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Zusammenfassung

Im Rahmen des Forschungsvorhabens konntle das Verstdndnis des radiodkologischen Verhaltens

von Tritium vertieft werden.

Dic Fliachenbelustung durch Tritium in Niederschligen 1aBt sich fir Regen und Schnee mit dem
gleichen Modell und der gleichen Konstante s = 3:109 4 mm-! und s ! beschreiben. Diese
Konstante ist sowohl im Einzelfall als aueh im Langzeitmittel anwendbar. Eine Einschrinkung
ist insofern zu machen, als die Ubercinstimmung berechneter und gemessener Werte zwar nicht
fir das einzelne Niederschlagsereignis, wohl aber fiir das Mittel vieler Einzelfille gegeben ist. Ob
dicse Konstante standortunabhingig ist, kann nur durch Uberpriifung an anderen Standorten
endghltig geklart werden. Dieses lirgebnis stellt eine Méglichkeit dar, die allgemeine Berech-

nungsgrundlage zu ergiinzen,

Mit dem ”Spezifischen-Aktivitdts-Modell” wird der zeitliche Verlauf der Tritiumkonzentration in
Pllanzen nicht erfafit. Sehr wohl lassen sich aber Medianwerte von Luft-, Boden- und Pflan-
zenfcuchte miteinander vergleichen. Kine weitere Aufschlisselung des organisch gebundenen
Tritiums ist wegen des unterschiedlichen Verhaltens der einzelnen Komponenten im Stoff-
weehsel witnsehenswert., Im organisch gebundenen Wasserstofl ist der Tritiumanteil zeitlich viel
langsamer verinderlich als im Gewebewasser. Bedingt durch den hohen Wasseranteil in Obst
und Gemiisc ist der Anteil des organisch gebundenen Tritiums am Gesamttritium relativ gering.
Bezogen aul die Massencinheit stimmen die Aktivitdten in Gewebewasser und IFFrischmasse

zahlenmifBig Gberein. Dies gilt auch (Gr die untersuchten Proben von Getreidekirnern,

Zwischen dem Gewebewasser von Fischen und dem umgebenden Wasser {indet ein rascher Tri-
tiumaustausch statt. Die Tritiumkonzentration des Verbrennungswassers der organischen Sub-
stanz entspricht grofienordnungsmillig den Quartalsmittelwerten der Tritiumkonzentration im
Vorfluter. Weitere Untersuchungen gber Tritium in Fischen wiren niitzlich. In der Nihe des mit
Tritium beaulschlugten Vorfluters ist Tritium auch im Grundwasser nachweisbar. Im vorliegen-
den Fall lag die Konzentration in der obersten Grundwasserschicht in der Groflenordnung 10 -
25 % der Konzentration im Vor{luter. Eine modellmiflige Beschreibung ist bei der Komplexizitat

des Problems mit den verfiigharen Mitteln nicht maglich.



Studies on Tritium Transport in the Knvironment
Summary

It has been possible under the researeh project to deepen understanding of the radioecological

hehavior of tritium, The projeet was sponsored by the Federal Minister of Interior (St.Sch. 924).

The Joad per unit arca by tritium in precipitations can be deseribed by the same model for rain
and snow, with the same constant s=3x10-9 a mm-! s-1, This constant can be applied both to the
individual case and as a long-term average. The reservation Lo be made is that there is no -
agreement of calculated and measured values with respect to the individual precipitation event;
the values agree, however, as regards the average of many individual cases. Whether this
constant is independent of the location can be finally clarilied only by verifications performed at

other locations. The result provides a possibility of supplementing the general basis of calculation,

The ”specific activity model” does not cover the development versus time of the tritium
concentration in plants. On the other hand, median values of air, soil and plant moistures can be
well compared with cach other. On account of the differences in behavior of the individual
compounds in the metabolism a further breakdown of the organically bound tritium is desriable.
The tritium fraction in organically bound hydrogen undergoes variations with time at a much
lower rate than in tissue water. Due to the high percentage of water contained in fruit and
vegetable the [raction of the organically bound tritium in total tritium is relatively low. Related
to the mass unit the activities in tissue water and fresh substance agree numerically. This also

holds lor the corn grain samples investigated.

A quick exchange of tritium takes place between the tissue water of {ish and the ambient water,
The order of magnitude of tritium concentration in the combustion water of the organic substance
corresponds o the three months averages ol tritium concentration in the main eanal. Murther
investigations of tritium in fish would be helpful, In the vicinity of the tritium exposed main canal
tritium can be deteeted in the groundwater too. In the case considerced the concentration in the
topmost groundwater layer was of the order of 10-25% ol the concentration in the main canal.
Considering the complexity of the problem, deseription by a model is not possible with the means

available,
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1 EKinleitung

Die Tritiumemissionen des Kernforschungszentrums mit der Fortluft und dem
Abwasser bieten die Moglichkeit, das radiookologische Verhalten von Tritium
unter realen Bedingungen zu untersuchen. Im folgenden werden Ergebnisse des
BMI-geforderten Forschuhgsvorhabens St.Sch. 924 berichtet. Ziel dieses Vorha-
bens war, anhand von Mefwerten die "Allgemeine Berechnungsgrundlage fiir die
Strahlenexposition’bei radioaktiven Ableitungen mit der Abluft oder in Ober-
flichengewisser (Richtlinie zu § 45 Strahlenschutzverordnung)” [BMI 79] hin-
sichtlich Tritium zu Gberprifen und die in der Richtlinie angegebenen Modelle
fortzuentwickeln. Hierzu wurden die in verschiedenen Umweltmedien gemesse-
nen Tritiumkonzentrationen mit nach dem Modell der "Allgemeinen Berech-
nungsgrundlage” berechneten Werten verglichen. Mit diesem Forschungsvorha-
ben wurden die Untersuchungen des ebenfalls BMI-geforderten Vorhabens
St.Sch. 800 fortgesetzt, dessen Ergebnisse bereits in einem anderen Bericht
[KON 84] verdffentlicht wurden.

Abb. 1/1 gibt einen schematischen Uberblick iiber die zu betrachtenden Vor-

géinge,
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Abb. 1/1; Tritiumtransport in der Umwelt



2 T'ritiumemissionen mit Fortluft und Abwasser

In Tab. 2/1 sind die Tritiumableitungen mit der Fortluft in den Jahren 1971 bis
1986 aufgeschliisselt nach Emittenten zusammengestellt. Wie die Tabelle zeigt,
sind die Tritiumableitungen mit der Fortluft erheblichen zeitlichen Schwankun-
gen unterworfen. Die Lage der Emittenten im Betriebsgeléinae des Kernfor-
schungszentrums ist aus Abb. 2/1 zu ersehen.,

In Tab. 2/2 werden die Tritiumableitungen mit dem Abwasser des Kernfor-
schungszentrums fir den gleichen Zeitraum angegeben. Die Abwasserentsor-
gung des Kernforschungszentrums erfolgt zentral, weshalb eine Aufschlisselung

aufdie einzelnen Emittenten unterlassen wurde.

