der Wochenwerte erklirt.
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Abb. 2/1: Wschentliche Tritiumableitungen mit dem Abwasser (Abszisse:s
Wochennummern) /KON 83a/

3. Auswirkungen der Tritiumableitungen iiber den Luftpfad

Die Tritiumableitungen des Kernforschungszentrums iber den Luftpfad fih-
ren zu Ablagerungen am Boden (3.1), einer Migration tritiierten Wassers

zum Grundwasser (3.2) sowie der Kontamination von Pflanzen (3.3).

3.1 Ablagerung von in die Atmosphire freigesetztem Tritium durch
Niederschlag

In der Zeit von 1971 bis 1983 wurden aus dem Kernforschungszentrum ca.
740 TBq Tritium in die Atmosphire freigesetzt (s. Tab. 2/1). Es lag
nahe, im Rahmen des Forschungsvorhabens berechnete mit gemessenen Tri-

tiumkonzentrationen im Niederschlagwasser zu verglelchen, um Erfahrungen




iiber die Genauigkeit des Rechenmodells und der darin benutzten Parameter
zu gewinnen. Zu diesem Zweck wurden sowohl ein befristetes SondermeRpro-
gramm durchgefiihrt als auch bei der Umgebungsiiberwachung angefallene Da-
ten ausgewertet. Wegen seines groBen Beitrags zu den Tritiumemissionen
des KfK wihrend der letzten Jahre wurde der MZFR als Emittent ausge-
wdhlt. Das ISOLA=III-Computerprogramm /HUB 78/ und die aus den langjih-
rigen Messungen erstellte vierparametrische meteorologische Statistik
fir das Kernforschungszenfrum Karlsruhe /VOG 80/ wurden benutzt, um Iso-
Linien gleicher Tritiumkonzentration im Regenwasser aus den Ableitungen
des MZFR zu bestimmen (s. Abb. 3/1). Die Ergebnisse der Berechnungen
zeigen, daf meRBbare Tritiumkonzentrationen im Regenwasser innerhalb
eines Kreises mit einem Radius von ca. 500 m um den MZFR-Kamin zu erwar-
ten sind und daR die Emittenten FR2, Verbrennungsanlage HDB und WAK nur

geringe Beitrige zu diesen Konzentrationen erbringen.

QIE-9

1km " 005E-9

2
P

|

Abb. 3/1: Linien gleichen Washouts in m_2. ISOLA=ITI-Ausgabe flir

Emissionshthe 100 m und Washoutproportionalititskonstante
¢ = 3109 a mm='s-1 /HUB 78, PAP 82/




3.2 Washoutmodell

Die Berechnung wurde gemif der Gleichung (1)

A
th _ N ) t
F,i - A Tom % Y4me Tw, (0
Jjmt Jm

durchgefiihrt (s. Gl. (4.12) der Berechnungsgrundlage /BMI 79/). Hierin

haben die benutzten Symbole folgende Bedeutung:

h e

s L

= = w
oo M ot

u.,
Jm

oc

ijmt”

Bodenbelastung in Bq m~2

Emittierte Aktivitit in Bq

Nummer der Sektoren der Windrichtungen

Abstand des Aufpunktes vom Kamin in m

Hiufigkeit der Niederschlige

(i: Sektor der Windrichtung; Jjs: Stabilitdtskategorie; m:
Windgeschwindigkeitsstufe; t: Niederschlagsintensitét)
Mittlere Windgeschwindigkeit in m g~

Washoutkonstante in g !

Im folgenden wird die Zeitabhingigkeit der Niederschlagsintensitit ver-

nachlédssigt, d. h. es wird nur die in einer bestimmten Zeit angefallene

Niederschlagsmenge berilicksichtigt. Unter der Annahme, daB die Washout-

konstante A direkt proportional zur Niederschlagsmenge 6 ist, gilt die

Beziehung

mit

A=o°6 (2)

Proportionalit&tskonstante in a mm_ g !

Niederschlagsintensitit in mm a~"




Mit Ausnahme von ¢ sind alle Gr&Ben, die zur Berechnung von B;?i bend-
tigt werden, durch Messungen bekannt. Um die Bodenkontamination infolge
von Washout mit dem ISOLA-III-Programm zu berechnen, wurde versuchsweise
¢ = 3107 a ! eingesetzt. Durch Gegeniiberstellung berechneter
und gemessener Werte wurde versucht, den Wert fiilr ¢ zu verbessern. Hier-

zu wurde die Methode der kleinsten Quadrate angewandt.
3.3 HMeBergebnisse®

In einem ersten MeBprogramm wurde Regenwasser an zwdlf Sammelstellen auf
einem Kreis von ca. 500 m Radius (Nrn. 1 bis 12 in Abb. 3/2) zwischen
dem 16. Juni 1981 und 6. Juli 1981 gesammelt. Tab. 3/1 gibt die 3H-
Emission aus dem MZFR-Kamin fir diesen Zeitraum wieder. An der Sammel-
stelle A wurden Regenwasserproben nach jedem Regenfall arbeitstiglich
gegen 10.00 Uhr widhrend der Jahre 1981 und 1982 entnommen. Die Werte der
tédglichen Emissionen des MZFR und die Daten der wihrend der Laufzeit der
Meflprogramme herrschenden meteorologischen Verh#ltnisse lagen vor. Die
meteorologischen Daten wurden an dem 200 m hohen Mast der Hauptabteilung

Sicherheit/Umweltmeteorologie gemessen.

Probe- 3H-Emission|Probenahme-|*H-Emission [Probenahme~|*H=Emission
datum 1981 | in GBq d=' |datum 1981 |in GBq d=! |datum 1981 [in GBq d=!
01.06. 101 16.06. 101 01.07. 400
02.06. 83 17.06. 124 02.07. 133
03.06. 119 18.06. 131 03.07. 114
04.06. 91 19.06. 93 04.07. 103
05.06., 79 20.06. 91 05.07. 88
06.06. 60 21.06. 122 06.07. 109
07.06. 65 22.06. 150 07.07. 187
08.06. 52 23,06, 110 08.07. 160
09.06. 106 24,06, 142 09.07. 144
10.06. 198 25.06. 186 10.07. 129
11.06. T4 26.06. 140 11.07. 116
12.06. 106 27.06. 115 12.07. 101
13.06. 85 28.06. 1M1 13.07. 147
14,06, T1 29.06. 119 14.07. 147
15.06. 151 30.06. 124 15.07. 116

Tab. 3/1: Tritiumabgabe mit der Kaminabluft des MZFR vom 1. Juni 1981
bis 15. Juli 1981 (Reaktor in Betrieb) /PAP 82/

¥Herrn Dr. E. Maraziotis, Laboratory of Nuclear Technology, University
of Patras, Greece, danken wir filr seine Mitarbeit bei den Messungen und
Auswertungen im Sommer 1981,




Verbrennungs-
E—;—E— anlage der HDB

Abb. 3/2: Probenahmestellen fiir Regenwasser /PAP 82/

Die Niederschlagsproben an den Probenahmestellen 1 bis 12 wurden in Pla-
stikflaschen unter Verwendung eines Trichters von 15,7 cm Durchmesser an
der Oberkante gesammelt. Die Probenahme an der Stelle A erfolgte mit
Hilfe eines Hellmann-Sammlers von 16,0 cm Durchmesser. Um die Verfidl-
schung der Tritiummessung durch andere Radionuklide zu vermeiden, und um
fir eine mdglichst einheitliche Probenqualitdt zu sorgen, wurden alle
Regenwasserproben destilliert. Um Memory-Effekte in der‘Destillationsan—
lage zu vermeiden, wurde dieses System vor jeder neuen Flillung vakuumge-
trocknet. Alle Proben wurden 100 min gemessen. Die Resultate der Regen-
wassersammlung an der Sammelstelle A in den Jahren 1981 und 1982 sind in
Tab. 3/4 wiedergegeben. Die Resultate der Regenwassersammlung an den
Sammelstellen 1 bis 12 in der Zeit vom 16. Juni 1981 bis 6. Juli 1981




und die Tritiumflichenbelastung, die aus der gemessenen Tritium-
konzentration und der Niederschlagsmenge resultiert, sind in Tab. 3/2

zusammengestellt.

3.1 Auswertung

Der Vergleich zeigt, daR gemessene und berechnete Bodenbelastung fir

9 a mn! & gut {iibereinstimmen.

einen Wert von ¢ zwischen 1 und 310"
Fiir die Referenzstelle Turmberg/Augustenberg (etwa 10 km siiddstlich des

MZFR) wurden folgende Tritiumkonzentrationen im Niederschlag bestimmb:

1
1

zwischen dem 15.06.1981 und 30.06.1981 9+6 Bq 1"

zwischen dem 30.06.1981 und 15.07.1981 < 6,3 Bq 17 (Nachweisgrenze).

Diese Tritiumkonzentration ist nicht durch Tritiumemissionen aus dem
Kernforschungszentrum Karlsruhe, sondern ist vielmehr durch andere Quel-
len verursacht und muf aus diesem Grund von den im Kernforschungszentrum
gefundenen Werten subtrahiert werden. Dementsprechend wurden folgende

Untergrundpegel abgezogen:

33,3 Bq m"2 fir die Sammelperiode vom 16.06.1981 bis 22.06.1981
121,4 Bq m_2 fir die Sammelperiode vom 22.06.1981 bis 01.07.1981 und
81,0 Bq m"2 fiir die Sammelperiode vom 01.07.1981 bis 06.07.1981

Die so erhaltenen Werte sind in Tab. 3/4 zusammengestellt und mit den
Werten verglichen, die sich nach der Richtlinie "Allgemeine Berechnungs-
grundlage flr die Strahlenexposition bei radiocaktiven Ableitungen mit

der Abluft oder in Oberflichengewidsser" /BMI 79/ ergeben,

Flir den Vergleich zwischen den MeRwerten und den berechneten Werten fiir

die Sammelstelle A sind folgende Daten verfiigbar:

- die tigliche Tritiumemission des MZFR,
- die t&gliche meteorologische Statistik aus den Messungen am 200 m
hohen meteorologischen Mast und die Niederschlagsintensititen, die auf

der meteorologischen Wiese gemessen wurden.
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Sammel - Sammelperiode: 16.06.1981 bis 22.06.1981
stelle
N, R /m/ | ¢ /Grad/ v /m/ | C_ /uBq m” 1/ BY /Bq m™*/
1 515 30 - - -
2 500 60 7 19+6 75+25
3 500 90 82 23+7 97+28
4 505 120 6 21+7 70422
5 480 150 65 40+7 133+24
6 560 180 - 20+6 -
7 500 210 65 247 81+22
8 495 240 59 10+6 30+18
9 485 270 - - -
10 500 300 - - -
11 450 330 - - -
12 540 360 77 6i6 22+22
Sammel- Sammelperiode: 22.06.1981 bis 01.07.1981
stelle -1 - >
Nr, R /m/ ¢ /Grad/ Vv /ml/ Cw /mBgq ml / BF /Bq m ~/
1 515 30 256 21+7 280+90
2 500 60 255 2U+7 3104100
3 500 90 250 1447 180+90
Y 505 120 240 1346 170+80
5 480 150 251 13+6 170+80
6 560 180 2l9 1346 170+80
7 500 210 250 1346 180+80
8 495 240 252 13+6 160+80
9 485 270 266 1246 170+80
10 500 300 266 12+6 170+90
11 450 330 257 9+6 120+80
12 540 360 257 10+6 130+80
Sammel~ Sammelperiode: 01.07.1981 bis 06.07.1981
stelle -1 mn -
Nr. R /m/ ¢ /Grad/ V /ml/ Cw /mBq ml / BF /Bqm ~/
1 515 30 265 23+7 310+90
2 500 60 266 42417 580+100
3 500 90 2uY 21+7 260+80
y 505 120 241 1347 170+80
5 480 150 242 2247 270+80
6 560 180 256 8+6 110+90
7 500 210 221 10+6 120470
8 495 2140 226 9+6 100+70
9 485 270 263 746 90+90
10 500 300 261 8+6 100+90
1 450 330 253 6+6 80+80
12 540 360 - 8+6 -

Tab. 3/2: Tritiumkonzentration im Regenwasser an den MefRstellen 1 bis
12 /PAP 82/
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Sammelperiode: 16.06.1981 bis 22.06.1981
m th th
Sammelstelle BF BF (1) BF (2
1 . 85,5 28,9
2 41,8 134,7 uy,8
3 64,0 276,14 92,1
il 36,6 120,3 40,0
5 99,9 273, 1 91,0
6 - h1,4 13,7
7 b4 3,0 151
8 0 0 0
9 - 0 0
10 - 0 0
11 - 0 0
12 0 6,3 2,2
Sammelperiode: 22.06.1981 bis 01.07.1981
Sammelstelle |BI BYR(1) B;h(z)
1 157,6 1472,6 591,0
2 186, 1 435,1 44,7
3 55,5 620,5 207,2
y 4u,0 48,1 15,9
5 51,4 hy,n 14,8
6 50,0 361,9 121,0
7 53,7 469,5 156,5
8 35,2 42,6 1,4
9 46,6 67,0 22,2
10 46,6 8,6 3,3
11 1,5 35,9 11,8
12 10,0 333,7 11,4
Sammelperiode: 01.07.1981 bis 06.07.1981
Sammelstelle |BY th(1) th(z)
1 233, 1 815, 1 271,6
2 4gh4,0 1318,3 439,6
3 180, 2 130,6 43,7
m 85,1 2,2 0,4
5 187,6 7,8 2,6
6 26,6 100,3 33,7
7 37,4 7,8 2,6
8 22,6 0 0
9 9,6 4,1 1,5
10 23,7 48,1 15,9
11 0 5,2 1,5
12 - 75,9 25,2

".": keine Probenahme

Tab., 3/3: Vergleich der MeRwerte mit den Rechenwerten der Bodenbela-

stung in Bq m~2 /PAP 82/
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1981 wurden fiir 105 und 1982 fiir 88 Regenfille Proben genommen. Den ge-
messenen Werten fir die Flichenbelastung wurden die mit dem ISOLA-III-
Programm mit ¢ = 3-10'9 a mn~ ' s~ berechneten Werte gegeniibergestellt.
Von den 193 auf diese Weise erhaltenen Wertepaaren muBten verworfen wer-

dens

- 9 Wertepaare wegen Computerausfall an der meteorologischen Station,

- 25 Wertepaare, da die gemessenen und berechneten MeRwerte zu gering
waren,

- 54 Wertepaare wegen erheblicher Unterschiede in der Niederschlagsmenge
zwischen der meteorologischen Niederschlagsmessung auf der meteorolo-
gischen Wiese und der Sammelstelle A,

~ 16 Wertepaare wegen rascher Knderungen der Tritiumemission des MZFR,

1 Wertepaar wegen sehr geringem Niederschlag.

Nach dieser Auswahl verblieben 88 Wertepaare, die zusammen mit den

9 1 =1

Rechenwerten fiir ¢ = 310 ° a mm s in Tab. 3/4 eingetragen sind.