N

tkm -

WAK/
LAVA

MZFR ®

o)
HDB-536 (o}

KfK

\

Abb. 2/1: Standorte der Tritiumemittenten des Kernforschungszentrums Karls-
ruhe, der Regenwassersammelstelle A und der "Versuchsbuche” B (s.
Kap. 3.1.1)




Emittent/
Emiss_ionshéhe 197111972119731197411975]1976119771}1197811979
mm
WAK-LAVA/60 - - - - - -1 7,01 4,77 6,2
KTB-FR2/99 23,56122,3]1 17,9 11,81 10,6| 6,3 7,1 5,3 5,8
KBG-MZFR/99,56 | 41,81 20,1 40,4] 40,7] 28,3 26,0} 37,7| 38,4] 36,7
HDB, Bau 536/70 - - - - -1 79} 12,21 32,71 6,2
HDB, Bau 545/19 - - - - -1 2,7 1,3 0,8 -
HDB, Bau 548/15 - - - - -1 05 - - -
Summe 65,3 42,4} 58,3] 52,61 38,9 43,4} 65,3 81,9{ 54,9
Emisqionshéhe 1980]1981]11982]11983119841985(1986] Summe
mm
WAK-LAVA/60 3,0 -{ 2,11 5,1} 5,0} 556] 7,8 46,4
KTB-FR2/99 6,31 57 40] 1,2} 03] 0,3f 0,2 128,6
KBG-MZFR/99,5 | 43,6] 71,0] 20,0| 51,0} 42,1] 23,6} 17,1 578,56
HDB, Bau 536/70 7,1 94| 9,71 1,1¥] 02 -1 01 86,6
HDB, Bau 545/19 - - -1 0,11 0,1 - - 5,0
HDB, Bau 548/15 - -1 0,6 - - - - 1,1
Summe 60,0| 86,1 36,4 | 568,56 47,7] 29,4| 25,2 846,2

"-": Vernachlassigbar kleine Emissionen

*InTab. 2/1 von | KON 84| war an dieser Stelle ein Schreibfehler tiberschen worden. Die
Summen waren aber mit der richtigen Zah! gebildet worden.

Tab. 2/1: Tritiumemissionen mit der Abluft des Kernforschungszentrums
Karlsruhe in den Jahren 1971 bis 1986 in TBq [JAH 70 - JAH 87]

Jahr TBq/a Jahr TBq/a
1970 22 1979 120
1971 27 1980 67
1972 82 1981 44
1973 58 1982 69
1974 28 1983 128
1975 100 1984 102
1976 150 1985 96
1977 150 1986 90
1978 85

Tab. 2/2: Tritiumableitungen mit dem KfK-Abwasser in den
Jahren 1970- 1986 [JAH 71 - JAH 87]




3 Luftpfad
Durch Tritiumableitungen mit der Fortluft wird die Tritiumkonzentration in der
Luftfeuchte erhoht. Dies hat Erhohungen der Tritiumkonzentration im Nieder-

schlag, im Boden sowie in Pflanzen zur Folge.

Die Tritiumkonzentration in der Luft Cy, 14t sich nach der bekannten Gleichung

no

C, = Lexp(— -y—z) exp(—

L ) + exp(—~ ) = /X (3—~1)

210 0 u 20 20 2 g2
y 2 y z z

berechnen (vgl. z. B. [BMI 79]).
Hierin bedeuten:

x,y,z: sind die kartesischen Koordinaten in der Ausbreitungsrichtung (x) sowie
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung horizontal (y) und vertikal (z) in m

Q: die Emissionsquellstiarke in Bqg/s

oy, 0,: die horizontalen und vertikalen Ausbreitungsparameter in m, abhingig
von der Quelldistanz x und der Diffusionskategorie

u: die mittlere Windgeschwindigkeit in m/s

H: die effektive Emissionshohe in m '

CL: die Aktivitatskonzentration in der Luft in Bg/m3
X: der Langzeitausbreitungsfaktor in s/m3

Der Langzeitausbreitungsfaktor y wurde mit Hilfe des ISOLA-II-Computerpro-
gramms [HUB 78] unter Verwendung der vierparametrigen meteorologischen
Statistik fiir das Kernforschungszentrum Karlsruhe [VOG 80] berechnet. Aus der
Tritiumkonzentration in der Luft Cy, in Bq/m3, der Dichte von Wasser p, in g/cm3
und der absoluten Luftfeuchte f in g/m3 folgt fiir die Tritiumkonzentration in der
Luftfeuchte Cyr in Bg/cm3

(3—-12)



Die Flachenbelastung durch Niederschliage By i wurde nach der Allgemeinen
Berechnungsgrundlage [BMI 79] berechnet:

L g — . (3—3)

Hierin bedeuten:

Bihi:  berechneter Wert der Flachenbelastung in Bq/m2

A: emittierte Aktivitatin Bq
N: Anzahl der Windrichtungssektoren
X: Quelldistanzin m

qijmt:  Niederschlagshédufigkeit (i: Windrichtungssektor; j: Diffusionskategorie,
m: Mittel der Windgeschwindigkeitsstufe; t: Niederschlagsintensitats-
stufe)

Ujm: mittlere Windgeschwindigkeit in m/s

Ay Washoutkonstante in s-1

Fur die Washoutkonstante gilt ndherungsweise:

A=s0 (3—4)
mit;
S: Proportionalitatskonstante in a mm-1ls-1
0: Niederschlagsintensitiat in mm a-!

Auller s sind alle GroBen, die fiir die Berechnung von B benétigt werden, aus Mes-
sungen bekannt. Beim Vergleich von Messungen und Berechnungen der Fliachen-
belastung ist der vorhandene Untergrundpegel, der durch die Kernwaffenver-
suche bedingt ist, zu berticksichtigen. Dies kann auf zwei Wegen geschehen:




1. Subtraktion des Untergrundes von den Me3werten,
2. Addition des Untergrundes zu den berechneten Werten.

Das zweite Verfahren vermeidet die Bildung der Differenzen kleiner Zahlen, was
mit groBen Ungenauigkeiten verbunden ist, und liefert daher optisch gunstigere
Resultate. Hiervon wurde jedoch in der Regel kein Gebrauch gemacht.

Dem Aufwand zur Bestimmung des Tritiumuntergrundes setzt die verfiigbare

Arbeitskapazitat enge Grenzen.
3.1 Vergleich von MeBBergebnissen mit berechneten Werten

Im folgenden werden Meflergebnisse aus verschiedenen Versuchsreihen mit
berechneten Werten verglichen,

3.1.1  Tritiumkonzentration am Standort einer Buche ("Versuchsbuche”)

Wihrend der Vegetationsperioden 1981 bis 1985 wurde am Standort einer Buche
("Versuchsbuche” aus fritherem Programm [KON 84]) Luftfeuchte kontinuierlich
gesammelt und auf Tritium ausgemessen. Der Standort der ”"Versuchsbuche” ist
aus Abb. 2/1 zu ersehen. Angestrebt worden war ein moglichst nahe am Beauf-
schlagungsmaximum am Boden gelegener Standort in der Hauptausbreitungs-
richtung eines der Hauptemittenten des Kernforschungszentrums, _néimlich des
MZFR. Der Standort mufite auch unter dem Gesichtspunkt der Energieversor-
gung sowie der Sicherheit gegen Beschddigung und Entwendung wertvoller
Geréite ausgewihlt werden. Letzteres hatte allerdings zur Folge, dafl die Quell-
distanz des ausgewdhlten Standorts nicht optimal war: Sie liegt vielmehr in dem
Bereich, wo wegen der Lage zum Beaufschlagungsmaximum die Kurzzeitausbrei-
tungsfaktoren einen steilen Anstieg der Konzentration mit zunehmender Entfer-
nung zeigen, also von vornherein keine besonders gute Ubereinstimmung zwi-
schen gemessenem und theoretischem Wert zu erwarten war.