Eine Korrekturrechnung, wie oben beschrieben, ergab einen Wert von

cwm 21079 a mn~! s,

Dieser Wert beschreibt die Bodenkontamination durch HTO besser als der

urspriinglich in der Rechnung eingesetzte Wert.
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3H-Aktivitdtskonzentra- Niederschlag in mm an der

tion in Bq 1-1 an der Sammelstelle
Probenahme- MeRstelle A
datum - tn

CF CF A meteorolog. Wiese

05.01.1981 13 8 19,0 22,3
13.01.1981 22 20 2,2 3,0
15.01.1981 29 13 10,0 12,1
04.02.1981 24 11 20,9 24,4
23.02.1981 21 1 1,0 1,2
13.03.1981 62 103 9,4 12,0
16.03.1981 19 24 4,6 4,9
17.03.1981 107 98 2,3 2,6
23.03.1981 32 b9 5,7 5,42 1
24.03.1981 10 30 4,2 b,y
25.03.1981 33 123 2,3 2,9
26.03.1981 24 25 3,6 I
27.03.1981 32 20 0,7 0,7
13.04.1981 14 2 0,7 0,7
28.04.1981 238 254 21,8 20,5
29.04.1981 77 52 3,0 3,4
04.05.1981 159 280 13,0 14,4
13.05.1981 26 207 143 1,5
14.05.1981 15 87 8,4 7,6
26.05. 1981 by 90 8,2 8,9
27.05.1981 116 229 12,3 13,2
03.06.1981 25 6 2,3 2,6
04.06.1981 9 0 29,5 33,4
05.06.1981 70 65 6,0 5,7
09.06.1981 38 29 6,1 7,4
10.06.1981 23 16 2,2 2,0
16.06.1981 11 9 7,8 6,9
19.06. 1981 40 122 157 2,0
23.06.1981 12 0 4,9 b, 6
03.07.1981 16 23 3,4 4, u
06.07.1981 85 127 8,5 8,9
13.07.1981 22 88 0,9 1,0
14.07.1981 23 23 145 1,5
21.07.1981 11 8 245 2,8
23.07.1981 23 78 16,0 15,0
27.07.1981 14 yy 5,4 5,9
03.08.1981 17 60 2,1 2,2
11.08.1981 22 T4 546 5,8
12.08.1981 25 69 0,6 0,6
21.08.1981 115 153 2,4 2,9
24.08.1981 43 59 11,0 9,4
01.09.1981 9 0 6,4 7,8
14,09.1981 19 ) 0,5 0,4

Tab. 3/4: Gemessene (c%) und berechnete (C?h) Tritiumaktivitdtskonzen-
tration im Regenwasser
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SH-Aktivitdtskonzentra- Niederschlag in mm an der
tion in Bq 1-1 an der Sammelstelle
Probenahme- Mefstelle A
datum T
Cg CF A meteorolog. Wiese
29.09.1981 6 30 9,7 8,4
06.10.1981 15 13 5,4 4,9
07.10.1981 13 64 2,8 2,5
16.10.1981 85 140 u5,0 49,3
19.10.1981 108 243 9,1 8,6
22.10.1981 161 479 2,0 1,8
26.10.1981 21 25 4,0 4,9
28.10.1981 67 31 1,3 1,5
29.10.1981 287 450 1,5 1,3
30.10.1981 293 510 u,8 5,7
30.11.1981 113 128 13,4 13,2
27.01.1982 28 h3 2,4 2,7
01.02.1982 W7 13 9,3 10,6
09.02.1982 23 22 1,4 1,7
24,02.1982 23 28 6,0 5,0
11.03.1982 17 29 12,0 13,9
29.03.1982 23 20 1,0 0,8
30.03.1982 33 26 9,3 8,4
07.04.1982 67 24 1,2 1,5
04.05.1982 24 3 8,1 10,5
07.05.1982 39 37 8,4 753
21.06.1982 24 19 1,5 2,0
05.07.1982 17 21 11,5 11,1
26.07.1982 13 12 75,0 Y
09.08.1982 34 77 24,0 20,3
18.08.1982 41 41 2,7 2,7
23.08.1982 30 32 by 6,1
25.08.1982 102 61 352 b, 2
27.08,.1982 33 33 1,2 143
31.08.1982 58 h 1,9 2,5
22.09.1982 25 24 11,2 15,1
27.09.1982 24 80 b1 4,3
05.10.1982 11 T 1,2 1,4
07.10.1982 7 50 57,2 55,0
08.10.1982 118 ] 9,4 10,3
. 11.10.1982 75 22 3,8 3,8
12.10.1982 31 ly 6,8 753
15.10.1982 104 101 1,6 1,7
18.10.1982 U9 91 7,8 6,3
25.10.1982 56 36 22,5 30,6
09.11.1982 22 l b7 h,8
15.11.1982 19 34 16,3 18,9
22.11.1982 51 25 1,6 1,5
25.11.1982 91 17 3,5 4,2
29.11.1982 16 34 1,8 2,1

Tab. 3/4: Fortsetzung
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3.5 Ablagerung von in die Atmosphire emittiertem Tritium bei
Schneefall*

Nach einer lingeren Trockenperiode fielen in der Zeit vom 8. Januar bis
12. Januar 1982 40,9 mm Niederschlag, teils als Schnee, teils als Regen.
Vom 8. Januar bis 11. Januar 1982, 8.00 Uhr wurden insgesamt 23,8 mm
Niederschlagswasser als Schnee (25 bis 30 cm SchneehBhe) gemessen. Am
11. Januar 1982 regnete es von 12.50 Uhr bis 20.00 Uhr, wobei die Nie-
derschlagshshe 7,9 mm betrug. AnschlieRend schneite es wieder bis zum
12. Januar 1982, 8.00 Uhr (9,2 mm Niederschlagswasser). Vom 12. Januar
1982, 8.00 Uhr bis zum 20. Januar 1982 kamen bis zum Einbruch des Tau-
wetters weitere 0,3 mm Niederschlagswasser hinzu. Im Endergebnis fihrten
die abwechselnden Schnee- und Regenfille zu einer 20 cm dicken Schnee-
schicht, die von einer ca. 1 cm dicken Eisschicht und einer weiteren 2
cm dicken Schneeschicht bedeckt war. Dieser Zustand blieb bis zum Ein-
bruch des Tauwetters bestehen. Am 14. Januar 1982 wurden an verschiede-
nen Stellen im Betriebsgeldnde des Kernforschungszentrums Karlsruhe so-
wie in der n#heren Umgebung Mischproben vom Gesamtniederschlag, d. h.
von dem Schnee {iber und unter der Eisschicht und der Eisschicht selbst
genommen. Es handelt sich dabei um die Proben 1 bis 32. Eine weitere
Probenahme erfolgte am 19. Januar (Probenahmestelle 33 bis U1, s. Abb.
3/3). Zum Vergleich wurde am 20. Januar 1982 die Probenahme wiederholt.
Das Einsetzen des Tauwetters verhinderte eine weitere Probenahme, das

Ergebnis der Tritiummessungen ist in Tab. 3/5 dargestellt.

Wéhrend des Zeitraums der Niederschlige wurde vom MZFR Tritium emit-
tiert. Die rfumliche Verteilung der Tritiumkonzentration sowle die Ab-
leitungen anderer Tritiumemittenten in dem Zeitraum deuteten darauf hin,
daR die beobachtete Tritiumkontamination des Schnees auf Ableitungen des
MZFR zurlickzufiihren war. In Tab. 3/6 sind die t#glichen Tritiumemissio-
nen des MZFR zusammengefaBt. Ausgehend von der Gleichung (1) wurden die
Tritiumablagerungen berechnet. Hierbei wurde nicht zwischen Schnee und

Regen unterschieden.

#Herrn Dr. E. Maraziotis, Laboratory of Nuclear Technology, University
of Patras, Greece, danken wir flr seine Mitarbeit bel der Auswertung im
Sommer 1983,
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a mm~ ! s~ in

h
die Berechnung eingesetzt. Flir die Berechnung der Fl&dchenbelastung B; i
9

9

Fiir die Proportibnalitétskonstante ¢ wurde der Wert 3:10°

wurde das Rechenprogramm ISOLA-III verwendet, wobei die am meteorologi-

schen Mast gemessenen Werte q, und 6 wihrend der Niederschlags-

ijme’ ujm
dauer sowie die Tritiumableitungen des MZFR eingesetzt wurden.

Abb. 3/3: Probenahmestellen flir die Messung der HTO=Konzentration im
Schneewasser

Berechnete und gemessene Werte weichen im unglinstigsten Fall um einen
Faktor 3 voneinander ab. Dies sollte jedoch nicht voreilig iiberbewertet
werden, da bei der Probenahme von den beiden Schneeschichten und der
dazwischen befindlichen Eisschicht nicht getrennte Proben untersucht
worden waren. Dies war einerseits durch die fiir die Probenahme verflig-
bare Arbeitskapazitidt bedingt, andererseits war eine vergleichbare
Untersuchung bisher nicht durchgefiihrt worden, so daB keine Klarheit

darliber bestand, daB ein hdherer Aufwand von Nutzen gewesen wire.
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MeR- Koordinaten vom MZFR- | MeRergebnisse der Proben- Berechnete Akti-
stelle Kamin in m Aktivitdtskonz. in Bq 1-1 vitdtskonzentra-
tion fiir die
X Y Probenahmedatum 1982 Zeit vom 08.01.-
(s - N) (W - 0) 14.01. 19.02. 20.01. |} 12.01.82%
in Bq 1-1
1 250 440 <6 - <5 0
2 130 260 <6 - <5 0
3 500 0 <6 - <5 0
4 430 =260 <6 - - 0
5 250 -l440 <6 - <5 1
6 0 -500 13+6 - 8+6 18
7 -250 -440 45+7 - 63+8 34
8 -0 -250 <6 - 3547 18
9 =500 0 <6 - © T+6 2
10 -430 250 <6 - <5 0
11 =260 430 <5 - <5 0
12 0 500 <b - <5 0
13 110 250 <5 - <5 0
14 210 120 <5 - <6 0
15 250 0 <5 - <5 0
16 210 -130 <5 - <5 0
17 480 860 <5 - <5 0
18 860 500 <5 - <5 0
19 990 0 <5 - <5 0
20 860 -510 <5 - <5 0
21 -600 -1170 23+6 - - 1Y
22 -350 -1280 13+6 - - 11
23 -60 -1370 17+6 - - 7
24 310 -1450 <5 - - Y
25 400 -1200 <5 - - 2
26 10 -1100 22+6 - - 8
27 -260 -10 23+6 - - 13
28 -590 -930 U147 - - 16
29 -540 -700 55+8 - - 19
30 -200 -780 2U+7 - - 18
31 60 -860 2146 - - 9
32 460 -970 <6 - - 1
33 ~430 -1550 - 16+6 - 9
34 -600 -1530 - 17+6 - 10
35 -880 -1400 - 2145 - 11
36 -1110 -1300 - 26+6 - 10
37 -950 -1090 - 30+6 - 11
38 -750 -840 - 3447 - 1
39 ~880 -740 - 2846 - 1
4o -1110 - -1060 - 21+6 - 9
41 -1270 -1240 - 18+6 - 8

iR

#Tritiumemission durch den MZFR 2,32¢10 = Bq

Tab. 3/5: Vergleich der

MeBergebnisse mit den Rechenergebnissen fir

Schneefall (¢ = 3¢10=9 a mm~! s='; S - N: Stid-Nord, W - O:

West=0st)
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1982 Tritiumemission Teilsummen
in 1010 Bq g-! in 1010 Bq

08.01. 5,0

09.01. 4,3

10.01. I,u

11.01. 4,0

12.01. 5,5 23,2

13.01. 4,2

14,01, 3,6

15.01. 7,3

16.01. 3,6

17.01. 2,6

18.01. 4,5

19.01. 3,9

20.01. 3,3 56,2

Tab. 3/6: Tdgliche Emission von Tritium mit der MZFR=-Abluft (Emissions-
hdhe 100 m) fiir die Zeitperiode 08.-20.01.1982

3.6 Zusammenfassung

Die durchgefiihrten Messungen sprechen dafiir, daR im Gegensatz zu
/BRE 76/ mit dem Ansatz c = 3'10-9 a mm~ s”0 die Flichenbelastung im
groBen und ganzen sowohl filir Regen als auch flir Schnee richtig beschrie-
ben wird. Dies wird durch Tab. 3/7 belegt, in der die bisher gesammelten

Daten zusammengefaBt sind.

Der Auswertung wurde der Quotient

zugrunde gelegt, wobei die Gruppen v < 1 und v > 1 unterschieden wurden,
die ihrerseits noch in willkiirlich gebildete Untergruppen gegliedert
wurden. Fiilr jede Gruppe werden zusitzlich die Beitrége absolut und pro-
zentual zu den Gesamtsummen von Niederschlagsmengen und Fl&dchenbelastung
gebildet. Da aus den vorstehend genannten Grilnden nicht alle vorhandenen
Daten berticksichtigt wurden, hat diese Auswertung einen nur vorldufigen
Charakter. Auf ihre Wiedergabe wurde Jjedoch nicht verzichtet, well sie
sowohl die Problematik aufzeigt als auch die Notwendigkeit weiterer
Untersuchungen, wie sie im Rahmen des BMI-gef®rderten Vorhabens St.Sch.

924 erfolgen werden, verdeutlicht.
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GENERALBEB AUNGSPLAN
Stond 1101880
PWE

Lage der Bohrstellen

3/h:

Abb,
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Tab. 3/7 zeigt die Tendenz, daR im Einzelfall gemessener und theoreti-
scher Wert in beiden Richtungen abweichen kdnnen, daB aber bei Aufsum-

mierung aller Werte die Summe der MeBwerte unter der Summe der berechne-

ten Werte bleibt.

Anzahl der Niederschlags- Flidchenbelastung in Bq m=2
Fdlle pro gesamtmenge
M in Bq m 2 Prozentsatz
Unter-| Gruppe mm g ® 20 29
gruppe gem. ber. gem, ber.
v <1
< 0,3 10
0,3 - 1 34 Ly 389,1 51,8 24 453 142 978 66,0 87,4
v > 1
1 =2 23
2-3 > 1y 363,4 | 48,2 |12593 | 6 169 | 34,0 12,6
3_10 10 9 H 9 9
> 10 6
Summe 88 753,3 100 37 OH6 |49 1U7 100 100

#¥Bezogen auf Summe der berlicksichtigten Daten (gem.: gemessen, ber.: be-
rechnet)

Tab. 3/7: Vorliufiger Vergleich gemessener und berechneter Daten fiir
die Jahre 1981 und 1982

Der Ansatz nach Gl. (2) ist sicher zu einfach, jedoch ist in der Praxis
eine Niederschlagsmessung unter Aufschliisselung nach der Tropfengrofe

und Berilicksichtigung ihres zeitlichen Verlaufs nicht mdglich.

Die fir Schnee vorliegenden Daten sind noch zu spirlich, als daf daraus
groBe SchluRfolgerungen gezogen werden kénnten. Sie geben jedoch keinen
Hinweis darauf, daB bei Schneefall erhdhte Flichenbelastungen zu erwar-
ten sind. Weitere Messungen sind beabsichtigt, sobald sich hierfiir eine

Gelegenheit bietet.
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3.7 Kontamination des Bodens und des Grundwassers mit Tritium durch Ab-

leitungen iliber den Luftpfad

Um die Tritiumkontamination des Grundwassers iber den Luftpfad niher 2zu
untersuchen, wurden im Kernforschungszentrum Karlsruhe eine Reihe von
Bohrungen niedergebracht und Tiefenprofile fir verschiedene Radionuklide
bestimmt. Besondere Aufmerksamkeit wurde dabei dem Radionuklid Tritium
gewidmet, da dessen Konzentration seit 1971 im Niederschlagswasser
regelmidfRig gemessen wurde, und hierbei deutlich Uber der Nachwelsgrenze

liegende MeBwerte gefunden wurden.

An finf Stellen im Betriebsgelinde des Kernforschungszentrums wurden
Tiefenbohrungen niedergebracht und Tiefenprofile der Tritiumkonzentra-
tion ermittelt. Die Lage der Bohrstellen ist Abb. 3/4 zu entnehmen. Fir
die Bohrstellen B3 und B4 wurde eine maximale Bohrtiefe von 6 m, fir die
Bohrstellen B1, P38 und P39 eine Bohrtiefe von 10 m festgelegt. Die bei=
den Bohrstellen P38 und P39 wurden nach Beendigung der Bohrung zu Beob-
achtungspegeln ausgebaut. Aus bohrtechnischen Griinden muRte die Bohrung
B1 bei 9 m Tiefe beendet werden. Die Probenahme an der Bohrstelle P38
wurde bereits bel 5 m Tiefe abgebrochen. Das Einsetzen starker Regen-
fdlle hatte hier zur Vermischung der Erdfeuchte mit Regenwasser geflihrt,
so daB eine eindeutige Zuordnung der 3*H-Konzentration zur Erdfeuchte
nicht mehr gegeben war. Die Bodenproben wurden mit Hilfe eines Bohrroh-
res - 70 em lang, Durchmesser ca. 25 bis 30 em - entnommen, das mit
PreBluft in das Erdreich getrieben wurde. Aus dem so gewonnenen Bohrkern
wurden bis zu einer Tiefe von 2 m alle 25 cm, dann alle 50 cm Erdproben
entnommen. Ab 6 m Tiefe wurde Jjeweils nur noch alle 100 cm eine Probe

genommen.

Das MeBgut wurde mit Hilfe der azeotropen Destillation aus den Bodenpro-
ben gewonnen. Um eine mdglichst gleichbleibende Qualitdt 2zu erhalten,

wurden alle Wasserproben ein weiteres Mal destilliert.

Die Abbn. 3/5 und 3/6 zeigen Beispiele fiir das Tiefenprofil der Tritium-
konzentration. Die dargestellten Tiefenprofile weisen zum Teil eine aus-
gepridgte Tiefenabhingigkeit der Tritiumkonzentration auf (B1 und B3).

Bei den Bohrungen P39 und P38 wurden dagegen nur unbedeutende
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Schwankungen der Tritiumkonzentration mit der Tiefe gefunden. In den Ab-
bildungen sind nicht nur die MeBwerte eingezeichnet, sondern auch die

2=-0=-Fehlerbereiche der Tritiummessung.

In jenen F#llen, wo erhebliche Schwankungen der Tritiumkonzentration mit
der Tiefe feststellbar waren, bestand die Aussicht, durch Wiederholung
der Messung 2zu einem spiteren Zeitpunkt die vertikale Ausbreitung des

Tritiums zu untersuchen.