Aus den gemessenen Tritiumkonzentrationen in der Luftfeuchte, die jeweils fir
einen Zeitraum von drei Stunden vorlagen, wurden fiir jeden Tag der Vegeta-
tionsperioden arithmetische Mittelwerte bestimmt. Die theoretischen Tritium-
konzentrationen in der bodennahen Luft aufgrund der MZFR-Emissionen
wurden durch die mittlere absolute Luftfeuchte dividiert und mit den MefSwerten
in mBg/ml verglichen (s. Gl. 3-2). Aufgrund von Erfahrungswerten wurde ein als



zeitlich konstant angenommener Untergrundtritiumpegel von 7 mBqg/cm3 be-
rucksichtigt.

In den Abbn. 3/1a-e sind die mit s = 3-10-9 a mm-ls-1 berechneten und die
gemessenen Tritiumkonzentrationen einander fir die Jahre 1981 bis 1985
gegenubergestellt. Die Abbn. 3/2a - e geben die Summenhéaufigkeitsverteilungen
von berechneten und gemessenen Tritiumkonzentrationen in der kondensierten
Luftfeuchte fur denselben Zeitraum wieder. Die Abbildungen zeigen, daf die
Tritiumkonzentration vom Modell in der Regel unterschitzt wurde, bei den
Mediankonzentrationen etwa um den Faktor 2, Angesichts des beziiglich einer
theoretischen Auswertung ungtinstigen Standortes der "Versuchsbuche”, auf den
am Anfang dieses Kapitels hingewiesen worden war, ist dieses Ergebnis nicht
uberraschend. In Tab. 3/1 sind die Medianwerte des Verhiltnisses r von
berechneter zu gemessener Tritiumkonzentration der Luftfeuchte aufgetragen.
In Abb. 3/3 ist die Summenhéaufigkeit des Verhéaltnisses r dargestellt.

Jahr 1981 1982 1983 1984 1985

r 0,55 0,66 0,54 0,54 0,72

Tab. 3/1: Medianwerte des Verhaltnisses r (= berechnete H-3-Konzentration /
gemessene H-3-Konzentration)

Fur die Vegetationsperiode 1983 wurden zusétzlich Wertepaare fir die Zeit zwi-
schen 6.00 und 18.00 Uhr sowie 18.00 bis 6.00 Uhr ausgewertet. Vorausgesetzt
wurde hierbei eine zeitlich konstante Emission des MZFR. Die Berechnungen
wurden fir Zeitrdume von jeweils drei Stunden durchgefihrt. Far die Zeit zwi-
schen 6.00 und 18.00 Uhr standen 8086, fir die Zeit zwischen 18.00 und 6.00 Uhr
801 Wertepaare zur Verfigung, Fur den Medianwert des Verhiltnisses r ergab
sich fiir die Zeit zwischen 6.00 und 18.00 Uhr der Wert 0,69, fir die Zeit zwischen
18.00 und 6.00 Uhr 0,77. Zwischen 6.00 und 18.00 Uhr ist in 66 % der Fille der
berechnete Wert kleiner als der gemessene, zwischen 18.00 und 6.00 Uhr in 67 %
der Fille.
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Abb. 3/3: Summenhiufigkeit des Faktors r (= berechnete H-3-Konzentration /
gemessene H-3-Konzentration)

3.1.2 Tritiumim Regenwasser an der Probenahmestelle A

Um die Flachenbelastung an der Probenahmestelle A (s. Abb. 2/1) zu berechnen,
wurde s = 3:10-9 a mm-ls-! in Gl. (3-4) eingesetzt. Fir jeden Regenfall wurde
- Byh,i durch den am meteorologischen Mast gemessenen Wert von 6 dividiert und
mit der Niederschlagsintensitidt, die an der Probenahmestelle A gemessen

worden war, multipliziert.

Fiir den Vergleich zwischen Messungen und Berechnungen sind folgende Daten
verfigbar:

- die Tagesemission des MZFR zwischen 10,00 Uhr vormittags und 10.00 Uhr
vormittags in Bq/d,

- die Niederschlagsintensitdt am Punkt A in mm,

- die meteorologische Tagesstatistik, die mit Hilfe des 200 m hohen
meteorologischen Mastes des Kernforschungszentrums ermittelt wurde sowie
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- die Niederschlagsintenstitit, die auf dem meteorologischen Mefifeld im Kern-
forschungszentrum gemessen wurde (ndherungsweise 1300 m sidwestlich des
MZFR, etwa 1550 m sidwestlich der Probenahmestelle A).

In den Jahren 1982, 1983 und 1984 wurde Regenwasser bei 104, 104 und 112
Regenfiallen gesammelt und auf Tritium ausgemessen. Fir jeden Regenfall
wurde die Tritiumaktivitdtskonzentration im Regenwasser an MeBstelle A

berechnet.
Fir jedes Jahr wurden folgende Daten bestimmt und miteinander verglichen:

- die gemessene Flachenbelastung als Summe der Einzelwerte,

- die berechnete Flachenbelastung als Summe der Einzelwerte,

- die berechnete Flachenbelastung abgeleitet aus der meteorologischen Jahres-
statistik.

Diese Werte wurden zusammen mit jenen vom Augustenberg in Tab. 3/2 einge-
tragen. Beim Vergleich ist zu beachten, daf} sich die gemessenen Werte aus dem
Untergrundanteil und dem durch die Emissionen des KfK-bedingten Anteils zu-
sammensetzen,

3.1.3 Tritium im Regenwasser an den MefBhitten der Umgebungsiiber-
wachung

An den MeBhitten "West” und "Nordost” wird Niederschlag im Rahmen der
Umgebungsiiberwachung gesammelt und der Monatswert der Radioaktivitat
bestimmt. Es lag daher nahe, gemessene und berechnete Monatswerte der Fla-
chenbelastung mit Tritium zu vergleichen. Das Ergebnis eines solchen Ver-
gleichs fiir die Jahre 1981 - 1985 ist in Abb. 3/4 zusammengefafit. Die Abbildung
zeigt, dal} sich mit s = 3-10-9 a mm-1s-1 berechnete Monats- und Jahreswerte
nur um einen Faktor von ca. 2 von den gemessenen unterscheiden.
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Jahr 1982 1983 1984
Emittent MZFR 1HDB* MZFR HDB* MZIFR HDB*
IEmissionshéhe }99,5 70 99,5 70 99,5 70
(m)

Jéahrliche Tri- 20 9,7 51 11 42 0,16
tiumemission
(TBq/a)

Jahrliche Tritiumflachenbelastung (Bq m-2 a-1)

Probenahmestelle A
_w

Berechnung aul
der Grundlage
der meteorolo- 1,84-104 +4,84-108 4,17-10+ 3,44-102 3,18-104 59,8
gischen Jahres-
stalistik

Berechnung auf
der Grundlage
der meteoro-
logischen Tages- 1,69-104 ** 3,67-104 ** 3,27-104 **
werle und der
Tagesemissionen

Summe der ar-
beitstiaglich nach

Regenfall gemes- (2,581 0,19)-104 13,191 0,21)-104 13,291 0,16) 104
senen Werte
R = R

Referenzprobenahmestelle Augustenberg

14-Tage-Ila-
chenbelastungs- 110,291 0,22)-104 (0,481 0,17)-104 (0,36 +0,20)- 104
werle

*
HDB/Verbrennungsanlage
**Keine Angabe mbglich, da keine Tagesemissionen gemessen wurden

Tab. 3/2: Vergleich zwischen gemessenen und mit den Hauptemittenten
MZFR und HDB/Verbrennungsanlage berechneten Werte der
Tritiumflachenbelastung fir die Probenahmestelle A sowie die
Referenzprobenahmestelle Augustenberg (Jahre 1982 - 1984)
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MeBhitten "West” und "Nordost” fiir die Jahre 1981 - 1985

3.1.4  Tritium im Schneewasser aus der Umgebung des KfK

Nach einer ldngeren Trockenperiode fielen vom 01.01.1985, 19,00 Uhr bis zum
02.01.1985, 7.00 Uhr ca. 10 cm Neuschnee. Am Abend des 02.01.1985 schneite es
erneut bis zum 03.01.1985, 20.00 Uhr. Die gesamte Schneemenge bis zu diesem
Zeitpunkt betrug ca. 30 em, In der darauffolgenden Nacht (03. auf 04.01.1985)
fielen wiederum 10 ¢cm Schnee. Am folgenden Tag, 04.01.1985, gab es keine
weiteren Niederschlige, An diesem Tag wurden das erste Mal Schneeproben
geholt.

Vor der Auswahl der Probenahmeorte wurden zunidchst die Emissionen der
verschiedenen Tritiumemittenten des Kernforschungszentrums verglichen.

Tab. 3/3 gibt die Abgabewerte in den {iir diesen Bericht relevanten Zeitraumen
an. Sie zeigt, dafl zum Zeitpunkt der Probenahme der schwerwassermoderierte
Reaktor MZFR (abgeschaltet Mai 1984) noch den wichtigsten Tritiumemittenten
des Kernforschungszentrums darstellte. In Tab. 3/4 sind deshalb die tdglichen
Emissionswerte des MZFR angegeben. Weitere bedeutende Quellen fir Tritium-
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emissionen waren der ebenfalls schwerwassermoderierte Forschungsreaktor FR2
(abgeschaltet Ende 1981) sowie die Wiederaufarbeitungsanlage (WAK).

Anlage Geb-Nr. l‘h}liss.ions— 21.]2.1984» 02.01.1985- 08.01.1985

héhe in m 01.01.1985 07.01.1985 15.01.1985
Hnp 534 8 < 9,1-107 < 8,3-107 < 8,3-107
HDB 536 70 < 3,1-108 < 7,1-108 < 7,1-108
HDB 545/555 19 |<53108 < 51108 < 51108
HDB 548 Os1/547 15 |<57108 < 5,6-108 < 5,6-108
DB 548 West 15 |<45108 < 4,4-108 < 45108
KB/ 701 60 | < 68108 < 6,8-108 < 6,9-108
[H{Ch T21/24/26 60 < 7,7-108 < 17,6-108 < 17,7108
IRCh 321a 15 < 86,7107 < 6,5-107 < 6,4-107
IRCh 321 16 |<3,1108 < 29108 < 2,9-108
IRCh 341 15 |<4,3108 < 4,1-108 < 4,7-108
KTB/FR2 606/608 99 9,5-109 1,9-109 2,2-109
KBG/MZFR  |901 995 | 741011 3.0-1011 371011
WAK/LAVA  [1501/31/2 60 4,7-109 5.1-109 8,1-109

Tab. 3/3: Tritiumemissionen mit der Abluft des Kernforschungszentrums
Karlsruhe in Bq

Zur Festlegung der Probenahmestellen wurde als Mittelpunkt der MZFR-Kamin
gewihlt, die Probenahmestellen 1 bis 12 liegen konzentrisch im Abstand von ca.
500 m um diesen Kamin. Abb. 3/5 gibt die Lage dieser und aller folgenden Probe-
nahmestellen an. Die weiteren Mefistellen 13 und 20 wurden unter Beruck-
sichtigung der Windrichtungsverhaltnisse ausgesucht. Im Zeitraum wéahrend
und kurze Zeit vor den Schneefillen lag die vorwiegende Windrichtung im Be-
reich 220° und 310° (Nord = 0°, Ost = 90°, Siid = 180°, West = 270°). Deshalb
wurden vier zusatzliche Mef3stellen im Abstand von 250 m (13 bis 16) und weitere
vier Melilstellen im Abstand von 1200 m (17 bis 20) in diesen Richtungen um den
MZFR-Kamin gewahlt. Bei der ersten Probenahme am Freitag, dem 04.01.1985,
wurde an den genannten 20 Stellen jeweils ein Quadrat von 30 em Seitenldnge
ausgestochen und der Schnee in Plastiktiiten gegeben. Damit erhielt man eine
Mischprobe des gesamten bisherigen Schneefalls und konnte damit Angaben
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uber die mittlere Tritiumablagerung machen. An den jeweiligen Probenahme-
stellen wurden Plastikfolien der Grofle 60 x 90 cm?2 ausgelegt, um den zu erwar-
tenden Neuschnee aufzufangen. In der folgenden Nacht fielen weitere 5 cm Neu-
schnee. Danach folgten bis zum 07.01.1985 keine weiteren Niederschlage.

Doum | B3 Emision | poium | B3 Beon
21.12.1984 67 04.01.1985 51
22.12.1984 67 05.01.1985 49
23.12.1984 66 06.01.1985 47
24.12,1984 69 07.01.1985 44
25.12.1984 66 08.01.1985 49
26.12.1984 67 09.01.1985 49
27.12.1984 61 10.01.1985 46
28.12.1984 60 11.01.1985 46
29.12.1984 54 12.01.1985 44
30.12.1984 54 13.01.1985 49
31.12.1984 55 14.01.1985 43
01.01.1985 60 15.01.1985 48
02.01.1985 53 16.01.1985 66
03.01.1985 60

Tab. 3/4: Tritiumabgabe mit der Kaminabluft des MZFR vom
21.12.1984 bis 16.01.1985

Am 07.01,1985 wurde erneut Neuschnee von den dafiir vorgesehenen Plastikfo
lien von den 20 Probenahmestellen geholt, Da die Folie bei Probenahmestelle 15
(Parkplatz vor dem Institut fiir Transurane (TU)) vom Raumdienst beiseite
geschafft worden war, wurde an dieser Stelle die oberste Schneeschicht (ca. 3 ¢cm)
als Probe eingeholt. Alle Folien wurden danach vom Schnee befreit und neu
ausgelegt, bei Probenahmestelle 15 einige Meter neben dem urspringlich
vorgesehenen Ort.
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Eine Sichtung der Windrichtungsverhiltnisse am 08.01.1985 zeigte, daf} die
vorwiegende Windrichtung in der Zeit nach dem letzten Schneefall (Samstag,
05.01.1985) im Bereich Nord (0°) bis Ost (90°) lag. Aus diesem Grund wurden 13
neue Probenahmstellen (21 - 33 in Abb. 3/5) im Sidosten des MZFR-Kamins
gewidhlt. Diese Stellen lagen zwischen 1000 und 1600 m vom MZFR-Kamin
entfernt.