H~3-Konzentration in nCi/l H-3-Konzentration in nCi/l
0 1 2 3 4 o °s
«-’r ——————————
100 | I e Ty - 100
Y Akl >
200 L """""" 200
300 r 300 }
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500 | . & 500
————
600 | " 600
700 g/ 700
\
\
800 \ 800
1
900 i 900
1000 ¢ 1000 |
20 40 60 80 100 120 140 160 20
H-3-Konzentration in Bq/l
H-3-Konzentration in Ba/l Bohrung P39 am 14.10.1981

Bohrung B1 am 08.10.1981

Abb. 3/5: Tiefenprofil der Tritiumkonzentration der Erdfeuchte flir die
Bohrungen B1 und P39
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H-3-Konzentration in nCi/l H-3-Konzentration in nCi/l

0 1 2 3 0 1
100 } 100 |
200 | 200
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300 | e 300
@
&
400 } 400 |
Fehterbereich
500 | 500 + ¢
600 600 |
20 40 60 80 100 20 40
H-3-Konzentration in Bq/l H-3-Konzentration in Bg/l
Bohrung B3 am 25.09.1981 Bohrung P38 am 09.10,1981
Abb. 3/6: Tiefenprofil der Tritiumkonzentration der Erdfeuchte fir die

Bohrungen B3 und P38

An den Bohrstellen B1 und B3 wurden in zeitlichen Abstinden mehrere Boh-
rungen durchgefiihrt. die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in den
Abbildungen 3/7, 3/8 und 3/9 zusammengefaft. Die dargestellten Beispiele
da der

zeigen, daB solche Untersuchungen nicht leicht auszuwerten sind,

vertikalen Bewegung der Bodenfeuchte, dem Versickern, eine mit partiel-
ler Riickhaltung verbundene Diffusion iiberlagert ist, die zu einer Verwi-
schung des Tiefenprofils filhrt. AuBerdem zeigt die Erfahrung, daB unter
den am Standort Karlsruhe gegebenen Verh#ltnissen der zeitliche Abstand
zwischen zwei Bohrungen nicht zu groB werden darf, damit ein beobachte-
ter Peak der Tritiumkonzentration nicht in der Zwischenzeit das Grund-

wasser erreichen kann oder durch Diffusion unkenntlich wird, was eine

Abschédtzung der vertikalen Wandergeschwindigkeit erschwert. Durch Her-
ausgreifen markanter Stellen im Kurvenverlauf und Vergleich mit den MeR-
ergebnissen der spiteren Bohrung lassen sich aus zweli Tiefenprofilen
Werte flir die vertikale Wandergeschwindigkeit ermitteln. Die auf diese
Weise ermittelten Wandergeschwindigkeiten liegen im Bereich 2 - 5 m a'1

und sind in den jeweiligen Abbildungsunterschriften im einzelnen angege-
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ben. Die Angabe der Wandergeschwindigkeit stellt eine Extrapolation dar,
denn es ist zu beachten, daR bei der zugrundeliegenden Modellvorstellung
die Fortbewegung des Wassers nicht mit konstanter Geschwindigkeit, son-
dern schubweise entsprechend der Niederschlagstdtigkeit erfolgt. Inso-
fern ist nur die Angabe des Mittelwertes eine sinnvolle Grdfe, und bel
der Messung muR Uber einen lingeren Zeitraum gemittelt werden, um nicht

rein zufillige Werte zu erhalten.

Ein wesentliches Ergebnis der Messung der Bohrproben ist, daB die Tri-
tiumkonzentration im Grundwasser jener des dariliberliegenden Erdreichs

entspricht.

Eine Absch8tzung des Gesamttritiuminventars bis zum Grundwasserspiegel
erreicht 10 - 20 kBq m"2 /KON 83c/. Bei einer angenommenen Wanderge-
schwindigkeit von 3 m a-‘1 gelangt man somit zu einer Tritiumzufuhr zum
Grundwasser von 6 -~ 12 kBq a_1. Bei einer Verdinnung dieser Aktivitit
mit nur 100 1 Grundwasser erhielte man eine Tritiumkonzentration von
60 -~ 120 Bq 1_1, also eine - betrachtet unter Strahlenschutzaspekten -
unbedeutende Konzentration. Zu der gleichen Beurteilung wire man beim
Vergleich des im Boden gespeicherten Tritiums mit der in der Bundesrepu-
blik Deutschland =zulissigen Tritiumzufuhr {ber Wasser und Nahrung von
5,8 MBq a_1 gelangt /STV 76/. Trotzdem sollte bei grdfReren Tritiumablei-
tungen in die Atmosphire eine mdgliche Einwirkung auf das Grundwasser

Uberpriift werden.

Wenn auch flir Tritium erheblich schwankende Wandergeschwindigkeiten ge-
funden wurden und eine modellméRige Beschreibung der vertikalen Migra-
tion noch nicht mdglich ist - nicht alle dafir erforderlichen Parameter
sind bekannt -, so kénnen die gefundenen MeRwerte flir Abschitzungen der

Strahlenexposition durch Kontamination des Grundwassers niitzlich sein.
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Tiefenprofil der Tritiumkonzentration der Erdfeuchte flr die
Bohrung B1b. Um die im Abstand von rund 70 Tagen an der glei-
chen Stelle durchgefiihrten Bohrungen unmittelbar miteinander
vergleichen zu kdnnen, wurde das Tiefenprofil der ersten Boh-
rung nochmals miteingezeichnet. Vertikale Migrationsgeschwin-
digkeit: v = 2,2 - 3,1 m a=1 /KON 83c/
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Tiefenprofil der Tritiumkonzentration der Erdfeuchte fiir die
Bohrung B3b. Um die im Abstand von rund 70 Tagen an der glei-
chen Stelle durchgeflihrten Bohrungen unmittelbar miteinander
vergleichen zu kénnen, wurde das Tiefenprofil der ersten Boh-
rung nochmals miteingezeichnet. Vertikale Migrationsgeschwin-
digkeit: v = 2,1 - 2,4 m a~1 /KON 83c/
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Abb. 3/9: Tiefenprofil der Tritiumkonzentration der Erdfeuchte fir die
Bohrung B3c. Um die im Abstand von rund 70 Tagen an der glei-
chen Stelle durchgefiihrten Bohrungen unmittelbar miteinander
vergleichen zu kdnnen, wurde das Tiefenprofil der ersten Boh-
rung nochmals miteingezeichnet. Vertikale Migrationsgeschwin-
digkeit: v, E 2,7 = 4,7 m a~1 /KUN 83c/

In Tab. 3/8 sind Werte der Tritiumkonzentration im Grund- und Trinkwas-
ser aus der Umgebung des Kernforschungszentrums Karlsruhe zusammenge-
stellt. Die gemessenen Tritiumkonzentrationen sind ausschlieRlich auf
den Tritiumgehalt der Niederschlige zurlckzuflihren, wobei die Absolut-
werte auch von der Bohrtiefe und im Fall des Wasserwerks "Tiefgestade"

von der Beimengung von uferfiltriertem Rheinwasser abhingen.
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Schluckbrunnen Schluckbrunnen | Wasserwerk Wasserwerk
1 des KfK 2 des KfK Stid des KfK Tiefgestade
(Grundwasser- (Grundwasser- Standort: des KfK

Jahr/ haltung der haltung der Betriebsge- Standort:

Quartal WAK, 500 m WAK, ca., 900 m | ldnde Leopoldshafen
westl. der WAK nordw. der WAK

1980/1. 2U4+7 2146 11+6 1746

1980/2. 24+6 23+7 <6 14+6

1980/3. 30+7 2447 T+6 14+6

1980/4. 21+7 26+7 13+6 1446

1981/1. 25+6 26+6 13+6 1446

1981/2. 21+6 25+7 10+6 9+6

1981/3. 1746 23+7 T+6 9+6

1981/4. | 1246 21+6 10+6 <6

1982/1. 16+6 17+6 <6 T+6

1982/2.1 20+6 26+6 <6 9+6

1982/3.1 1946 18+6 <6 <6

1982/4, 18+6 22+6 1247 10+6

1983/1. 15+7 21+7 9+6 <6

1983/2. | 1545 2146 <5 <5
Wasserwerk Wasserwerk Beobachtungs- | Wasserwerk
Eggenstein Linkenheim- brunnen P Karlsruhe-
Leopoldshafen Hochstetten zwischen KfK Hardtwald
Ortsteils Ortsteil: u. Wasserwerk| (bei Eggen-
Leopoldshafen Hochstetten Linkenheim stein)

1980/1. 13+6 9+6 21+6 -

1980/2. 1246 13+6 17+6 1146

1980/3. 8+6 9+7 24+6 -

1980/4, 1246 8+6 19+6 T+6

1981/1. 1446 17+6 23+7 -

1981/2. 9+6 1046 22+7 9+6

1981/3. 8+6 8+6 20+7 -

1981/Y4. T+6 9+6 13+6 9+6

1982/1. 11+5 9+6 10+6 -

1982/2. <6 <6 17+6 8+6

1982/3. <6 8+6 16+6 -

198274, 1447 1147 15+7 8+6

1983/1. 8+6 1747 1647 -

1983/2. 8+5 10+5 1445 <5

Tab. 3/8: Tritiumkonzentration im Grund- und Trinkwasser in den Jahren

1980 - 1983 in Bq 1-!

(Quartalswerte)
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3.8 Tritiumkonzentration in Pflanzen

Zur Bestimmung des Tritiumgehaltes von Pflanzen wurde zu Beginn der For-
schungsarbeiten eine Methode erarbeitet, die es erlaubt, Tritium nicht
nur im Gewebewasser als HTO zu bestimmen, sondern auch das organisch ge-
bundene Tritium (organically bound tritium, OBT). Das OBT zeigt gegen-
liber dem HTO ein v8llig anderes radiodkologisches Verhalten und ist des-

halb fiir entsprechende Untersuchungen von besonderem Interesse.

3.8.1 Methoden

3.8.1.1 Gefriertrocknung und Tritiummessung

Alle Proben werden zunichst gefriergetrocknet. AnschliefBend wird in dem
auf diese Weise erhaltenen Gewebewasser der Proben die Tritiumkonzentra-
tion bestimmt. Daflir werden abhinglg vom Wassergehalt der Proben etwa
150 g bis 600 g Frischmaterial in Edelstahlschalen bei ca. =40 °C einge-
froren. Die Schalen werden dabel in Plastikfolie eingeschweift, um eine
Kontamination der Proben durch Tritium aus der Luftfeuchtigkeit zu ver-
meiden. Die Folie wird erst kurz vor dem Einfilhren in die Gefriertrock-
nungsanlage wieder entfernt. Fir die Trocknung wird ein spezielles
System verwendet (Secfroid AG, Lausanne, Schweiz), das es erlaubt, das
Gewebewasser vollstindig zuriickzugewinnen. Dieses Wasser wird dabei an
einem Kondensator (=80 °C) ausgefroren, der sich oben in der Vakuumkam-
mer befindet. Es kann leicht entfernt werden, indem die Kiihllésung in
dem Edelstahlkondensator durch heiBes Wasser ausgetauscht wird. Der Eis-
block =zerspringt in diesem Falle in einzelne Stiicke und kann in einer
Alufolie gesammelt werden, ebenfalls geschiitzt vor der Luftfeuchtigkeit.
Flir die Messung der Tritiumaktivitdt ohne elektrolytische Anreicherung,
wie in allen Proben, wird das Probenwasser destilliert und anschlieRend
davon 10 ml mit 12 ml Instagel in einem Plastikfl&dschchen zu einem Cock-
tail vermischt. Vor der Messung werden die Proben ca. eine Stunde bei
60 °C temperiert, um eventuelle Chemolumineszenzen zum Abklingen zu
bringen und dann wieder auf MeRtemperatur von +10 °C abgekiihlt. Fir die
Messung im Flissigszintillationsszdhler wird ein stark verengtes Meﬂ-

fenster im Energiebereich von 0,82 keV - 4,26 keV verwendet. Mit einer
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Meflzeit von 100 min, die noch einen akzeptablen Probendurchsatz in einem
Gerit erlaubt, wird eine Nachweisgrenze von 4,8 mBq ml-1 erreicht, was
gréBtenteils unterhalb der Tritiumkonzentration 1liegt, die in der

Umgebung zu finden ist.
3.8.1.2 Plasmaoxidation

Flir die Bestimmung des organisch gebundenen Tritiums wird ein kommer-
ziell erhdltlicher Plasmaprozessor (500 E, Fa. Technics, Minchen, Bun-
desrepublik Deutschland) verwendet. Die Tieftemperatur-Plasmaoxidations-
technik ist eine Methode, die bereits erfolgreich in den verschiedensten
Bereichen gzur chemischen und physikalischen Analyse verwendet wird. Mit
einem geeigneten System =zur Rilckgewinnung des Oxidationswassers, das
widhrend des Oxidationsprozesses entsteht, ist ein solcher Prozessor aber
auch hervorragend flir die Tritiumuntersuchung geeignet. Abb. 3/10 zeigt
eine schematische Darstellung dieses Systems. Fir die Oxidation wird die
von der Gefriertrocknung verbleibende Trockensubstanz mdglichst fein
pulverisiert und in diinner Schicht auf Petrischalen in die ProzeBkammer
eingebracht. Sdmtliche Luftfeuchtigkeit und die Restfeuchtigkeit in den
getrockneten Proben werden danach praktisch aus dem System entfernt, in
dem die Anlage bis zu einem Enddruck von 1 Pa evakuiert wird. Anschlie-
Bend wird ein konstanter Sauerstoffstrom von etwa 40 ml/min eingestellt,
der die Kammer unter einen Betriebsdruck von etwa 100 Pa setzt. Danach
wird das Plasma durch Anlegen eines Hochfrequenzfeldes gezlindet und bei
einer Frequenz von 27,12 MHz wird eine Leistung von etwa 600 W aufrecht-
erhalten. Die Oxidation verliuft dann Je nach Intensitdt Dbei
Temperaturen von maximal 200 °C. Beim Veraschen unserer Proben liegen

die Betriebstemperaturen im Bereich von 80 °C - 120 °C.




Abb. 3/10: Apparatur zur Plasma-Veraschung der gefriergetrockneten Pro-
ben und Riickgewinnung des Oxidationswassers fir die Bestim-
mung von organisch gebundenem Tritium (1 Reaktionskammer,
2 Hochfrequenzgenerator, 3 Kitthlfalle, 4 Feinvakuumpumpe,
5 Sauerstoffversorgung) /STR 81a, STR 82b/

Das Wasser, das bei der Oxidation der Proben entsteht, wird in einer
Kilhlfalle aufgefangen, die mit Alkohol gekilhlt wird. Dieser wird seiner-
seits mit einem elektrischen Tauchkilhler auf =-80°C gekilhlt. Dadurch 1l#Bt
sich eine solche Oxidation auch problemlos {iber Nacht durchfiihren. Die
Kiihlfalle ist in einem Bypass zur Vakuumleitung 2zwischen ProzeRkammer
und Vakuumpumpe untergebracht und kann bei Unterbrechung der Oxidation
mit zwei Federbalgventilen gasdicht abgeschlossen werden. Fiir die Oxida-
tion einer Probe wird Jjeweils so viel Trockensubstanz eingesetzt, daB
ca. 12 ml Oxidationswasser aufgefangen werden kdnnen, d. h. 20 g - 40 g

Trockensubstanz.
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Die Dauer der Plasmaveraschung einer Probe betridgt etwa acht Stunden.
Der Verlauf der Veraschung ist allerdings sehr stark von der Zusammen-
setzung und der Oberflidchenstruktur der Proben abhingig. Ein hoher An-
teil an nicht brennbaren Mineralstoffen fiihrt bereits nach kurzer Oxida-
tionsdauer zu einem starken "Abschirmeffekt". Die Oxidationsraten k&nnen
dann exponentiell abnehmen, da die an der Oberfliche der Probe verblei-
benden Aschebestandteile die Rekombination der angeregten Sauerstoff-
atome katalysieren und so die Oxidation der darunterliegenden Stoffpar-
tikel behindern. Durch mehrmaliges "Umrihren" der Proben im Verlauf der
Oxidation kann deshalb die Dauer der Veraschung mitunter erheblich ver-

klirzt werden.

In Abb. 3/11 ist der Verlauf einer Oxidation von Stidrkepulver wiederge-
geben. Abb. 3/12 zeigt den Verlauf der Plasmaoxidation von Milchpulver.

An der Optimierung dieser Methode wird allerdings z. Z. noch gearbeitet.

Im Vergleich zu frither betriebenen Verfahren der Totalveraschung von
grofRen Probenmengen flir die Bestimmung des organisch gebundenen Tritiums
hat die Methode den Vorteil, daR hier ein kommerziell erhiltliches Gerit
direkt eingesetzt werden kann, wobei nur eine zusdtzliche Apparatur zur
Wasserriickgewinnung erforderlich ist. Das so gewonnene Oxidationswasser
ist frei von quenchenden Rauchgasbestandteilen und kann nach einer ein-
fachen Destillation direkt zur Messung verwendet werden. AuRerdem birgt
der ProzeR nicht in dem MaBe die Gefahr einer Explosion, wie dies bei
den herkdmmlichen Verfahren der Fall ist. Ein entscheidender Vorteil der
Methode 1liegt darin, daB beim Arbeiten unter Vakuum Kontaminationsef-
fekte durch atmosphirisches Tritium leicht auf ein Minimum beschridnkt

werden kdénnen.
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3.8.2 Ergebnisse

3.8.2.1 Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus den
.- Hauptausbreitungssektoren

1981 bis 1983 wurden Messungen der Tritiumkonzentrationen im eBbaren An-

teil von pflanzlichen Nahrungsmitteln aus den beiden Hauptausbreitungs-

sektoren in der Umgebung des Kernforschungszentrum Karlsruhe durchge-

fiihrt, wobei sowohl das OBT als auch das HTO bestimmt wurde.

In Tabn. 3/9 bis 3/11 sind die Ergebnisse aus den Jahren 1981 bis 1983
zZusammengestellt. Der Medianwert der HTO-Konzentrationen aller Proben
aus dem Raum Friedrichstal 1981 lag bei 19 mBq ml_1, aus dem Raum

Eggenstein/Leopoldshafen bei 10 mBq ml-1. 1982 lag der Medianwert aller

Proben aus dem Raum Friedrichstal bei 8+5 mBq ml—1, aus dem Raum
Eggenstein-Leopoldshafen bei 7+5 mBq m1-1. Bei dem Verfahren dieser Low-
level-Tritiummessungen wird in der Regel eine Nachweisgrenze von 4,8
mBq ml—1 erreicht., Beli nur geringfligig oberhaldb dieser Nachweisgrenze

liegenden MeRwerten ergibt sich ein relativ grofer Fehler.