N
Fkm
o/%
MZFR
—@ o
® ()
® o
(
@ 30
®
® ®
® @

Abb. 3/6: Entnahmestellen von Schneeproben
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Da an diesen Stellen vor dem 09.01.1985 kein Schnee geholt worden war, mufiten
bei der ersten Sammlung jeweils zwei Proben geholt werden. Einerseits wurde die
gesamte Schneemenge durch Ausheben einer 30 x 30 cm2 groflen Fliche einge-
holt, wodurch man die mittlere Tritiumkonzentration iiber den Zeitraum des bis-
herigen Schneefalles erhielt, andererseits wurde die oberste Schneeschicht (ca.

2 ¢cm) in die dafiir vorgesehenen Flaschen gegeben,

Am darauffolgendén 12.01.1985 fielen zwischen 7.00 und 19.00 Uhr erneut ca.
5 ¢cm Neuschnee. Die vorwiegende Windrichtung in diesem Zeitraum lag im Be-
reich 220° bis 250°, Am 14.01.1985, wurden deshalb alle 33 Sammelstellen ab-
gefahren und die jeweilige Neuschneeauflage gesammelt. An den Stellen 21 und
33 wurde die Oberfliche wieder abgetragen, ebenso an Sammelstelle 15 und 16,
wo die Folien verweht waren. An allen sonstigen Mefistellen wurde die Probe von
der Mitte der Folie geholt.

Obwohl es die beiden folgenden Tage nicht schneite, wurden am 16.01.1985 alle
Sammelstellen abgefahren und diesmal an allen Stellen Oberflachenproben
geholt. Es wurde dabei jeweils die oberste Schneeschicht (ca. 1 -2 ecm) abgetragen.
Durch den Vergleich der MeBlwerte vom 16.01.1985 mit den Werten vom
14.01.1985 sollte festgestellt werden, inwieweit es zu Abweichungen (z. B. durch
Akkumulation aufder Schneeoberfliache aus der Atmosphére) kommt.

Durch einsetzendes Tauwetter wurde der Probenahme eine Ende gesetzt.

Tab. 3/5 gibt die Ergebnisse der Tritiummessungen wieder. Ein Teil der Messun-
gen der Neuschneeproben vom 07.01.1985 in der vorherrschenden Windrichtung
zeigten gegeniber den Messungen der Schneegemische vom 04.01.1985 eine sig-
nifikante Erhohung der Konzentrationswerte. Dies ist auf die Durchmischung
des Tritiums der Schneefélle vom 01.01.1985 bis 04.01.1985 und der damit ver-
bundenen Verdinnung der Aktivitdt in den Schneegemischen zurickzufihren.
Aus dem gleichen Grund wichen die maximalen von den minimalen Konzentra-
tionswerten der Neuschneeproben vom 07.01.1985 sowie 14.01.1985 gegeniiber
den entsprechenden Werten der Mischproben vom 04.01.1985 stiarker vonein-

ander ab.
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Auch bei den beiden Probenahmen vom 09.01.1985 ist dieser Effekt erkennbar.
Wihrend die Konzentrationswerte der Oberflachenproben zwischen Nachweis-
grenze und 13,5 Bqg/l (Probenahmestelle 32) schwankten, zeigten die Ergebnisse
der Mischproben an den Stellen 21 bis 33 nur kleine Schwankungen um die Nach-
welisgrenze,

Der Vergleich der Tritiumwerte in den Proben vom 14.01.1985 mit denen vom
16.01.1985 fihrte zu dem Ergebnis, dafl die Tritiumkonzentrationen vom
16.01.1985 teilweise tiber und teilweise unter den Werten vom 14.01.1985 lagen.
Eine eindeutige Tendenz der Werte war nicht zu erkennen, und damit war kein
Anzeichen fiir eine wesentliche Anderung der Konzentrationswerte wahrend der
Zeit ohne Schneefall festzustellen.

Ein Vergleich der vorliegenden Mef3werte mit den Werten der Tritiumkonzentra-
tionen im Regenwasser zeigte, daBl die ermittelten Werte im Schneewasser nicht
signifikant iiber den entsprechenden Werten im Regenwasser lagen. Die vorlie-
genden Meflergebnisse waren mit den Tritiumkonzentrationen in fritheren
Schneeproben [KON 84] vergleichbar.

3.1.5  Firdie Konstante s empfohlener Wert

Die Flachenbelastung durch Tritium in Niederschlagen 146t sich fir Regen und
Schnee im Niederschlag mit dem gleichen Modell und der gleichen Konstante s =
3:10-9 a mm-! s-1 beschreiben. Diese Konstante ist sowohl im Einzelfall als auch
im Langzeitmittel anwendbar. Eine Grenze ist insofern gegeben, als die Uber-
einstimmung zwar nicht fir das einzelne Niederschlagsereignis, wohl aber fir
das Mittel vieler Einzelfille brauchbar ist. Ob diese Konstante standortunabhan
gig ist, kann nur durch Uberprifung an anderen Standorten endgiiltig geklart
werden.
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Kuordinaten vom Mellergebnisse der #H-Aktivititskonzentration in Bg-l !
Probe. MZFR-Kamininm
nahme- 04.01.1985 | 10 01 1ous | 09.01.1985 | 09011985 | oo | 16011985
X y Schnee- - Schnee- Schnee- - Schnee-
(W«O) (5-N) gemisch Neuschnee gemisch oberfliche Neuschnee aberfliche
1 250 440 9,0+6,2 14,665 - - 6,316,1 <59
2 440 250 < 5,7 25,56+6,8 - 14064 11,3+6,3
3 500 ol 76t61 | 109463 . 71460 | 11,663
4 440 -265 < 5,7 224168 - 104+6,4 9,616,3
5 265 440 | 149166 | 21,7166 <59 77+6,2
6 0 500 178165 | 27468 B <58 <58
i -250 -440 <57 8,0t6,1 74161 17,11+6,6
8 -440 -260 < 5,8 79161 - <58 13,064
9 -500 0 <59 9,5%6,1 - 7.8%6,1 6,016,0
10 -325 270 <548 7,3%6,1 - 12,7164 <59
11 -190 490] <58 <58 <58 8,2+6,2
12 0 500 <58 73%6,1 - 6,216,2 7,2%6,1
13 120 220 6,6%6,1 | 20,0%66 - . <58 13,416,3
14 210 130 6,416, 259+6.8 - - 11,0x6,2 12,56+6,3
15 250 0 <58 9,0+6,3 - 8,662 11,5+6,2
16 210 -145 <59 11,1+6,3 - - <59 < 5,8
17 970 750F 17,365 17,21+6,2 36,1272 29,1 £7.0
18 1200 0 <59 20,316,6 8,716,2 <59
19 1100 -450 < 5,8 15,;716‘4 75t6,1 <59
20 880 -840 <58 275%6,9 - 99163 9,0t6,2
21 -330 -1580 <59 73%6,1 <59 9,4%6,1
22 -590 -1560 - - <59 9,8+6,2 6,116,1 10,21+6,2
2 -1080 -1270 - < 5,9 <59 26,6+6,9 404+7 4
24 -1360 -960 - < 6,0 9,0%£6,3 22,1 16,7 33,6171
25 -1620 -350 - 73162 10,6 £6,2 8,816.2 6,216,1
26 -1530 0 < 6,0 10,4163 85161 <59
27 -1160 =210 < 6,1 8,816,2 <59 9,6 16,3
2y -1000 -400 <59 13,3%£6,3 26,9168 21,0166
29 -890 -740 <59 75161 22,6166 34,4169
30 -650 -920 - < 6,0 11,4265 18,6 6,5 152463
31 -490 -1010 < 59 7.5%6,2 9,21+¢,2 19,7164
32 -495 -1210 < 5,9 13,6%6,4 8,56t06,1 12,3+6,2
33 -410 -1280 6,316,2 11,7163 13,2163 14,026,2

Tab. 3/5: Ergebnisse der Tritiummessungen von Schneeproben
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3.2 Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus den
Hauptausbreitungssektoren

Abschéatzungen der Ingestionsdosis von tritiumkontaminierten Nahrungsmitteln
basieren auf dem Konzept des "Spezifischen-Aktivitdts-Modells” wie es in den
Allgemeinen Berechnungsgrundlagen enthalten ist [BMI 79]. Entsprechend
dieser Modellvorstellung wird angenommen, dafl Tritium in Pflanzen, bezogen
auf den natiirlichén Wasserstoff, entsprechend dem Verhiltnis aufgenommen
wird, wie es in der Luft an dem betrachteten Ort vorliegt.

Wie schon in den vorangegangenen Jahren wurden auch 1984 und 1985 die
Tritiumkonzentrationen im eBbaren Anteil von pflanzlichen Nahrungsmitteln
aus den beiden Hauptausbreitungssektoren in der Umgebung des KfK gemessen.
Bestimmt wurde dabei die Tritiumaktivitdt im freien Wasser der Proben, das
durch Gefriertrocknung verfiigbar ist (HTO), und in der organischen Trockensub-
stanz (OBT), indem die Tritiumaktivitit des Oxidationswassers nach Plasmaver-
aschung der wasserfreien Proben bestimmt wurde. Die Methodik wurde bereits
eingehend beschrieben [STR 81, KON 84]. Die spezifischen Tritiumkonzen-
trationen im Gewebewasser bzw. in der organischen Substanz werden in beiden
Fillen in mBqg/g angegeben, bezogen jeweils auf das freie Wasser bzw. das Oxi-
dationswasser. Aus diesen beiden gemessenen Tritiumkonzentrationen wurde
aullerdem die Tritiumkonzentration pro Kilogramm Frischsubstanz errechnet.
Dazu wird der Anteil des organisch gebundenen Tritiums mit Hilfe des Umrech-
nungsfaktors f bestimmt. Dieser ergibt sich aus der entstehenden Menge an
Oxidationswasser in g dividiert durch die Menge an oxidierter Trockensubstanz
in Gramm. Der Anteil an Mineralien wurde mit 1 % pro kg Frischsubstanz be-
rucksichtigt. Tab. 3/6 zeigt fir verschiedene Pflanzenmaterialien den Wasser-
stoffgehalt H in Gewichtsprozenten der Trockensubstanz und den sich daraus er-
gebenden Umrechnungsfaktor f, der einerseits (a) durch stochiometrische Be-
rechnungen entsprechend ihrer Zusammensetzung nach Souci, Fachmann und
Kraut [SOU 79] ermittelt wurde, andererseits (b) wurde bei einer Reihe von Pro-
ben der Wasserstoffanteil durch Elementaranalyse (Institut fiir Wassertechnolo-
gie, KfK) bestimmt,
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Probe H, (%) f Hy (%) f
Roggen (ganzes Korn) 6,3 0,57 6,4 0,58
Weizen (ganzes Korn) 6,3 0,57 6,6 0,59
Mohren 6,2 0,56 6,1 0,55
Kartoffeln 6,6 0,59 6,0 0,54
Rote Bete - 6,2 0,56 6,1 0,55
Spargel 6,4 0,58 - -
Zwiebel 6,3 0,57 - -
Kohlrabi 6,3 0,57 - -
Blumenkohl 6,4 0,58 - -
Weiflkohl 6,3 0,57 - -
Rotkohl _ - - 6,0 0,54
Feldsalat 6,6 0,59 5,4 0,49
Kopfsalat 6,6 0,59 - -
Bohnen (griin) 6,3 0,57 - -
Apfel 6,7 0,61 - -
Buchenblitter - - 6,1 0,55
Gras - - 58 0,52
Medianwert 6,3 0,57 6,1 0,55

Tab. 3/6: Wasserstoffgehalt H in Gewichtsprozenten der Trocken-
substanz verschiedener Pflanzenmaterialien und der
sich daraus ergebende Umrechnungsfaktor f(a: nach sto-
chiometrischer Berechnung und b: durch Elementar-
analyse bestimmt, s. Text)

Fir samtliche Proben wurde der Medianwert aller Einzelwerte von f = 0,56 zu-
grunde gelegt, da die Abweichungen fir verschiedene Probenarten im Bereich
der Schwankungsbreiten liegen, die fur die Zusammensetzung der einzelnen Le-

bensmittel angegeben werden.

Die MeBwerte fir die Nahrungsmittel aus dem 1. Hauptausbreitungssektor
(Raum Friedrichstal) und fir den 2. Hauptausbreitungssektor (Raum Eggen-
stein-Leopoldshafen) sind in den Tabn. 3/7 und 3/8 fiir die Jahre 1984 und 1985
zusammengestellt. Zusitzlich zu den Nahrungsmitteln wurden 1984 und 1985
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jeweils entsprechende Bodenproben aufden Tritiumgehalt untersucht sowie 1985
die Tritiumkonzentration in der kondensierten Luftfeuchtigkeit zum Zeitpunkt
der Probenentnahme bestimmt. Diese Ergebnisse sind in den Tabn. 3/9 und 3/10
wiedergegeben. Zum Vergleich der Tritiumkonzentrationen in den landwirt-
schaftlichen Produkten und den gleichzeitig entnommenen Bodenwasser bzw.
Luftfeuchtigkeitsproben sind die MeBwerte fiir die einzelnen Nahrungsmittel in
den Abbn, 3/7 bis 3/10 aus den beiden Hauptausbreitungssektoren fiir die Jahre
1984 und 1985 zusammen dargestellt. In den Darstellungen sind MeBwerte, die
kleiner oder gleich der meftechnischen Nachweisgrenze waren, mit einem Wert
von 4,8 mBq/g angegeben. Diese Nachweisgrenze wurde bei einer Mef3zeit von
100 min erreicht,