Das organisch gebundene Tritium (OBT) lag 1981 bis auf eine Ausnahme
(Weizen aus dem Raum Friedrichstal) in allen Proben lber der Konzentra-
tion fir HTO. Die Medianwerte betrugen 1981 im ersten und zweiten Aus-
breitungssektor 37 bzw. 32 mBq m1—1. 1982 lag es ebenfalls bis auf
Wwenige Ausnahmen in den Proben tliber der Konzentration flir HTO. Die
Medianwerte fiir OBT betrugen 1982 im 1. und 2. Hauptausbreitungssektor

20+5 bzw. 14+5 mBq m~ .

Die Berechnung der Verhdiltnisse R = OBT/HTO ergab entsprechend in fast
allen Fillen R-Werte, die grdRer oder nur wenig kleiner als 1 sind. Zwei
signifikante Ausnahmen stellen 1982 der Rosenkohl aus dem Raum Fried-
richstal (R = 0,6+0,1), bei dem z. Z. der Probenahme eine verhdltnismi-
8ig hohe HTO-Konzentration gefunden wurde, und der Roggen aus Raum
Eggenstein-Leopoldshafen (R = 0,7+0,6). Der grdBte R-Wert wurde 1981 im
Blumenkohl aus dem Raum Eggenstein-Leopoldshafen mit 11+8 ermittelt.

1982 lag er im WeiBkohl aus dem Raum Friedrichstal bei 7+6.
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In den Abbn. 3/13 bis 3/17 sind die Konzentrationen aus den Jahren 1981

und 1982 nochmals nach der H8he in den einzelnen Nahrungsmittel geordnet

dargestellt.
Pflanzliche 1. Hauptausbreitungssektor
Nahrungsmittel (Raum Friedrichstal)
Probe~ Wasser- Tritiumkonzen- 1 R-Wert
nahme- gehalt tration in mBq ml”~
datum in %
1981 HTO OBT
Getreide:
- Weizen (Kbrner) 18.08. 5 17+6 15+6 0,9+0,5
Blattgemiise:
- Kopfsalat 02.07. 89 34+6 97+9 2,8+0,6
- Kopfsalat - - - - -
- Feldsalat 12.10. 91 29+8 38+13 153+0,6
Kohlgemiise:
~ WeiBkohl 17.09. 87 15+7 27+7 1,8+1,0
- WeiBkohl - - - - -
- Wirsingkohl 10.09. 87 12+6 46+9 4,0+2,2
- Rosenkohl
(Rosen) o4.12. 83 36+8 98+10 2,8+0,7
= Blumenkohl 17.09. 90 1447 37+12 2,6+1,5
= Kohlrabi - - - - -
- Rotkohl 17.09. 85 19+6 31+8 1,7+0,7
HWuarzel- und
Knollengemiise:
- Kartoffeln 10.09. 78 1546 33+8 2,2+1,1
- Mdhren 02.07. 88 30+6 37+6 1,2+0,3
- Rote Rilben - - - - -
- Rettich - - - - -
Ausdauvernde Gemiise:
- Spargel 20.05. 84 22+7 - -
Obst:
-~ Erdbeeren 02.07. 90 21+6 132+12 6,3+1,7
- fpfel 17.09. 78 19+7 3148 1,6+0,8

Bestimmt wurden: 1. HTO (Tritiumkonzentration im freien Wasser, das
durch Gefriertrocknung verfigbar 1st) und 2.0BT (organisch gebundenes
Tritium, gemessen als Oxidationswasser nach Plasmaveraschung der wasser-

freien Trockensubstanz)

Tab. 3/9:

Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus

dem 1. und 2. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK

1981 /JAH 82/
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Pflanzliche 2. Hauptausbreitungssektor
Nahrungsmittel (Raum Eggenstein-Leopoldshafen)
Probe- Wasser- Tritiumkonzen- R=Wert
nahme- gehalt tration in mBq ml~
datum in %
1981 HTO OBT
Getreides
= Weizen (Kdrner) 17.08. 7 847 11+6 T,4+41,4
Blattgemiise:
- Kopfsalat 23.06. 92 15+6 19414 19241,1
- Kopfsalat 10.07. 95 10+5 59+12 5,9+3,2
- Feldsalat 10.11. 90 15+7 27+8 1,8+1,0
Kohlgemiise:
- WeiBkohl 23.06. 90 1446 19+15 T,841,2
= Weifkohl 10.07. 93 1245 87+10 Ty3+3,4
- Wirsingkohl 07.10. 92 1847 63+10 3,5+1,6
= Rosenkohl
(Rosen) 02.12. 85 T+7 36+8 B,9+0,7
= Blumenkohl 10.07. 89 T+5 80+18 11 48
- Kohlrabi 07.10. 91 <NWG 32+8 -
-~ Rotkohl 10.07. 92 7+5 68+10 9+6
HWurzel- und
Knollengemiise:
- Kartoffeln 24.09. 79 1248 26+8 2,1+1,4
- Rote Rilben 07.10. 86 < NWG - -
- Rettich 07.10. 95 < NWG 24+9 -
Ausdauernde Gemiise:
- Spargel 23.05. 80 12+6 89+9 T,7+4,3
Obst:
- Erdbeeren 23.06. 89 10+6 31+6 3,0+1,9
- Kpfel - - - - -
Tab. 3/9: Fortsetzung
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Pflanzliche 1. Hauptausbreitungssektor
Nahrungsmittel (Raum Friedrichstal)
Probe= Wasser- Tritiumkonzen- -1 R-Wert
nahme- gehalt tration in mBgq ml
datum in %
1982 HTO OBT
Getreides
- Roggen (K&rner) 13.08. 6 < NWG 1145 -
- Weizen (Kdrner) 13.08. 6 < NWG 1145 -
Blattgemiises
- Kopfsalat 05.07. 95 < NWG 9+7 -
- Kopfsalat 13.08. 95 6+5 1645 3542, 4
- Feldsalat 27.10. 85 81+8 81+8 1,0+0,1
Kohlgemiise:
- WeiBkohl 05.07. 93 5,2+4,7 34+7 6,6+6,1
- Wirsingkohl 02.09. 91 8 +5 20+6 2,6+1,8
- Rotkohl 02.09. 90 9 +5 2447 2,6+1,5
= Kohlrabi 27.10. 89 31 +6 40+6 153+0,3
- Rosenkohl (Rosen) 27.10. 85 67 +7 40+6 0,6+0,1
Wurzel- und
Knollengemiise:
- Mdhren 05.07. 89 < NWG T+5 -
- Kartoffeln 23.09. 82 < NWG 30+6 -
- Rettiche 27.10. 95 22+5 69+7 3,1+0,8
- Rote Riiben 27.10.% | 83 1445 1645 1,1+0,5
Ausdauernde
Gemiise:
- Spargel 02.06. 93 T+5 2045 2,7+1,9
Obst:
- Erdbeeren - - - - -
- fLpfel 13.09. 82 10+5 14+6 1,4+41,0

#Probe wurde bereits einige Tage vorher geerntet

Tab. 3/10: Tritiumkonzentrationen

1982 /JAH 83/

in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus
dem 1. und 2. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK
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Pflanzliche 2. Hauptausbreitungssektor
Nahrungsmittel (Raum Eggenstein-Leopoldshafen)
Probe- Wasser- Tritiumkonzen- 1 R=-Wert
nahme- gehalt tration in mBq ml~
datum in %
1982 HTO OBT
Getreide:
- Roggen (K&rner) 22.07. 6 1145 8+5 0,7+0,6
- Weizen (K&rner) 22.07. 7 < NWG - -
Blattgemiise:
- Kopfsalat 05.07. 92 645 31+8 4,9+44,0
- Kopfsalat - - - - -
- Feldsalat 29.10. 79 25+6 56+7 2,2+0,6
Kohlgemiise:
- WeiBkohl 05.07. 92 6+5 < NWG -
~ Wirsingkohl 09.07. 91 T+5 8+5 1,2+1,2
- Rotkohl 05.07. 93 6+5 945 T, 7+1,7
- Kohlrabi 29.10. 88 16+5 3446 2,1+0,8
- Rosenkohl (Rosen) 29.10. 86 4146 37+6 0,9+0,2
Wurzel- und
Knollengemiise:
- Mdhren 05.07. 88 6+5 < NWG -
- Kartoffeln 24.09. 77 T+5 1445 2,0+1,6
-~ Rettiche 29.10. 95 1645 2647 1,6+0,7
- Rote Riiben 29.10. 87 T+5 1645 2,3+1,8
Ausdauernde
Gemiise:
- Spargel 15.06. 93 8+5 1645 2,0+1,5
Obst:
~ Erdbeeren 05.07. 90 6+5 T+5 1,3+1,3
- Kpfel 09.09. 84 1145 1045 0,9+0,7
Tab. 3/10: Fortsetzung
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Pflanzliche 1. Hauptausbreitungssektor
Nahrungsmittel (Raum Friedrichstal)
Probe- Wasser- Tritiumkonzen- _ R-Wert
nahme=- gehalt tration in mBq ml
datum in %
1983 HTO OBT
Getreide:
- Roggen (Kdrner) 21.07. 7 < NWG 1445 -
- Weizen (K&rner) 21.07. 7 T+5 14+5 2 +1,7
Blattgemniises
- Kopfsalat 27.06, 93 T+5 1245 T,7+1,4
Kohlgemiise:
- WeiBkohl - - - - -
= Wirsingkohl - - - - -
= Rotkohl - - - - -
-~ Kohlrabi - - - - -
Wurzel- und
Knollengemiises
= M&hren 12.08. 85 6+5 21+5 3,5+3,0
- Rettiche 27.06. 94 845 9+5 1,1+0,9
Ausdauvernde Gemiise:
- Spargel 08.06,.% 92 < NWG 180+11 -
Obst:
- Erdbeeren 27.06, 89 1045 9+5 0,9+0,7

¥Probe wurde bereits vorher geerntet und in einem Gef#B mit Wasser auf-

bewahrt

Tab. 3/11: Tritiumkonzentrationen

in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus
dem 1. und 2. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK
1983 bis einschlieflich August
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Pflanzliche 2. Hauptausbreitungssektor
Nahrungsmittel (Raum Eggenstein-Leopoldshafen)
Probe- Wassepr- Tritiumkonzen- 1 R-Wert
nahme- gehalt tration in mBq ml
datum in %
1983 HTO OBT
Getreide:
- Roggen (K&rner) 21.07. 8 9+5 13+5 1,5+1,0
- Weizen (K&rner) 21.07. 8 1445 1145 0,8+0,5
Blattgemiise:
- Kopfsalat 27.06. 93 T+5 1145 198+1,7
Kohlgemniise:
- WeiRfkohl 01.07. 93 8+5 8+5 »0+0,9
- Wirsingkohl 21.07. 93 8+5 1345 ,6+1,2
- Rotkohl 01.07. 92 < NWG 6+5
- Kohlrabi 27.06. 93 7j‘_5 13_4;5 1 ,9i1 $5
Wurzel- und |
Knollengemiise:
- Mdhren 27.06. 88 6+5 1245 2,0+1,9
= Rettiche - - - - -
Ausdauvernde Gemiise:
- Spargel 09.06. 92 9+5 18+6 2,0+1,7
Obst:
- Erdbeeren 27.06. 87 6+5 1245 2,041,7

Tab. 3/11: Fortsetzung
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Abb. 3/13: Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus
dem 1. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK (Raum

Friedrichstal) 1981

Abb. 3/14: Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus
dem 2. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK (Raum
Eggenstein-Leopoldshafen) 1981
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Abb. 3/15: Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus
dem 1. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK (Raum
Friedrichstal) 1982
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Abb. 3/16: Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus
dem 2. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung des KfK (Raum
Eggenstein-Leopoldshafen) 1982

Die gemessenen HTO-Konzentrationen sind im Vergleich 2zu der nach der
Strahlenschutzverordnung zuldssigen Tritiumkonzentration filr Trinkwasser
von 7 40O Bq l"1 niedrig. Bis auf eine Ausnahme liegen sie unterhalb von
1 % dieses Wertes (74 Bgq 1-1) und sind somit unter dem Aspekt des Strah-
lenschutzes ohne Relevanz. Der EinfluB des Kernforschungszentrums Karls-

ruhe ist jedoch deutlich erkennbar. Im September 1982 kommt dies in
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einigen relativ hohen HTO=-Konzentrationen in den oberirdischen Pflanzen-
teilen zum Ausdruck. Zur gleichen Zeit fanden im Kernforschungszentrum
Karlsruhe erhdhte Tritiumemissionen statt. Die gleiche Tendenz zeigte
sich auch bei einer vergleichenden Messung in Rosenkohlpflanzen im Jahr
1981 und 1982 (s. Tabn. 3/12 und 3/13), bei der Pflanzen- und Bodenpro-
ben aus den beiden Hauptausbreitungssektoren und von einer Referenz-

stelle entnommen wurden.

In Abb. 3/17, in der die Werte noch einmal graphisch dargestellt wurden,
kommt dies zumindest 1981 deutlich zum Ausdruck. 1982 unterscheiden sich
die Werte der Referenzstelle Thomashof kaum von den Werten der 2. Haupt-

ausbreitungsrichtung Leopoldshafen/Eggenstein.

Eggenstein

Thomashof

—
( = 20 mBq/ml)
L4

Abb. 3/17: Tritiumkonzentrationen in Rosenkohlpflanzen und Bodenproben
(1980/81) in verschiedenen Ortschaften
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Probenahme Probenart Tritiumkonzentration
in mBq m1=1
Datum Ort
1980 HTO OBT
09.12. Friedrichstal|Rosenkohl-Rosen 1T+ 7 Y1+ 7
11.12. Eggenstein Rosenkohl-~Rosen 2h + 7 78 + 10
12.12, Thomashof Rosenkohl-Rosen 9 + 6 18 + 6
09.12. Friedrichstal |Rosenkohlblitter 18 + 6 41 + 10
11.12. Eggenstein Rosenkohlblitter 21 + 7 51 + 12
12.12. Thomashof Rosenkohlbléitter 13 + 6 18 + 7
09.12. Friedrichstal JRosenkohl=-Stamm 20 + 7 23 + 16
1M.12. Eggenstein Rosenkohl-Stamm 12 + 6 31+ 7
12.12. Thomashof Rosenkohl-Stamm 11+ 6 17 + 6
09.12. Friedrichstal |Rosenkohlwurzeln 15 + 7 20 + T
11.12. Eggenstein Rosenkohlwurzeln 15 + 7 22 + 8
12.12, Thomashof Rosenkohlwurzeln 10 + 6 -
09.12, Friedrichstal [Rosenkohl-Boden 9 + 6 -
11.12, Eggenstein Rosenkohl-Boden 18 + 7 -
12.12. Thomashof Rosenkohl-Boden 6 + 6 -

Tab. 3/12:

Tritiumkonzentrationen in Rosenkohlpflanzen und Bodenproben

aus der Umgebung des KfK und von Referenzstelle
(Thomashof) 1980 /KON 81a/
Probenahme Probenart Tritiumkonzentration
in mBq m1=1
Datum Ort
1981 HTO OBT
04.12, Friedrichstal|Rosenkohl-Rosen 36 + 8 98 + 10
02.12. Eggenstein Rosenkohl-Rosen T+ 7 36 + 8
09.12. Thomashof Rosenkohl-Rosen < NWG 50 + 8
o4.12, Friedrichstal [Rosenkohlbléitter 26 + 7 60 + 9
02.12. Eggenstein Rosenkohlblétter 13+ 17 60 + 12
09.12. Thomashof Rosenkohlblédtter 10 + 7 23 + 8
oh.12. Friedrichstal |[Rosenkohl-Stamm 28 + 8 45 + 9
02.12, Eggenstein Rosenkohl-Stamm 13+ 7 46 + 9
09.12. Thomashof Rosenkohl-Stamm T+ 17 33+ 8
ok4.12, Friedrichstal |Rosenkohlwurzeln 24 + 7 48 + 12
02.12. Eggenstein Rosenkohlwurzeln < NWG 43 + 9
09.12. Thomashof Rosenkohlwurzeln 13 + 7 43 + ¢
o4.12, Friedrichstal |Rosenkohl~Boden 34 + 8 -
02.12. Eggenstein Rosenkohl=Boden 13 + 7 -
09.12. Thomashof Rosenkohl-~Boden 10 + 7 -
Tab. 3/13: Tritiumkonzentrationen in Rosenkohlpflanzen und Bodenproben

aus der Umgebung des KfK und von einer Referenzstelle
(Thomashof) 1981 /JAH 82/
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3.8.3 Tritium in Kiefernnadeln

Im Rahmen des gefdrderten Forschungsvorhabens wurde 1981 die radiodkolo=-
gische Untersuchung Uber Tritium in Biumen fortgesetzt und zunichst eine
MeBreihe Uber Tritium in Kiefernnadeln auf dem Gelinde des KfK abge-
schlossen. An verschiedenen Stellen auf dem KfK-Geldnde wurden Proben
von Kiefernnadeln genommen, wobei nach den Jahren 1978, 1979 qnd 1980,
in denen die Nadeln gewachsen waren, unterschieden wurde. Nach Gefrier-
trocknung und Plasmaveraschung mit Rlickgewinnung des Oxidationswassers
wurde anschlieBend der Tritiumgehalt im freien Wasser (HTO) und im Oxi-
dationswasser (organisch gebundenes Tritium: OBT) bestimmt. Zur Zeit der
Entnahme der Proben wurde jeweils noch Luftfeuchtigkeit zur Bestimmung
des Tritiumgehaltes gesammelt. Die Ergebnisse sind in Abb. 3/18 darge-
stellt. Der EinfluB der Entfernung und der Richtung zu den Emittenten
ist deutlich zu erkennen. Die hdchsten Tritiumkonzentrationen wurden un-
mittelbar neben dem MZFR gemessen, dem Hauptemittenten von atmosph8ri-
schem Tritium im Kernforschungszentrum. Zur Zeit der Entnahme der Proben
war die Tritiumkonzentration in der Luftfeuchtigkeit stark erhéht,
woraus eine hdhere spezifische Tritiumkonzentration in der Luftfeuchtig-
keit als im freien Gewebewasser der Nadeln resultierte. In allen anderen
Fdllen wurde das Gegenteil beobachtet. Daraus 14Rt sich schlieRen, daB
die Tritiumkonzentration in den Nadeln durch einen Ausgleich mit der
Luftfeuchtigkeit beeinfluBt wird. Offensichtlich spielt auch die Boden-
feuchtigkeit eine Rolle.

Das Verh&ltnis zwischen OBT und HTO war in fast allen Fillen groBer als
1. In zwei F4llen war es gleich 1 und nur in einer Probe wurde ein Ver-
hdltnis 0,54+0,23 gefunden, jedoch kann nicht ausgeschlossen werden, daB
es sich in diesem Falle um ein Artefakt handelt. Betrachtet man die OBT-
Werte in den Nadeln in Abh#ingigkeit vom Alter, so ist eine Tendenz er-

kennbar, daf der Tritiumgehalt mit dem Alter der Nadeln ansteigt.
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Abb. 3/18: Tritiumkonzentrationen in Kiefernnadeln von verschiedenen
Standorten auf dem Gelédnde des KfK (gewachsen 1978 bis 1980)
/STR 81b, STR 82a/

3.8.4 Tritium in Pilzen

In einer einmaligen Aktion wurden am 25.09.1982 in einer kleinen Bewal-
dung auf dem KfK-Gelidnde (nahe der alten Nordwache) die Fruchtkdrper
verschiedener Arten von Pilzen gesammelt und auf HTO und OBT hin unter-
sucht. Die MeRwerte und die berechneten R-Werte sind in Tab. 3/14 zusam-
mengestellt. Die HTO-Konzentrationen von drei Arten lagen in dem Bereich
der HTO-Konzentrationen des Bodenwassers, z. Z. der Probenahme in der
Schicht von 0 bis 30 ecm. Lediglich bei der "Krausen Glucke" fand sich
ein Wert, der sich deutlich von den ibrigen abhebt und dabei {iber der

HTO-Konzentration des Bodenwassers liegt. Dies kdnnte seine Ursache
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darin haben, daR es sich bei der Probe um ein relativ altes Exemplar
gehandelt hatte, das fast ganz von der Humusschicht des Bodens bedeckt
war. Hier kSnnte sich eine erh8hte HTO-Konzentration des Bodenwassers

erhalten haben, die etwa zwei Wochen vor der Probenahme beobachtet wor-

den war.
Probe= Probenart Wasser-| Tritiumkonzentration in mBq ml=1
nahme= gehalt
datum in % HTO OBT R-Wert
15.09.82 | THublinge
(Russula) 85 6447 103+ 9 1,6 +0,2
15.09.82 | Kartoffelboviste 76 69+9 122+ 9 1,8 +0,3
(Scleroderma
vulgare)
15.09.82 | Knollenbl&tterpilze|91 U747 92+25 2,0 +0,6
(Amanita)
15.09.82 | Krause Glucke 81 95+9 99+ 8 1,04+0,13
(Sparassis crispa)

Tab. 3/14: Tritiumkonzentrationen in Pilzen vom Geldnde des KfK (nahe
alter Nordwache) /JAH 83/

Die OBT-Werte, die mit einer Ausnahme deutlich iber den HTO-Werten lie-
gen, fallen in den Bereich, in dem auch die OBT=Werte der organischen

Bestandteile in den Humusschichten liegen.

3.8.5 Systematische Langzeituntersuchung der Tritiumkonzentrationen in

einer Buche

Ein kritischer Punkt bel der Interpretation solcher MeBreihen ist, daR
die Ergebnisse jeweils immer nur eine "Momentaufnahme" der Situation
zeigen und nicht die Entwicklung in den Kompartimenten unter dynamischen
Bedingungen, wie sie in natfirlichen Okosystemen vorkommen. Deshalb wurde
nit Beginn der Vegetationsperiode 1981 eine systematische Langzeitunter-
suchung {iber das Verhalten von Tritium in einer Rotbuche auf dem Gelinde
des KfK begonnen. Fiir zunichst eine ganze Vegetationsperiode wurde die

Entwicklung der HTO- und OBT-Konzentrationen in den Blittern verfolgt.
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AuBerdem wurden simtliche Tritiumkonzentrationen in der Umgebung be-
stimmt, wie in der Luftfeuchtigkeit, im Niederschlag, im Boden- und
Grundwasser. Zur Bestimmung des Tritiumgehaltes in der Luftfeuchtigkeit,
der von allen Tritiumexpositionen die gréfRte Variabilitidt zeigt, wurde
eine Einrichtung installiert, die es erlaubte, kontinuierlich im 1- bis
3-Stunden-Takt Proben zu sammeln. Alle diese Mefwerte wurden zusammen
mit zahlreichen meteorologischen Daten, wie Lufttemperatur, Luftfeuch-
tigkeit, Sonnenstrahlung usw. in einem Grofrechner gespeichert. Von dort
kénnen sie sowohl geplottet als auch fir Modellrechnungen verwendet wer-
den. Ausgewdhlt wurde fiir die Untersuchung eine etwa flinfzigjdhrige Rot-
buche auf dem KfK-Gelidnde mit einer flir die regelmidRigen Entnahmen von
Blattproben (100 g Frischgewicht fiir eine Messung) ausreichenden Belau-

bung (s. Abb. 3/19).

Abb. 3/19: Filinfzigjihrige Rotbuche (Fagus silvatica) /STR 82b, STR 82c¢/
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Thre Krone tridgt etwa 200 000 Blidtter (ca. 45 kg) mit einer fiir Photo-

synthese, Transpiration und Gasaustausch verfiigbaren Fl&che von U55 m?

(s. Abb. 3/20).
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Abb. 3/20: Verteilung der Bldtter an der Rotbuche /JAH 82/

3.8.5.1 Verlauf der Tritiumkonzentration in der Vegetationsperiode 1981

Die erste Probe wurde z. Z. des Knospenschwellens dem Baum am
9. Mai 1981 in Form von Knospen entnommen, die unmittelbar vor der
Blattentfaltung standen. In der folgenden Wachstumsperiode, in der die
Bldtter sich bis zu ihrer vollen GrdRe entwickelten, wurde jeweils eine
Probe pro Woche entnommen. AnschlieBend erfolgte die Probenahme zweimal
pro Woche, bis Ende Oktober das Laubvergilben und anschliefend der Laub-
fall eintraten. Die Proben wurden jeweils bei Sonnenaufgang genommen, 2zu
einem Zeitpunkt also, zu dem hinsichtlich des freien Gewebewassers in
den Bldttern ein relativ ausgeglichener Zustand herrscht (geschlossene
Stomata, keine Transpiration widhrend der ca. 10 Stunden der vorherigen
Nacht). Hinsichtlich des organisch gebundenen Tritiums ist zu diesem
Zeitpunkt die Stirke, die am Vortage assimiliert wurde, aus dem Blatt
weitgehend abtransportiert, und das Blatt ist frei von voriibergehend

gespeicherten Kohlenhydraten, die nicht zum Strukturmaterial gehdren. In
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der Zeit vom 8. bis 13. September wurden zusitzlich wihrend des Tages
Blattproben entnommen, um eine Information {iber den Tagesgang 3zu
bekommen. In Abb., 3/21 sind die Tritiumkonzentrationen in der

Luftfeuchtigkeit sowie in den Blittern der Buche dargestellt.
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Abb. 3/21: Verlauf der Tritiumkonzentrationen wihrend der Vegetations-
periode 1981 /STR 82b, STR 82c¢/
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Nach Ablauf der Vegetationsperiode 1981 zeigte sich folgendes Bild: Die
HTO-Werte =zeigen iiber die ganze Vegetationsperiode eine ausgeprégte
Dynamik, indem sie einerseits von den stark schwankenden Tritiumkonzen-
trationen der Luftfeuchtigkeit beeinflult werden. Insbesondere wird dies
bei stark erhdhten Konzentrationen deutlich. In Zeiten geringer HTO-Kon-
zentration in der Luftfeuchtigkeit folgen sie andererseits aber nicht
den Luftfeuchtigkeitskonzentrationen, sondern bleiben deutlich dariiber
und reprisentieren somit offensichtlich die Tritiumkonzentration der

Bodenfeuchtigkeit. Die OBT-Werte =zeigen {iber die ganze Versuchsdauer
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ebenfalls eine Dynamik, d. h. die Konzentrationen steigen und fallen,
allerdings in wesentlich geringerem MaBe als die HTO-Werte. Der Anfangs-
wert flir OBT in den Knospen von 52+8 mBq ml"1 Oxiationswasser wird wih-
rend des ganzen Versuchs nicht mehr unterschritten. Vielmehr baut sich
bis zum Ende der Vegetationsperiode eine Konzentration an organisch ge-

bundenem Tritium von 170+13 mBq m1~

auf. Die signifikantesten Konzen-
trationserhdhungen zeigen sich hierbei nach den Perioden, in denen die

Tritiumaktivitdt in der Luftfeuchtigkeit am stirksten erhsht ist.

Daraus ergibt sich, daR die Werte flr OBT bis auf wenige Ausnahmen in
allen Proben Uber denen vom HTO liegen. Berechnet man die R=Werte der
Proben, d. h. die Verhiltnisse der Konzentrationen von OBT =zu HTO, so
liegt der R-Wert flir die Knospen zu Beginn des Jahres bei R = 1,27. Er
liegt danach bei einigen Proben unter 1 und betrigt beim Laubfall am
Ende des Versuches R = 2,91. Der gréfte R=Wert wurde am 22. September
mit R = 8,72 ermittelt. Diese erhBhten Konzentrationen in dem organi=-
schen Wasserstoffkompartiment der Blitter kann nicht durch einen Anrei-
cherungsmechanismus aufgrund von Isotopeneffekten erklirt werden. Es muB
im Gegenteil eine Diskriminierung von Tritium gegenliber Protium beim
photosynthetischen Einbau in die organische Substanz einkalkuliert wer-
den, wie es aus Versuchen mit Griinalgen bekannt ist /STR 78/. Durch die
Langzeituntersuchung mit der kontinuierlichen Erfassung mdglichst aller
Tritiumexpositionen des Baumes flUr die ganze Vegetationsperiode deutet
sich auch bereits ohne ein vollstindiges Modell an, da® sich hier unter
dynamischen Verh#ltnissen im organischen Wasserstoffpool erhdhte Tri-
tiumkonzentrationen aufbauen, in denen die starken Expositionen durch
atmosphédrisches Tritium gewissermaBen wie in einem Dosimeter "regi-

striert" wurden.

Zur Ermittlung des Tritiuminventars im Boden am Standort der Rotbuche
wurden 1981 im Frilhjahr und im Herbst Jje eine Bohrung bis ins Grundwas-
ser vorgenommen. Der Bohrkern wurde dabei in Abschnitte von 30 c¢m
unterteilt und in wasserabgedichteten KunststoffgefdBen zur Aufbewahrung
ins Labor gebracht. AnschlieBend wurde von einem Aliquot der Bodenproben
mittels azeotroper Destillation mit Xylol das Wasser extrahiert und zur

Tritiumbestimmung vorbereitet. AuRerdem wurde unter der Buche jeweils
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noch Material von den Streu- und den Humusschichten entnommen und nach
Gefriertrocknung (HTO) und Plasmaveraschung (OBT) die Tritiumkonzentra-

tionen bestimmt.

In Abb. 3/22 sind die HTO- und OBT-Werte der oberen Schichten und das
Profil der HTO-Werte von den Bodenschichten bis zum Grundwasser darge-
stellt. Auffdllig sind zundchst die relativ hohen OBT-Werte der Streu-
und Humusschichten. Dieses organische Material hat seinen Ursprung in
erster Linie in den Buchenblittern, dle an dieser Stelle an den B&umen
in den letzten Jahren gewachsen sind. Nur in der H- und Ap-Schicht be-
steht ein GroRteil der organischen Substanz aus lebenden und abgestorbe-
nen Bodenorganismen. Das OBT dieser Schichten stellt ein relativ lang-
fristiges Reservoir an Tritium innerhalb des Gesamtinventars dar. Das
Profil der HTO-Werte in den Bodenschichten zeigt ansonsten einen signi-

fikanten Sprung in der spezifischen Aktivitidt von der Schicht

Oktober

mBg/ml mBq/ml

- I L

220 200180 160 140 120100 80 60 40 20 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220

Abb. 3/22: Profil der Tritiumkonzentrationen in den Streu- und Humus-
schichten (HTO und OBT) sowie der HTO-Werte in 30 cm dicken
Bodenschichten von 2zwei Bohrungen am Standort der Buche
(09.04. und 20.10.1981) /JAH 82/
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30 - 60 cm bis zur Schicht 60 - 90 ecm in der Bohrung vom 9. April 1981.
Bis zur Bohrung am 20. Oktober 1981 scheint diese "Aktivitdtsgrenze" bis
in eine Tiefe von 2,40 m gewandert zu sein. Das entspriche einer Migra-
tionsgeschwindigkeit von 1,80 m innerhalb von 194 Tagen (ca. 6,5

Monate).

3.8.5.2 Verlauf der Tritiumkonzentration in der Vegetationsperiode 1982

Zur Erlangung von zusitzlichen Daten als Basis flir eine modellmédfRige Be=-
schreibung der dynamischen, d. h. zeitabhingigen Vorginge bei der Auf-
nahme, des Einbaus und der Abgabe von Tritium in einem pflanzlichen

Organismus wurde die Untersuchung im folgenden Jahr fortgefiihrt.

1982 wurden die meteorologischen Messungen wie Licht, Menge an Nieder-
schlag, Lufttemperatur und Luftfeuchtigkeit direkt in unmittelbarer NZhe
des untersuchten Baumes vorgenommen, um die mikroklimatischen Bedingun=-
gen erfassen zu kdnnen. Zusidtzlich wurden in diesem Jahr die Bodentempe-
ratur und die Bodensaugspannung in unterschiedlichen Bodentiefen erfaft.
Weiterhin wurde eine stindige Messung des Saftflusses im Stamm des Bau=
mes im 30-min-Takt durchgefithrt. Alle anfallenden MeBwerte wurden mit-
tels eines Daten-Loggers aufgezeichnet und anschlieBend in die GroBre-
chenanlage des Zentrums {ibertragen. Die Tritiumbestimmungen wurden durch
eine h3ufigere Messung des Bodenwassers erweitert. Durch eine in den Bo-
den eingebrachte Filterkerze war es mdglich, alle zwei bis drei Tage
eine ausreichende Probenmenge an Bodenwasser zu gewinnen. Nur bei star-
ker Trockenheit des Bodens muBte weiterhin zur Bestimmung der Tritium-
konzentration Bodenmaterial mit Hilfe eines Schlagstockes entnommen wer-
den. Eine Ubersicht Uber die neben den Blattmessungen durchgeflihrten

Messungen gibt Abb. 3/23.

Wdhrend der Vegetationsperiode 1982 wurden an 20 Tagen Spitzenwerte der
Tritiumkonzentration in der kondensierten Luftfeuchtigkeit oberhalb von
200 mBq ml—1 gemessen, bei einer jeweiligen Sammelzeit von drei Stunden.