Die Medianwerte der HTO-Konzentrationen aller Proben aus dem Raum
Friedrichstal lagen 1984 und 1985 bei 13 bzw. 8 mBg/g. Im Raum Eggenstein-
Leopoldshafen (2. Hauptausbreitungssektor) lagen die entsprechenden HTO-
Konzentrationen bei 8 bzw. 6 mBq/g.Die Streuung dieser Mefiwerte reichte im
Jahr 1984 von einem Wert von 25 mBq/g im Rosenkohl (Raum Friedrichstal) und
18 mBq/g in Maiskornern (Raum Eggenstein-Leopoldshafen) bis hin zur mefitech-
nischen Nachweisgrenze. Im Jahr 1985 wurden in Roggenkornern ein maximaler
Wert von 35 mBq/g (Raum Friedrichstal) gemessen. Im Raum Eggenstein-Leo-
poldshafen wurde ein maximaler Wert von 17 mBq/g im Rosenkohl gefunden. In
bezug auf die HTO-Konzentrationen, die in verschiedenen pflanzlichen Nah-
rungsmitteln 1983 an einer Referenzstelle in Durlach-Aue (Medianwerte der
HTO-Konzentrationen 512 mBq/g) gemessen wurden [JAH 83], ist eine leichte
Erhohung der HTO-Konzentrationen durch die Tritiumemission in der Umge-
bung des KfK zu erkennen. Im Vergleich zu der nach der Strahlenschutzverord-
nung zuldssigen Tritiumkonzentration fiir Trink wasser von 7400 Bg/l sind die ge-
messenen HTO-Konzentrationen niedrig. Sie liegen unterhalb von 1 % dieses
Wertes (74 mBg/g) und sind somit unter dem Aspekt des Strahlenschutzes ohne
Relevanz.

Beim organisch gebundenen Tritium (OBT) ist bis auf wenige Ausnahmen in den
Proben jeweils eine hohere spezifische Aktivitat als fir das HTO zu beobachten.
Ausden Tabn. 3/7 und 3/8 ist zu entnehmen, daf} die Medianwerte 1984 im 1. und
2. Hauptausbreitungssektor 19 bzw. 17 mBqg/g betrugen. 1985 betrugen die
Medianwerte fur OBT im 1. und 2. Hauptausbreitungssektor 12 bzw. 11 mBq/g.
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I

1. Hauptausbreitungssektor (Raum Friedrichstal)

b . Iy -
Pro- spezifische 11-3- -3 ll“’ spezifische 13 i3
be- Wits Konzentrationin | Konzen- e Wils. - Konzentration in | Konzen-
N . nah- Ba/o . nah- B/ .
Pflanzliche me serge mibqg/g tration e serae mbg/y tration
Nahrungsmittel dat haltin in By/ky da haltin in By/ky
m‘m Irisch- 11;111 % I'risch-
1984 HTO oBm substanz, 1985 HITTO oBT substunz
_*
Getreide:
- Roggen (Karner) | us.08. 11 13+5 26 1345 03.08. 16 3515 U5 1A L3
- Weizen (Kérner) | ng.09. 11 11+5 2345 135 03.08. 10 20 t5 265 140 £28
- Mais (Kérner 3.09. 2 3t 6t +
Mais (K ) 13.09 52 135 165 115
Blattgemise:
- Kopfsalat 27.086. 95 8t 16t6 815 26.06. 93 G139 12+5 EREY
- Feldsalat 30.10. 88 RRE 39+6 225 02.12, 88 10+5 2145 1015
Kohlgemise:
- Weillkohl 27.06. 93 9t5 1215 gt5 09.08. 91 < NWG 175 < NWG
- ROLKON 30.10. 2 2015 3216 20 x .08, T 27X Bt
Rotkohl 30.10 92 W5 3246 2015 09.08 91 8t5 1245 t 5
- Wirsingkohl 30.10. #9 1715 18+5 1615 16.09. 93 < NWQ 1015 < NWQ
B
- Kohlrahi 30,10, 89 155 8247 185 09.08. 91 815 125 8+56
- Rosenkohl 30.10. 87 25%5 3616 2445 02.12 84 11+5 +5 x5
(Rosen)
Wurzel- und
Knollengemiise:
- Méhren 27.06. 89 145 12+5 1345 26.06. 89 6,314,4 9+5 58138
- Rettiche 27.06. 94 < NWG 26.06, 95 < NWG 1115 < NWG
- Rote Ruaben 13.09. 85 105 14+5 105 09.08. 88 < NWG 1215 < NWG
- Kartoilein 3.09, ( T 20% T ».08. < 194 T << i
Kartolfel 13.09 80 1015 20+ 5 10+5 16.09 81 NWG 915 NWG
Ausdauernde
Gemise 23.05. 91 1415 18%5 1415 12,08, 91 9+5 1415 915
- Spargeln: ‘
Obst:
- Erdbeeren 27.06. g1 1 15+ 11£5 26.06. 91 11%5 8t5 105
- Apfel 13.09. 8! 1215 241 12+5 16.09 79 815 1115 76837
p
Medianwerte 13£5 195 135 $t5 12+5 12%5

Tab. 3/7: Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus dem 1. Hauptaus-
breitungssektor in der Umgebung des KfK (20 mit Fehlerfortpflanzung)
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| 2. Hauptausbreitungssektor (Raum Eggenstein-Leopoldshafen)

Pllunzliche
Nahrungsmittel

e
Getreide:

Pro-
he-
nah-
me
da-
tum
1984

Was-

serge-

halt in
lyl'

spezifisehe 1-3-
Konzentration in
mBq/g

HTO

OBT

Y-
11-3- 'b’c‘f
Konzen-

. nah-
tration me-
in By/kg

L da-
I'risch-
substanzf| U
5 ‘8 1985

Wis-
Serge:
halt in

Y%

spezilische 11-3-
Konzentration in
mBq/g

Hro

ORBT

I1-3-
Konzen-
tration
in Bg/kg
I'risch-
substanz

- Roggen (Korner) | og.os. 11 yt5s 15 gt 08.08, 12 58t4.4 815 43127

-Weizen (Kérner) | 06.08. 10 0t5 14 8t 08.08. 15 -~ NWG 72144 < NWG

- Mais (Korner) 3110, 29 1844 29+ 14

Blatigemse:

- Kopfsalat 04.07. 93 NWG 3416 < NWG | 26006, 93 G644 11£5 6,9t3.4

- FFeldsalat 20011, 85 1215 1915 1215 U2.12, 83 gt5 1245 9t5

Kohlgemise:

- Weilikohl 04.07. u3 Ht5 15+5 8th 008, 93 52t4.4 yt5 50139

- Rotkohl 04.07. 92 515 33+6 yths 16.09, 40 sth CNWG < NWG

- Wirsingkoht! 04.07. 93 B LA 815 K15 16.09). 9N G0t44 (RERK! 58%4.8

- Kohlrabi 04.07. 92 9+%5 REESH 105 26.06. 92 . NWG B5t5 < NWG

- Rosenkohl 20,11 53 1315 1415 1245 02.12. %5 1745 135 1545
(Rosen)