An den Tagen, an denen das Auftreten eines solchen Spitzenwertes mit der
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Entnahme von mehreren Blattproben zusammenfiel, konnte ein sehr rascher
Anstieg und ein ebenso rascher Abfall auf den Ausgangswert beobachtet
werden. FiUr diesen exponentiell verlaufenden Konzentrationsausgleich
Uber die Stomata der Blitter konnte flir den schnellsten Fall eine Aus-
tauschrate von mindestens k = 0,26 h—1 entsprechend einer maximalen
Halbwertszeit von T1/2 = 2,7 h berechnet werden. Angaben aus der Litera-
tur legen jedoch als oberen Wert einen schnelleren Verlauf des Aus-
tauschs nahe, der allerdings z. B, wihrend der Nacht gegen Null zurick-

geht.
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Abb. 3/23: Zur Erfassung der mikro-klimatischen Bedingungen werden am
Baum kontinuierlich gemessen und automatisch registriert:
Licht (1), Niederschlag (2), Luftfeuchtigkeit (3), Lufttem-
peratur (4, 5), Bodentemperatur (7, 8), Bodensaugspannung
(9, 10, 11) und auBerdem der Saftfluf im Stamm. Die Nieder-
schldge (12), das Luftkondensat (13) und das Bodenwasser
(14) werden im Fraktionssammler (15) aufgefangen. /STR 82b,
STR 82¢c, STR 83a/
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Die Tritiumkonzentrationen der organischen Substanz der Bl&tter zeigen
im Verlauf der Vegetationsperiode 1982 wiederum eine wesentlich ged&mpf-
tere Dynamik, mit einem stufenweisen Aufbau bis hin zu einer Konzentra-

tion von 420 mBq ml~! beim Laubfall (s. Abb. 3/24).
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Abb. 3/24: Verlauf der Tritiumkonzentrationen wihrend der Vegetations-
periode 1982 /STR 83a/

Im Frithjahr war jedoch auch ein drastischer Abfall der OBT-Konzentratio=-
nen zu beobachten gewesen. Zur Zeit der Blattbildung fiel der OBT-Wert
der Knospen von 130 mBq ml-1 auf eine Konzentration von 42 mBq ml—1 in
den ausgewachsenen Blittern ab, bedingt durch einen "Verdinnungseffekt"
bei der Zunahme der organischen Blattsubstanz. Eine erhthte Tritiumfrei-
setzung auf dem KfK-Gelinde im August, die zu einer gemessenen HTO-Kon-

zentration in der Luftfeuchte von 47 Bq ml"1 fir drei Stunden und im
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! fihrte, hatte kurzfristig eine Verdrei-

Bodenwasser von 0,43 Bq ml~
fachung der OBT-Konzentration in den Blittern zur Folge, die in den
folgenden Wochen wieder zurlickging, und sich auf etwa den doppelten

Wert, der vorher gemessenen OBT-Konzentration einpendelte.

Im November kam es mit dem Vergilben der Bldtter zu einem drastischen
Anstieg der OBT-Konzentrationen, ohne daR sich dies durch eine entspre-
chende Exposition durch Tritium in der Atmosphire erklidren lieRe. Dieses
Verhalten der OBT-Konzentrationen ist nur so zu deuten, daR dies eine
Folge der biochemischen Umsetzungeﬁ in den Blidttern kurz vor dem Laub-
fall ist. In dieser Zeit werden vor allem die Proteine in transportable
Stoffe umgebaut und aus den Blidttern in das Holz abtransportiert. In
diesem Konzentrationsanstieg kénnte z. B. eine heterogene Tritiumvertei-
lung in den organischen Substanzen zum Ausdruck kommen, indem hier eine
hdhere Tritiumkonzentration im Strukturmaterial der Blitter zum Tragen
kommt. Soweit sich dieses Ergebnis auf Lebensmittel Ubertragen 1l&Rt, ist
eine solche inhomogene Verteilung auf die Zellbestandteile sicherlich
interessant, da sie ern#hrungsphysiologisch eine unterschiedliche Bedeu-~
tung haben. Abb. 3/25 zeigt einen Ausschnitt des Rechner-Plots der Tri-
tiumaktivitdten, in der Luftfeuchte, den Bldttern und den Niederschléigen
sowie den registrierten Werten des Saftflusses, der Strahlungsintensi-
tit, der relativen Luftfeuchte sowie der Bodensaugspannungen in 30, 60

und 100 cm Tiefe.

3.8.5.3 ModellmiiBige Beschreibung des Verhaltens von Tritium im Baum

Zur Interpretation der experimentellen Daten wurde ein mathematisches
Modell entwickelt, das dazu benutzt werden kann, die Tritiumkonzentra-
tion in Pflanzen unter anderen Bedingungen vorauszusagen. In Abb. 3/26
ist ein Grundmodell des Systems mit den wichtigsten Kompartimenten und
allen relevanten Tritium-Flissen dargestellt. Zunidchst sollen allerdings
die Beziehungen des Blattkompartiments betrachtet werden. Abb. 3/27
zeigt ein entsprechendes Beziehungsdiagramm, in dem neben den Stofffliis-
sen auch die Informationsfliisse dargestellt sind, um das ProzeRgeschehen

zu verdeutlichen. Das Diagramm beruht auf folgenden Annahmen: Die
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Abb. 3/26: Blockdiagramm des Grundmodells mit den wichtigsten Komparti-
menten und Tritium-Fliissen /STR 82b, STR 82¢/

Konzentration von HTO in den Blittern (1) wird zum einen durch Austausch
von dampfférmigem Wasser mit der Atmosphidre bestimmt (0). Treibende
Kraft fiir diesen Austausch ist ein Tritiumkonzentrationsgradient. Die
Austauschraten werden von der Blattleitfidhigkeit reguliert, d. h. dem
Offnen und SchlieBen der Stomata. Diese sehr wichtige Hilfsvariable bei
der Modellierung ist eine Funktion des Lichtes, der Lufttemperatur und
des Wasserstresses der Pflanze. Steigt der Wasserstref der Pflanze an,
widhrend der Baum das Bodenwasser extrahiert, schlieBen sich die Blatt-
8ffnungen allmdhlich, bis eine vollstdndige Schliefung erreicht und die
Leitfihigkeit so gering ist, daR sie nur noch der Diffusion des Wasser-
dampfs durch die wachshaltige Oberfliche (Kutikula) der Blitter ent-
spricht /STR 82b/. Da die Diffusion in beiden Richtungen gleichermaRen
E E

reguliert wird, sind die Austauschkoeffizienten gleich (k10 = ko1 = kE).
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Abb. 3/27: Beziehungsdiagramm fir die Blattkompartimente. Neben den
Stofffliissen sind die Informationsfliisse (gestrichelt) ein-
gezeichnet, um das Prozefgeschehen zu verdeutlichen
/STR 82b, STR 82c¢, STR 83a/

Der zweite TritiumfluR, der das HTO in den Blittern beeinfluBt, ist die
Transpiration. Einzige treibende Kraft flr die Transpiration ist das
Feuchtigkeitsdefizit der AuBenluft gegeniiber der Atmosphire in den gas-
gefiillten substomatalen RHumen innerhalb des Blattes, die als wasser-
dampfgesittigt angenommen werden kann. Die Transpirationsrate k?o wird
gleichfalls durch die Blattleitfdhigkeit reguliert. Die dritte Einfluf-
méglichkeit besteht durch den ZufluB von Stammwasser, das aus dem Boden

kommt, durch das Splintholz in die Bl&itter, also durch den
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Saftfluf. Die Saftflufrate kg1 ist gleich der Transpirationsrate, wenn
T T

der Wassergehalt der Blidtter als konstant angenommen wird (k10 = k31 2
kT). Bei der Modellierung des organisch gebundenen Tritiums in den Blit-
tern kann man davon ausgehen, daR dieses durch Photosynthese, d. h. aus
Kohlendioxid und Wasser, aus den jeweils aktuellen HTO-Konzentrationen
der Blédtter aufgebaut wird. Gleichzeitig aber wird ein Teil des OBT
stédndig veratmet oder als Assimilat in andere Organe der Pflanze trans-

portiert.

Zundchst wurde eine grobe Abschidtzung der resultierenden HTO-Konzentra-
tionen in den Blittern aufgrund der Beobachtungen und der theoretischen
Uberlegungen durchgefiihrt. Der TritiumfluB von der wiBrigen Phase in die
organische Substanz kann dabei in den Blittern zunichst vernachlidssigt
werden, weil dieser sehr klein im Vergleich zu den anderen Tritiumfliis=
sen ist. In diesem Falle kann das Verhalten von HTO im Blattkompartiment
durch die folgende Differentialgleichung beschrieben werden, worin kE
und k., die Koeffizienten der FluRraten darstellen und A die spezifischen

T
Aktivitdten /STR 82b, STR 82c¢/:

&y (3)

= -(kE + kT)A1 + kKA. + Kk A

dqt EO T3

Beriicksichtigt man, daf® kE und kT Funktionen der Blattleitfihigkeit und
des Feuchtigkeitsdefizits sind, so 14Rt sich diese Gleichung direkt flr
eine numerische L8sung verwenden. Um eine Vorstellung davon zu bekommen,
in welche Richtung die L&sung tendiert, wurde unter zahlreichen Verein-
fachungen zundchst eine analytische L&sung versucht. Darin deutete sich
an, daB das Blattkompartiment in der Tat von Gasaustausch und Transpira-

tion in der gleichen GroRenordnung beeinfluft wird.




60

3.8.5.4 Mathematische Berechnung und Simulation

Zur mathematischen modellmiRigen Beschreibung des dynamischen Verhaltens
des Tritiums in der Pflanze wurde zundchst von einem Grundmodell fiir die
Blattkompartimente ausgegangen (Abb. 3/28) und zwar mit je einem Kompar-
timent flir das Blattwasser (1), das tempordr vorhandene OBT (2) und fir
das dauerhaft organisch gebundene Tritium (3). Die Konzentrationen in
der Atmosph8dre und im Boden sollen fir die beobachteten Zeitintervalle
jewells als konstant angesehen werden, d. h. sie werden durch die Wech-
selwirkungen mit der Pflanze nicht beeinfluft und haben somit den Cha-
rakter einer "Quelle" bzw. einer "Senke". Die Differentialgleichungen

wiirden dann folgendermafen lauten /KON 83b/:

da
521 = KoqeAo+tkaqeAarky o Ay-kqgeAqokqpeAy-kqy Ay ()
dA,

;—:k12.A1-k210A2~k230A2 (5)
da,

—= =z Kk o A (6)
a3 2

wobel die Zustandsvariablen A; die Tritiumkonzentrationen in den Kompar-
timenten bezeichnen und kij die Verdnderungsraten mit der Dimension
(Zeit)"1. Zur Vereinfachung der Schreibweise bei der L&sung der Diffe-
rentialgleichungen (4) bis (6) werden folgende Abkiirzungen eingefiihrt:

K., = K, + Kk, + Kk (7)

10 12 14

K2 = k21 + k23 (8)
G = K,K (10)

182 = KyoKoy
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1 o ) (22)
Dgzj{k A + (K1—5)A2-

¥ 128 K

O’lN

12!

Ag bezeichnet die Anfangswerte von Ai(t).

Die L&sung 14Rt sich dann verwerten, wenn die Verteilungsvolumina ihrem
Umfang nach gleich groR bleiben wiirden, oder ihre Veridnderung so klein
ist, daB sie vernachlissigt werden kann, d. h., wenn z. B. der Wasserge-
halt in den Bl&ttern als konstant angesehen werden kann /KON 83b/. Es
hat sich zwar bel der Rechnung sehr bald herausgestellt, daB diese Be-~
dingung nicht gilt und daB sie auch nicht vernachlissigt werden kann, um
eine befriedigende Beschreibung der Vorginge zu erhalten. Trotzdem soll
dieser Weg hier aufgezeigt werden, weil sich an ihm bereits sehr viele
Vorgidnge im ProzeRgeschehen verdeutlichen lassen. (Die Gln. (4) bis (6)
gelten ohne die Einschrinkung beziiglich der Konstanz der Verteilungsvo-
lumina, wenn die GrdRen A; als Gesamtinventare angesehen werden. Dann
missen allerdings die GrdRen kgqAg und kyqAy als Zufuhren Zg aus der
Atmosphére (0) und Zj aus dem Boden (l4) gedeutet werden, und die Grdfen
kij erhalten zumindest zum Teil andere Bedeutungen.) Fiir eine erste
Simulation der Tritiumkonzentrationen in den Bldttern mit Hilfe dieses
Modells wurden folgende Annahmen gemacht: Das OBT-Kompartiment wird zu-
ndchst als Einheit von temporirem und permanentem OBT betrachtet, weil
bei der Messung ebenfalls nicht unterschieden werden konnte. Die Trans-
pirationsrate kp ist linear abhingig vom relativen Luftfeuchtigkeitsde-
fizit RHpep, und ist gleich der SaftfluBrate kg bei einer maximalen
Transpirationsrate von Kpmax = 1,75 h~1, entsprechend einer Abschitzung
anhand von eigenen Messungen und Daten aus der Literatur /POL 50/.

Die Austauschrate k. wurde als Funktion der Sonneneinstrahlung L be-

E
trachtet, weil sie zumindest ein wesentlicher Parameter bei der Steue-

rung der Stomatadffnung ist,
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L
kg = L kEmax (23)
max

mit einem kgpax von 1,75 ™.

Atmosphdre
3 --—klg-—- 2 Pflanzen
——
7 7 I\
(OBT)perm, (OBT)‘l'emp k‘lk kM (HTO)
b Boden

Abb. 3/28: Grundmodell zur Beschreibung des dynamischen Verhaltens von
Tritium in Pflanzen /KON 83b/

In der Nacht wurde jedoch ein Mindestaustausch angenommen, entsprechend

einer Diffusion von Wassermolekiilen durch die Kutikula der Blitter

=1
kKEmin = KEkut = 0,035 h

Die Assimilationsrate kj wurde ebenfalls am Tagesgang des Lichtes orien-

tiert:

F— (24)

mit einem kpypax von 0,0128 ™.




64

Flir die Respirationsrate kR wurde angenommen, daB sie bei Tag 21 % der
Assimilationsrate betrdgt und in der Nacht (nach /POL 50/ bei einer

Buche) den Mindestwert von k = 0,00027 h o erreicht.

Rmin
In Abb. 3/29 ist eine Berechnung nach dem Modell fir den 18.09. bis
20.09,1982 den gemessenen Werten gegenilibergestellt. Dabei gzeigt sich
teilweise schon eine verhdltnismdBig gute Ubereinstimmung. Als Ergebnis
kam bei dieser Simulation aber u. a. heraus, daB an einem der beiden
Tage, die ausgesprochene Schénwettertage waren, die Beeinflussung der
HTO-Konzentration im Blatt von der Atmosphire {iber die Mittagszeit iber-
schdtzt wird. Es scheint sich in dieser Zeit die Blattkonzentration sehr
stark der Bodenwasserkonzentration anndhern zu wollen. Als Erklirung
hierfiir kommt sehr wahrscheinlich das SchlieRen der Stomata wegen des
Turgorverlustes in Frage. Dadurch wird sowohl die Transpiration als auch
der Austausch mit der Atmosphire verhindert oder zumindest stark einge-
schrinkt. Andererseits kann Wasser aus dem Boden liber die Gef#dRe im Holz
S0 lange nachflieBen, bis das Blatt nicht mehr unter WasserstreR steht
und sich die Spaltdffnungen bei wieder angestiegenem Turgor 8ffnen kén-
nen. Die Bestimmung des Blattwassergehaltes bei jeder Probenentnahme am
18.09.1982 zeigte auch, daB das Blattwasser einen ausgeprigten Tagesgang
mit einem Minimum gegen 13.00 Uhr durchmachte. Ein solches Verhalten
kann allerdings durch das verwendete Modell nicht beschrieben werden, da
bei der Betrachtung von Konzentrationen und deren Ver#nderungen die Zu=
und Abfliisse des Wassers mengenmdBig ausgeglichen sein miissen. In diesem
Falle miissen die Ver#dnderungen als Fliisse der Aktivitdten A;, einem Pro-
dukt aus Konzentration C; und Volumen Vi bilanziert werden, z. B.

/STR 83a, STR 83b/

dA1 d
;Z_ = ;; (c1v1) = FS Vg CS - FB & c1 - FB Vi (c1 - cA> (25)

mit den wirksamen Flichen FS und FB fiir den Saftstrom und der Blitter,
den FlieRgeschwindigkeiten Vas Vi und 0 fir den Saft, die Transpiration
und den Gasaustausch und den Tritiumkonzentrationen CS und CA im Saft
und in der Atmosphire. AuBerdem muf aber noch eine Bilanzierung des

Blattwasservolumens durchgefiihrt werden:
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av
at = FS vS - FB Vo

(26)
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Abb. 3/29: Simulation der HTO- und OBT-Werte in den Bldttern. Gemessene
Tritiumkonzentrationen: HTO (& ), OBT (@), Luftfeuchtig-
keit (Balken), Bodenwasser (gepunktete Linie) /STR 83b/

In Abb. 3/30 ist noch eine weitere Simulation flir einen Zeitraum von 13
Tagen im August 1982 wiedergegeben, wobel filr Kgpax (2,10 h=1) und kppax
(0,10 h-1) getinderte Werte eingesetzt wurden. In dieser Zeit wurde eine
extreme HTO-Konzentration in der Luftfeuchtigkeit gemessen (51 Bq ml=1).
Leider wurden an diesem Tag selbst keine Proben entnommen, es 14#Rt sich
aber erkennen, daf das Modell den starken Anstieg des OBT beschreibt,

der nach der Exposition beobachtet wurde.
3.8.5.5 Statistische Auswertung

Um die beobachteten Vorginge auf andere Verhiltnisse, wie z. B. andere
Pflanzen, andere klimatische sowie andere Expositionsverhiltnisse iber-
tragen zu kdnnen, ist eine detaillierte modellm#iRige Beschreibung des

Verhaltens von Tritium unentbehrlich.
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Abb. 3/30: Simulation der HTO- und OBT-Werte in den Bl&ttern fir die
Zeit vom 10.08.1982 bis 22.08.1982. Gemessene Konzentratio-
nen: HTO (&), 0BT (EH), Luftfeuchtigkelt (Balken), Boden-
wasser (4:}) /STR 83b/

Im Hinblick auf die beabsichtigte Uberpriifung der Berechnungsgrundlagen
fiir die Strahlenexposition bei radioaktiven Ableitungen mit der Abluft
oder in Oberflichengewisser (Richtlinie zu § U45 StrlSchV) mit Hilfe die-
ser unter realistischen Bedingungen gemessenen Daten wurde 2zunidchst ein-
mal ein Vergleich Qorgenommen, und zwar zwischen den Tritiumkonzentra-
tionen in den Bliattern und den mit der Expositionszelt gewlchteten mitt-
leren Tritiumkonzentrationen in der Umgebung des Baumes. Abb. 3/31 zeigt
die HTO-Konzentrationen in den einmal w&chentlich entnommenen Bl&ttern
und dazu die filr jede Stunde berechnete mittlere Tritiumkonzentration,
die durch Ausfrieren im 3=Stunden-Takt direkt am Baum gemessen wurde.
Die Berechnung erfolgte von Mai bils November nach der Formel:

-1

G, = % (HTO .t ) o (t )

t Luftfeuchte Sammelzeit gesamt
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Abb. 3/31: Verlauf der HTO-Konzentrationen in den Blattproben wihrend
der Vegetationsperiode 1981 im Vergleich zu den mittleren
HTO-Konzentrationen in der Luftfeuchte (s. Text)

Abb. 3/32 zeigt die. entsprechenden Werte fiir das Jahr 1982, nur wurden
hier in der Regel zweimal die Woche Blattproben entnommen. Der Vergleich

zeigt, daB die berechnete mittlere Kongentration C, zwar grob in dem Be-

reich liegt, in dem auch die meisten Blattwerte lgegen. Den tatsidchlich
vorliegenden dynamischen Verhiltnissen tridgt die Kurve allerdings in
keiner Weise Rechnung. Weder die Spitzenwerte, die in Einzelproben ge-
messen wurden, noch die Tiefstwerte Uber lédngere Perioden hinweg lassen
sich damit interpretieren. Der Vergleich mit den OBT-Werten f#llt dage-
gen schon etwas gilinstiger aus, weil diese Werte insgesamt eine wesent-

lich geddmpftere Dynamik zeigen.
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Abb. 3/32: Verlauf der HTO=Konzentrationen in den Blattproben wihrend
der Vegetationsperiode 1982 im Vergleich zu den mittleren
HTO-Konzentrationen in der Luftfeuchte (s. Text)

In Abbn. 3/33 und 3/34 sind die OBT-Werte von 1981 und 1982 wiedergege-
ben. Durch Multiplikation von Et mit Faktoren f von 1;5 bis 3,0 1dRt
sich die Kurve sowelt verschieben, daB sie in den Bereich f&#llt, in dem
flr lingere Perioden die meisten Blattwerte liegen\ Der Unterschied der
Bilder, die sich jeweils aus den Werten der Jahre 1981 und 1982 ergeben,
macht allerdings deutlich, daB sich SchluBfolgerungen daraus nur mit

groBter Vorsicht auf andere Expositionsverh8ltnisse Ubertragen lassen.
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Abb. 3/33: Verlauf der OBT-Konzentrationen in den Blattproben wihrend
der Vegetationsperiode 1981 im Vergleich zu den mittleren
HTO-Konzentrationen in der Luftfeuchte (s. Text)
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Abb. 3/34: Verlauf der OBT-Konzentrationen in den Blattproben wihrend
der Vegetationsperiode 1982 im Vergleich zu den mittleren
HTO-Konzentrationen in der Luftfeuchte (s. Text)
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In den Abbn. 3/35 bis 3/37 sind mit den HTO- bzw. OBT-Werten von 1982
noch weitere Berchnungen von @t dargestellt, und zwar derart, daR auch
der EinfluB des Bodenwassers (zu 50 %) sowie die Tag-/Nachtunterschiede
beriicksichtigt werden. Das Bild 4ndert sich dadurch allerdings nur unwe-

sentlich,

SP.DG

MBG/ML  =10'
Qp.OO SP.UO

SP.UD

AKTIVITAET IN
20.00

1P.00

0.00

Mai "Junt T Jull T August T september T Oktober TNovember

Abb. 3/35: Verlauf der OBT-Konzentrationen in den Blattproben wéhrend
der Vegetationsperiode 1982 im Vergleich zu den mittleren
HTO=-Konzentrationen in der Luftfeuchte und der Bodenfeuchte
berechnet nach der Formel:

z HTOLuftfeuchte M HTOBoden

=1
2 ’ tSammelzeit ) * tges.
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konstant bleibt und gleich dem zuletzt berechneten Wert vom
Tage ist.
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Verlauf der OBT-Konzentrationen in den Blattproben wéhrend
der Vegetationsperiode 1982 im Vergleich 2zu den mittleren
HTO-Konzentrationen in der Luftfeuchte unter Bericksichti-
gung der mittleren HTO-Konzentrationen in der Bodenfeuchte
wihrend der Nacht.
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. Beaufschlagung der Umgebung iliber den Wasserpfad

Durch die Tritiumableitungen mit dem Abwasser des KfK gelangt Tritium in
den Vorfluter (s. 4.1), was zu einer Beaufschlagung von Fischen und
Wasserpflanzen (s. 4.2), des Grundwassers (s. U4.3) und damit von
benachbarten Oberflidchengewdssern und Eigenwasserversorgungen (s. H4.4)
fihrt., Eine erhthte Tritiumkonzentration ist auch noch unmittelbar
hinter der Einleitungsstelle in den Rhein nachzuweisen (s. 4.5). Uber
die Abluft abgegebenes Tritium ist 1in Niederschligen nachzuweisen und
gelangt mit dem Regenwasser (ca. 2°1O5 m? h"1 /KON 83c/in den Hirschgra-
ben an der Ostgrenze des KfK (s. Abb. 4/2 oder 4/3), in den auch nicht~

radioaktives Kilhlwasser (einige 106 m3 a—1) eingeleitet wird (s. 4.8).

4.1 Beaufschlagung des Vorfluters

Wie bereits in Kap. 2 erwdhnt wurde, wird der Inhalt eines Chemiewasser=-
endbeckens innerhalb drei Stunden abgepumpt. Dies entspricht einer Ab-
wasserableitung von 56 1 sn1. Nach in /PIM 80/ angegebenen Daten betrigt
an der Einleitungsstelle der Abwisser der Wasserdurchsatz des Vorfluters
im Jahresmittel 280 1 3-1. Unter der an sich nicht erfiillten Vorausset-
zung einer unendlich schnellen Durchmischung mit dem Wasser des Vorflu-
ters ist also bestenfalls eine momentane Verdiinnung um den Faktor 1/5 zu
erwarten. Mittelt man liber die Zeit, d. h., beriicksichtigt man die Zeit,
in der kein Abwasser abgegeben wird, so erhilt man einen weiteren "Ver-
diinnungsfaktor" 1/4, was im Endergebnis zu einer Verdiinnung um den Fak-
tor 1/20 fuhrt. Wie in /PIM 80/ gezelgt wurde, erfolgt entlang des Vor-
fluters in FlieBrichtung eine weitere Verdiinnung, die nach 175 km den

Faktor 1/125 erreicht. In Abb. 4/1 sind die Tritiumkonzentrationen kon=-

tinuierlich genommener Proben dargestellt.

Die abgeleiteten Abwisser erreichen spitestens 23,6 km nach der Einlei-
tung den Rhein. Querverbindungen entsprechend dem Jjeweiligen Wasserstand
sind mbglich, jedoch wegen des hierflir notwendigen Aufwandes nicht im
einzelnen zu verfolgen. Der FlieBweg des Abwassers ist in den Abbn. H/2

und 4/3 eingetragen.
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Abb. 4/1: Tritiumkonzentration im Vorfluter und in organischem Material
aus dem Vorfluter

Die Tritiumkontamination des Vorfluters flihrt zu einer Tritiumaufnahme
durch im Vorfluter lebende Fische und Wasserpflanzen und des Grundwas-

sers, liber die nachstehend im einzelnen berichtet wird.

Entsprechend der zeitlichen Verteilung der Abpumpvorginge und der Stro-
mungsverhiltnisse ist im Vorfluter eine rdumlich und zeitlich veridnder-
liche Tritiumkonzentration zu erwarten. Daher sind Schwankungen der Tri-
tiumkonzentration in Umweltproben zu erwarten, wobel eine gewisse Démp-
fung dieser Schwankungen durch Austauschvorginge mit verschiedenen Was-

servolumina (z. B. Grundwasser, Kdrperwasser) bewirkt wird.
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4,2 Wasserpflanzen und Fische

In Tab. 4/1 sind eine Reihe von Tritiumkonzentrationen zusammengestellt,
wie sie in Fischen und Wasserpflanzen gemessen wurden, die aus dem Vor-
fluter filr das KfK-Abwasser (Altrhein) unterhalb der Einleitungsstelle
entnommen wurden. Die HTO-Konzentrationen der Fische sind im Vergleich
zu den durchschnittlichen Tritiumkonzentrationen im Altrheinwasser von

1 recht niedrig. An der Fangstelle schwanken die Tritium-

einigen Bq ml~
konzentrationen allerdings extrem, und die gemessene HTO-Konzentration
hidngt somit sehr stark vom Zeitpunkt der Probenentnahme und der dann ge-
rade vorhandenen aktuellen HTO-Konzentration ab. AuBerdem ist durch Aus=~
tauschvorginge zwischen Probe und Umgebung ein rascher Riickgang der HTO-
Konzentration in der Probe mdglich. Z. B. ist es iiblich, daR Angler ge-
fangene Fische zur Geschmacksverbesserung einige Zeit in Gef#Ben schwim-
men lassen, die mit Leitungswasser geflillt sind. Auch Waschen und Zube-
reitung wirken sich verringernd auf die Aufnahme von Tritium in Form von

HTO aus.

An den OBT-Werten l4Rt es sich dann auch sehr gut erkennen, daB die Tri-
tiumbelastung der Fische h8her ist, als dies durch die HTO-Werte zum
Ausdruck kommt. Die OBT-Konzentrationen des Wassersterns zeigt, daR zu-
mindest die pflanzenfressenden Friedfische wie Brachse und Rotauge sehr
viel OBT bereits mit der Nahrung aufnehmen. Fir die Bewertung dieser
doch relativ hohen OBT=-Werte sei hier eine einfache Abschitzung an-
gefiihrt: Legt man die Medianwerte der Tritiumkonzentrationen bei den
Fischproben zugrunde (HTO = 55 mBq ml™', OBT = 3 170 mBg ml™'), so
entspriche der Verzehr von 100 g Fisch (Frischgewicht) einer Aufnahme
von 4,1 Bq Tritium in Form von Wasser und 33,3 Bq in organisch gebun=-
dener Form. Fllr die Maximalwerte der gefundenen Tritiumkonzentrationen
entsprédche das einer Aufnahme von 15 bzw. 64 Bq. Demgegeniiber liegt der
Grenzwert fir die jihrliche Tritiumzufuhr durch Ingestion aus der Strah-
lenschutzverordnung bei 5,8'106 Bq. Dies gilt, wie es in der Strah-
lenschutzverordnung /STV. 76/ Anlage IV heift, nur filr Wasser und alle
Tritiumverbindungen, die unspezifisch in den intermedifiren Stoffwechsel

eingehen und deren Umsatzrate nicht grdBer als die von Wasser ist.
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Probe- Probenart Wasser- Tritiumkonzentration

nahme- gehalt in mBq m1-=1
datum in %
1982 HTO#* OBT##
24.04.] Brachse

(Abramis brama) 75 48 + 6 3170 + 130
24,04, | Brachse (ohne Kopf und

Innereien) T4 55 + T 2690 + 110
24,04, | Flupbarsch

(Perca fluviatilis) 76 73+ 7 3030 + 120
08.11.| Rotauge (Rutilus rutilus) 75 207 + 12 4560 + 180
08.11.| FluRbarsch

(Perca fluviatilis) 73 48 + 6 6140 + 240
22.11.| Schilf

(Phragmites communis) 78 91 + 8 216 + 13
22.11. | Wasserstern (Callitriche) 92 6970 + 270 | 26500 + 1000

¥freies Wasser, ¥*Oxidationswasser aus Trockensubstanz

Tab. 4/1: Tritiumkonzentrationen in Fischen und Wasserpflanzen aus dem
Vorfluter des KfK 1982

4.3 Tritiumausbreitung iiber das Grundwasser

In der Nachbarschaft des Vorfluters ist wegen dessen Kontaktes mit dem
Grundwasser eine gegeniiber dem fallout-bedingten Grundpegel erhdhte Tri-
tiumkonzentration nachweisbar. In Abb. U4/2 sind die Ergebnisse einer
Probenahmeaktion im Midrz 1983 dargestellt. Die H8he der Tritiumkonzen-
tration ist durch die H&he der senkrechten Balken an den durch Kreise
markierten Probenahmestellen angegeben. Die MaBstdbe fir die Konzentra-
tionsangaben und die Entfernung sind in der Abbildung angegeben. Bei
Mefwerten unter der Nachweisgrenze von ca. 6 Bq l"1 sind keine Balken
eingezeichnet. In der Abbildung sind durch Quadrate mit A, B, C und H
gekennzeichnete Eigenwasserversorgungen angegeben, fir die die MeRergeb-
nisse an monatlich genommenen Proben in Abb. 4/4 zusammengestellt sind.
In grdRerem gzeitlichen Abstand durchgefiihrte Probenahmeaktionen analog
der in Abb. 4/2 und U4/3 berichteten ergaben qualitativ das gleiche Bild,
so daB hier auf eine Wiedergabe der Ergebnisse verzichtet wird /KON 82a,
KON 82b/. Der starke Abfall der Tritiumkonzentration an der Probenahme-

stelle C (s. Abbn. 4/1 und 4/2) im Sommer 1982 ist das Ergebnis der
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Bohrung eines neuen Brunnens durch den Eigentlimer, da sich der alte
zugesetzt hatte. Uber das Grundwasser gelangt Tritium auch in dem Vor-
fluter benachbarte Oberflichengewdsser. Typische Werte sind in Abb. 4/3
zusammengestellt. In der gleichen Abbildung werden auch Konzentrations-
werte fir Oberflichengewisser angegeben, die direkte Verbindungen zum
Vorfluter haben. Dort traten deutlich hdhere Konzentrationswerte auf (s.

MaBstabsangabel).

Genauere Angaben liber die tats#chliche Bohrtiefe lagen nicht vor. MeRer-
gebnisse aus einer einmaligen Probenahmeaktion zeigen, daB die Tritium-
konzentration im Grundwasser mit groBerer Entnahmetiefe stark abnimmt

(s. Tab. 4/2),

Probenahme Bohrtiefe in m Tritiumkonzen- -1
Ort Datum tration in Bq 1
D 24 ,04.,1981 nicht bekannt : 5,6
24,04,1981 nicht bekannt T4 + 5,9
24 ,04,1981 35 559
21, 04,1981 15,60 5,6
214, 04,1981 15,70 z 5,6
31.07.1981 nicht bekannt 1 073 + 48
I 10.08. 1981 nicht bekannt 999 + Uy
31.07.1981 nicht bekannt 352 + 19
J 10.08.1981 nicht bekannt 433 ¥ 22

Tab. 4/2: Tritiumkonzentration in Grundwasserproben aus Brunnen des
Vorfluterbereiches (Probenahmeorte s. Abb. 4/1)

Aus dem {iberwachten Gebiet wurden von dem Zweckverband Bodensee-Wasser-
versorgung drei Grundwasserproben aus einer Tiefe von 175 m zur Messung

zur Verfigung gestellt. In diesen Proben wurde kein Tritium oberhalb der

1

Nachweisgrenze von 1,9 Bq 1~ (1000-min-Messung) gefunden.
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4.4 Tpritivmkonzentrationen in Proben aus landwirtschaftlichen Betrieben

im Gebiet um den Rheinniederungskanal

Im Zusammenhang mit Tritiummessungen an verschiedenen Eigenwasserversor=-
gungsbrunnen im Gebiet um den Rheinniederungskanal bei Hochstetten wur-
den in drei landwirtschaftlichen Betrieben verschiedene Proben entnommen
und auf die Konzentrationen an HTO und OBT hin untersucht. Die Ergebnis-
se flir verschiedene Gemiisesorten, wie sie in den Betrieben zur Eigenver-~
sorgung mehr gartenmidBig angebaut werden, sind in Tab. 4/3 zusammenge-
stellt. Die HTO-Werte unterschieden sich nicht signifikant von jenen in
pflanzlichen Nahrungsmitteln aus der Umgebung des KfK. Nur jeweils drei
HTO-Konzentrationswerte in Proben vom Betrieb B setzen sich sowohl 1981
wie 1982 mit Werten von U7 bis 51 bzw. U0 bis 150 mBq ml_1 deutlich ab.
Dies kdnnte sich durch die besonders intensive Nutzung des zum Betrieb
gehdrigen Gartens mit hidufiger Beregnung vom Eigenversorgungsbrunnen er-

kldren. Der Medianwert aller Proben liegt 1981 bei 25 mBq ml_1 bzw. 1982

bei 26 mBq m~ T,

Die Werte fiir OBT streuen 1981 liber einen weiten Bereich von 23 bis 134
mBq ml‘1 bzw. 1982 von 10 bis 104 mBq ml_1, ohne daB sich aus diesen
MeRwerten eine besondere Tendenz hinsichtlich der verschiedenen Gemiise-
sorten erkennen 1iRt. Die OBT-Werte von Betrieb B liegen 1981 bei allen,
1982 bei zwei Proben (55 und 104 mBq ml-1) signifikant Uber dem Median-
wert flir die gesamten OBT-Werte von 41 bzw. 31 mBq ml'1, woraus eben-
falls auf die intensivste Tritiumexposition dieser Pflanzen von allen

Betrieben geschlossen werden kann.

In den Tab. 4/4 sind flir eine Reihe von Proben MeBergebnisse zusammenge-
stellt, die teils monatlich, teils stichprobenartig entnommen wurden. Da
das Wasser in allen diesen Proben nicht ausschlieBlich aus dem Brunnen-
wasser gstammt, i1st zu erwarten, daB die Konzentrationen Jjeweils unter

den entsprechenden Tritiumkonzentrationen des Brunnenwassers liegen.
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Probenahme Pflanzliche Wasser- | Tritiumkonzentration
Nahrungsmittel gehalt in mBq ml-1
Datum Oort in %
HTO#* OBT*#
1981
12.08. A Kartoffeln, Knollen 17 9 +6 23 + 6
12.08. A Kartoffeln, Kraut 90 8 +5 113 + 12
12.08. A Mdhren, Wurzeln 85 27 + 6 41 + 6
12.08. A Mshren, Kraut 82 24 + 6 35 + 12
12.08. A Wirsingkohl 86 12 + 5 24 + 6
.09, A Wirsingkohl 86 17 + 7 41 + 8
14,09, A | Rotkohl 89 W+ 7 25+ T
12.08. B Tomaten 90 47 + 8 134 + 14
12.08. B Mshren, Wurzeln 90 49 + 7 51+ 17
12.08. B Mshren, Kraut 82 51 + 8 4 + 6
12.08. B Bohnen, Friichte 87 26 + 7 70 + 12
12.08. | C | Gurken 92 25 + T 28 + 6
1982

30.07. A Kartoffeln, Kraut 85 < NWG 20 + 6
30.07. A Kartoffeln, Knollen 80 6+ 5 10 + 5
30.07. | A | Rotkohl 89 8 5| 11%5
30.07. B Gurken 96 60 + 7 55 + 8
30.07. B Bohnen 87 150 + 10 | 104 + 9
30.07. B Zwiebeln 83 43 + 6 32 + 6
30.07. o Karotten, Kraut 84 U+ 5 17 +5
30.07. ¢ Karotten, Wurzeln 88 17T+ 5 29 + 6
30.07. C | Gurken 95 3+ 61 BT
30.07. c Tomaten 9l 40 + 6 33 + 6

¥freies Wasser, #¥Oxidationswasser aus Trockensubstanz

Tab., 4/3: Tritiumkonzentrationen pflanzlicher Nahrungsmittel von ver=
schiedenen landwirtschaftlichen Betrieben in der Ndhe des
Rheinniederungskanals 1981 und 1982
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Probenahme Probenart Tritiumkonzentration in mBq ml-!
Datum Ort
HTO* _ OBT##
1981
12.08. A Griinfutter 18 + 6 50 + 8
12.08, A Milch 128 + 10 99 + 10
14.09. A Griinfutter 12+ 6 19 + 7
14.09. A Milech 158 + 12 114 + 10
14.09. A Urin von Kihen 146 + 10 -
09.10. A Grinfutter 24 + 7 32 + 8
09.10. A Urin von Kithen 103 + 10 -
09.10. A Milch 105 + 10 88 + 10
12.08, B Schweinegiille 256 + 14 -
14.09. B Urin von Schweinen 224 + 13 -
09.10. B Urin von Schweinen 315 + 19 -
14.09. C Urin von Schweinen 251 + 14 -
09.10. C Urin von Schweinen 155 + 12 -
1982
27.01. A Milch 118 + 10 95 + 9
{25.02, A Milch 119 + 9 107 + 9
24,03, | A Milch M7+ 9 105 + 9
16.04, A Milch 124 + 9 124 + 9
18.05. A Griinfutter 1+ 5 22 + 6
24,06, A Milch 97 + 8 76 + 8
24.06. A Griinfutter 9+ 5 8 +5
30.07. A Griinfutter T+ 5 7+5
30.07. A Milch 93 + 8 69 + 7
30.07. A Urin von Kilhen 88 + 8 -
30.07. A Trénkenwasser der Kiihe|166 + 11 -
25.08. | A Milch 104 + 8 89 + 8
25.08. A Griinfutter 9+ 5 17 + 6
24.09. A Mileh 94 + 8 ™+ T
24,09, A Grilnfutter T+ 5 33+ 6
20.10. A Milch 70 + 7 59 + 7
20.10, A Grinfutter 4% + 6 27 + 6
24,11, A Grinfutter 21 + 6 35 + 6
24,11, | A Milch 41 % 6 43 % 7
29.12. A Milech 83 + 8 75 + 8
30.07. c Grinfutter T+ 5 16 + 6
30.07. C Urin von Schweinen 333 + 17 -
30.07. c Trénkenwasser der
Schweine 532 + 25 -
30.07. D menschlicher Urin 23 + 5 -

¥freles Wasser, *¥Oxidationswasser aus Trockensubstanz

Tab. U4/4:

Tritiumkonzentrationen in sonstigen Proben von verschiedenen
landwirtschaftlichen Betrieben in der N&he des Rheinniede-
rungskanals 1981, 1982 und 1983
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Probenahme Probenart Tritiumkonzentration in mBq ml-'
Datum Ort
HTO#* OBT##
1983

26.01. A Milch 95 + 8 71 + 8
28.01. A Heu 29 + 6 17 + 6
28,01, A Trinkenwasser

der Kithe 153 + 10 -
28.01. A Silofutter 20 + 6 26 + 6
23.02. A Milch 90 + 8 T4 + 8
23.03. A Heu 26 + 6 18 + 6
23.02. A Silofutter 9 +5 12 + 6
23.02. A Tréinkenwasser

der Kiihe 145 + 10 -
24,03.| A Milch 93 + 8 71 + 8
24.03. A Heu 28 + 6 17 + 5
24,03, A Silofutter 17 + 5 12 + 5
24,03, A Trinkenwasser

der Ktihe 135 + 10 -
22.04, A Milch 94 + 8 71 + 8
22,04, A Griinfutter 8 +5 10 + 5
22.04, A Trénkenwasser

der Kiihe 129 + 10 -
31.05.] A Milch 43 + 6 -
31.05. A Griinfutter 26 + 6 28 + 6
31.05. A Trinkenwasser

der Kithe 120 + 9 -
22,06. A Milch 64 & 7 50 + 6
22,06. A Griinfutter 9 +5 13+ 6
22.06., A Trinkenwasser

der Kiihe 121 + 9 -
14,07, A Milch 70 + 7 49 + 6
14.07. A Griinfutter 5+ 5 15 + 5
14.07. A Trinkenwasser

der Kihe 101 + 8 -
19.08. A Milch T+ 7 59 + 7
19.08. A Grinfutter 5+5 16 + 5
19.08. A Trinkenwasser

der Kithe 93 + 8 -
¥freies Wasser, *#0Oxidationswasser aus Trockensubstanz

Tab. U/Ye

Fortsetzung
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In Tab. 4/5 sind die Verhdltnisse

Tritiumkonzentration im freien Wasser (HTO)

17 Tritiumkonzentration im Brunnenwasser
R Tritiumkonzentration im Verbrennungswasser der organischen Substanz
2 - Tritiumkonzentration im Brunnenwasser

wiedergegeben (als Medianwerte mit Streubreite).

Probenart Probe- { Anzahl R R
1 2

nahme- | der

ort Werte | Min Median| Max | Min [|Median Max
Milch A 18 0,28 0,62 0,72 0,29 0,53 0,70
Futter: 18
Grinfutter | A 12 o,04| 0,07 |0,26] o,0u| 0,16 0,25
Silage A 3 0,06| 0,12 |o,14] 0,09 | 0,09 |o0,12
Heu A 3 0,18 0,20 0,20 0,12 0,12 0,13
Kartoffeln: | b
Blétter A 2 -| 0,03 -1 0,12 - |o,u7
Knollen A 2 0,04 - Jo,05| o, - Jo,1
Karotten: 6
Blitter A,B,c | 3 0,03| 0,170 |o0,16 | o,04 | 0,14 0,15
Wurzeln A,B,C | 3 0,04 | 0,13 |o0,15] 0,06 | 0,16 |0,17
Wirsingkohl | A 2 0,05 - (0,081 0,12 - 10,19
Bohnen B 2 0,08 - 0,58 | 0,22 - |o,u0
Tomaten B, C 2 0,08 - 10,15 | 0,07 - |0,42
Gurken B, C 3 0,05 | 0,07 |0,23| 0,06 | 0,08 |o0,21
Zwiebeln B 1 - 0,17 - - 0,12
Gille B 1 -| 0,80 - - - -
Urins
Kiihe A 3 0,43 | 0,51 |0,67 - - -
Schweine B, C 4 0,31 0,67 0,96 - - -

Tab. 4/5: Relative Tritiumkonzentrationen R4 und Rp in Proben von land-
wirtschaftlichen Betrieben, bezogen auf die Tritiumkonzentra=-
tion im Trinkwasser

Der grogte R1-Wert wurde mit 0,96 im Urin der Schweine gefunden. Die
spezifische Aktivitit des Wassers in der Mileh lag im Mittel bei 62 %

der des Brunnenwassers. Selbst im Winter bei Heu-Flitterung erreicht R1
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nur einen Wert von 0,72. Das 14Rt sich dadurch erklédren, daR die Kiihe
wdhrend der Wintermonate neben dem Heu auch Silage als Futter bekommen.

Der niedrigste R_-Wert in Nahrungsmitteln wurde mit 0,03 in Kartoffeln

1

gefunden. Die R, -Werte der Milch liegen unter 0,4, aber hdher als jene

pflanzlicher Pridukte, auch wenn die Kihe mit dem Futter organisch ge-
bundenes Tritium nur in sehr geringer Konzentration zugefiihrt bekommen.
Darin zeigt sich, daB die organischen Bestandteile, wie sie in der Milch
vorliegen, in vielen Stoffwechselschritten auf dem Wege vom Magen iber
das Blut zu den Milchdriisen stark veridndert bzw. neu synthetisiert
werden, wobei der organisch gebundene Wasserstoff weitgehend durch den

Wasserstoff des umgebenden Wassers ersetzt wird.

In Abb. 4/5 sind noch einmal die monatlich gemessenen Tritiumkonzentra-

tionen im Kuhstall des Hofes A fiir 1982 und 1983 zusammengestellt.

mBq m1—1 —o— Wasser
—e— Milch (HTO)
200 —&— HMilch (0BT)
—O— Griinfutter (HTO)
180 ‘ —0O— Grilnfutter (0BT)
B -0~ Heu (HTO)
- - - -Heu (0BT)
160}__. —/x— S$llofutter (HTO
—a—  Silofutter (0BT)
1400
120
1000
80—
60—
40
- -0
200 § °_
| I I I | 1

1 d | | - | 1 | I | i 1 1 i Ll
Jan. Feb,M#irz Apr.Mal JunlJuil Aup.Sep. Okt Nov,  Jan.Feb.MiirzApr.MalJuniJull Aug. Sep, Oki. Nov. Dez.

1982 1883

Abb. U4/5: Tritiumkonzentrationen in verschiedenen Proben von einem land-
wirtschaftlichen Betrieb in der N&he des Rheinniederungskanals
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4.5 Beaufschlagung des Hirschkanals

Niederschlags- und Kithlwasser aus dem Kernforschungszentrum werden in
sechs getrennten Entwisserungssystemen dem Hirschkanal, einem Wassergra-
ben am Ostzaun des Kernforschungszentrums, liber Sandfinge zugefiihrt. Mit
dem Niederschlagswasser gelangen radioaktive Stoffe infolge von Fallout
und Washout von den entwdsserten Flichen in den Hirschkanal. Diese
radioaktiven Stoffe stammen teils von Kernwaffenversuchen, teils auch
von den genehmigten radioaktiven Ableitungen des Kernforschungszentrums
in die Atmosphére. Um die mit Niederschligen dem Hirschkanal zugefithrte
Aktivitdt abschitzen zu kdnnen, wurden die entwdsserten Flichen des
Kernforschungszentrums erfaft. In Tab. 4/6 wird eine Ubersicht iiber die
entwdsserten Gebiudeflichen, die entwisserten Gesamtflichen sowie {ber
die durchschnittlichen Niederschlagsmengen, aufgeschlilsselt nach den
sechs Sandf#ngen, gegeben. Die Bestimmung der Flichen wurde dadurch er-
schwert, daB die Entwédsserung sowohl von Strafenflichen als auch von

Dédchern teilweise nur unvollstindig ist.

Sandfang Nr. Entwisserte Entwisserte Durchschnittliche
Gebdudefliche Gesamtfldche Niederschlagsmenge
in ha in ha in m3/a

I 2,57 5591 44 900
I1 3,72 55,91 44 900
III 3,37 3,53 26 100
Iv 1,12 1,42 10 800
v 4,32 4,32 32 900
VI 3,25 4,0l 30 700
Summe 18,35 25,13 191 300

Tab. 4/6: Den einzelnen Sandfidngen zugeordnete entwisserte Flichen so-
wie durchschnittliche Niederschlagsmengen

Im Rahmen der Routineumgebungsiiberwachung wird dem Hirschgraben konti-
nuierlich Wasser entnommen und wdchentlich auf Radioaktivitit ausgemes-
sen, Hierbei werden i. allg. Tritiumkonzentrationen bis zu ca. 20 Bq l-1
gemessen., Diese Werte sind vergleichbar mit der Tritiumkonzentration des

Grundwassers in der Umgebung des KfK.
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4.6 Beaufschlagung des Rheines

Der Vollstindigkeit halber sind hier noch MeRergebnisse von Rheinwasser-
proben zitiert, die auRerhalb dieses Forschungsprogramms ermittelt wur-
den. In Abb. 4/6 ist der Verlauf der Tritiumkonzentration entlang des
Oberrheines vom Bodensee bis Mannheim zusammengestellt. Der EinfluB der
Einleitungen am rechten Rheinufer bei FluRkilometer 390 ist unmittelbar
fluBabwirts hinter der Einleitung deutlich =zu erkennen, wihrend am
linken Rheinufer keine Abweichungen vom vorgegebenen Untergrund, der

durch Fallout und andere Tritiumeinleitungen bedingt, festzustellen ist.

nCi Bq
| t
1978 — —-—
2,0+ 979 -———-
1980
- 50
10 H 40
p - 30
] L 20
0.5 K
I : e o N i v . e o 0 -
- {inkes
Rheinuter - 10
0.2 Einteitungsstelie der
Abwidsser des KIK
0,1 T T —T T
g] ‘100 l 200 300 400 | km
Ohningen- . ! )
Stiegen  Reckingen  Wyhlen Breisach Kehl Maxau Speyer Mannheim

Abb. 4/6: Jahresmittelwerte der Tritiumkonzentration im Rhein zwischen
Ohningen-Stiegen und Mannheim /KON 81b/




88

5. Schluffolgerungen

Aus den bisher durchgefiihrten Messungen lassen sich folgende SchluRfol-

gerungen ableiten:

- In der Umgebung findet eine Anreicherung von Tritium nicht statt, je-
doch ist eine im Vergleich zum Gewebewasser lingere Retention von Tri-
tium in organischen Materialien zu finden. Dies flihrt bei zeitlich
schwankender Tritiumexposition dazu, da® das T/H-Verh#ltnis in organi-

scher Bindung hSher sein kann als im Gewebewasser.

- Die direkte Tritiumaufnahme der Pflanzen aus der Luftfeuchte mnul

beachtet werden.

- Angesichts der vielfiltigen Ableitungen von Tritium und der Mobilitdt
dieses Radionuklids in der Umwelt ist eine Uberwachung der Nahrungs-

mittel auf dieses Radionuklid von Interesse.

- Bei der Planung von Tritiumableitungen Uber die Abluft muB der EinfluR

dieser Ableitungen auf das Grundwasser mitberiicksichtigt werden.

- Die in der Umgebung des KfK gewonnenen Ergebnisse an Trinkwasser~ und
Nahrungsmittelproben zeigen, daR die Strahlenbelastung durch dieses
Nuklid unter 10 pSv a~ bleibt.

Viele unter realistischen Bedingungen ablaufende Vorginge sind oder wer-
den durch Zufédlligkeiten, insbesondere Emissionen und Wetter beeinfluft.
Daher missen Untersuchungen der hier berichteten Art. iiber mehrere Jahre
ausgedehnt werden, damit sehr lahgsam verlaufende sowie {iberlagerte
jahreszeitlich bedingte Anderungen erkannt und voreilige SchluBfolgerun-

gen vermieden werden kdnnen.
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6. SchluBbemerkungen

Neben den hier berichteten Ergebnissen liegt noch eine Reihe von Daten
vor, deren Analyse ziemlich arbeitsintensiv ist. Uber die bei ihrer Aus-
wertung anfallenden Ergebnisse wird zu einem spiteren Zeitpunkt berich-

tet werden.

Allen, die bei der Durchfiihrung des MeBprogramms, der Auswertung der Er-
gebnisse und der Erstellung dieses Berichtes mitgewirkt haben, sei an

dieser Stelle aufrichtig gedankt.
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