Wurzel- und

Knollengemise:

- Méhren 04.07. 89 715 3+5 Tt5 26.06. gt < NWG 1415 < NWG

- Rettiche 04.07. 95 65 185 615 08.08. 95 3t5 10£5 ¥t5

- Rote Riiben 13.09. 86 7+5 gt5 7+5 08.08. 86 50143 1ts5 52+38

- Kartoffeln 13.09. 77 yts 174 + 16.09. 76 15 1115 89+t4.4

Ausdauernde

Gemise:

- Spargein 29.05. 90 715 28 16 8+5 11.06. 91 g+5 1215 9+5

Obst:

- Krdbecren 04.07. 41 6+5 22 g 65 26.06. 49 6.614.4 615 66+3.9

- Apfel 13.09, 84 £5 815 75 16.09. 83 105 1t5 9t5

Medianwerte 8415 175 415 6,0+t4.4 15 62140

Tab. 3/8: Tritiumkonzentrationen in pflanzlichen Nahrungsmitteln aus dem 2. Hauptaus-
breitungssektor in der Umgebung des KfK (20 mit Fehlerfortpflanzung)
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Gegeniiber dem wassergebundenen betriagt der organisch gebundene Wasserstoff
in pflanzlichen Nahrungsmitteln nur wenige Prozent des gesamten Wasserstoffs.
Zum einen enthalten die Pflanzenmaterialien in der Regel nur 10 % an Trocken-
substanz, zum anderen ist der Wasserstoffanteil dieser Trockensubstanz nur etwa
halb so grofl wie der des Wassers. Bei der Umrechnung der gemessenen HTO- und
OBT-Konzentrationen in mBq/g Frischsubstanz des betreffenden Nahrungs-
mittels oder Bq/kg (s. Tabn. 3/7 und 3/8) zeigt sich deshalb in den Medianwerten
praktisch keine Abweichung zu den HTO-Konzentrationen in Wasser. Bei den
Getreideproben, deren Wasseranteil in der Regel nur zwischen 10 % und 18 %
betragt, reduziert sich die Tritiumkonzentration bei dieser Angabe daher be-
trachtlich. Deshalb sind auch die OBT-Werte fir die Strahlenexposition nicht

relevant, jedoch von radiookologischem Interesse.

Vergleicht man die Tritiumkonzentrationen im Gewebewasser der Nahrungsmit-
tel mit den Tritiumkonzentrationen in den gleichzeitig entnommenen Bodenpro-
ben (s. Tabn. 3/9 und 3/10), so findet man eine recht gute Ubereinstimmung in
den Medianwerten (s. Tab. 3/11). Auch die Tritiumkonzentrationen in der boden-
nahen Luftfeuchtigkeit, die wahrend der Probenahme auskondensiert wurde,
heben sich im Mittel kaum von den tbrigen HTO-Konzentrationen ab. Bei Be-
trachtung der einzelnen Lebensmittel (Abbn. 3/7 bis 8/10) lassen sich Beispiele
finden, wonach die HTO-Konzentrationen im Gewebewasser der Pflanzen einer-
seits durch das Bodenwasser, andererseits mehr durch die Luftfeuchtigkeit be-
stimmt zu sein scheint. .
Zur Uberpriifung der Gultigkeit des "Spezifischen-Aktivitats-Modells” wurden
weiterhin die gemessenen Tritiumkonzentrationen in den Pflanzen im Mittel den
berechneten Mittelwerten der Tritiumkonzentration in der bodennahen Luft-
feuchtigkeit fiir mehrere Jahre (1981 bis 1985) gegeniibergestellt (Abbn. 3/11 und
3/12). Den berechneten Werten wurden die entsprechenden Langzeitausbrei-
tungsfaktoren fiir die Probenahmestellen und die Tritiumemissionen der Haupt-
emittenten des KfK zugrunde gelegt. Es zeigt sich, daf} die gemessenen und be-
rechneten Mittelwerte der HTO-Konzentrationen in Pflanzen und der Luftfeuch-
tigkeit recht gut tibereinstimmen, sowohl im 1. Hauptausbreitungssektor (Raum
Friedrichstal) als auch im 2. Hauptausbreitungssektor (Raum Eggenstein-
Leopoldshafen). Daraus 146t sich der Schluf} ziehen, dafl man mit dem verwende-
ten Konzept des "Spezifischen-Aktivitats-Modells” fiir Abschitzungen der Tri-
tiumbelastung in der Umgebung von kerntechnischen Anlagen durch Routine-
abgaben zu Werten kommt, die realistische Aussagen erlauben. Die beobachteten
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Tritiumkonzentrationen im organischen Anteil der Pflanzen liegen allerdings in

der Regel immer tiber den HTO-Konzentrationen, Dies bedarf einer weiteren

Abklarung, wofiir in der Abteilung Radiotkologie systematische Untersuchun-

gen laufen [STR 86].

Bodenproben, die

1. Hauptausbreitungssektor (Raum Friedrichstal)

mit folgenden 3 B
pﬂanzglichen 11-3-kon- H-3-kon- zlcln?,r'}:toizn
Nahrungsmitteln Probe- zentration Probe- zentration der konden-
enthommen nahme- der Boden- nahme- der Boden- sierten Luft.
wurden: datum 1984 | probenin § datum 1985 | probenin bf S
: Balg mBa/g euchte in
, mbq mBqg/g
m
Mais (Kdérner) 13.09 12+5 - - -
Kopfsalat 27.06. 14t+5 26.06. 915 615
Feldsalat 30.10. 1415 02.12. 1115 10+5
Weiflkohl 27.06. 23t5 09.08. 945 55+4,4
Rotkohl 30.10. i8+5 09.08. 9+5 556+44
Wirsingkohl 30.10. 18+5 16.09. < NWG 1415
Kohlrabi 30.10. 12+5 09.08. 4,81+4,3 561t4,4
Rosenkohl (Rosen) 30.10. 1415 02.12. 1115 105
Méhren 27.06. B+5 26.06. 915 6t5
Rettiche 27.06. 19+5 26.06. 9t5 65
Rote Riiben 13.09. 11t5 09.08, 615 56t4d 4
Kartoffeln 13.09. 115 16.09. 1015 1415
Spargeln 23.05. 131£5 12.06. < NWG 8+5
Krdbeeren 27.06. 2215 26.06. 95 6t5
Apfel 13.09. 125 16.09. 10+5 14t5
Medianwerte 1415 9+5 615

Tab. 3/9:

Tritiumkonzentrationen im Bodenwasser von Bodenproben sowie in

Proben kondensierter Luftfeuchte, die mit den pflanzlichen Nah-
rungsmitteln aus dem 1. Hauptausbreitungssektor in der Umgebung
des KfK entnommen wurden (< NWG = Wert liegt unterhalb der

Nachweisgrenze von 4,8 mBq/g)
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2. Hauptausbreitungssektor (Raum Eggenstein-
Leopoldshafen)
Bodenproben, die
mil folgenden o
pflanzlichen 1-3-kon- -3 kon- “43;}\0.”
Nahrungsmitteln Probe- zentration Probe- zentration d/,‘e‘nt: ul(;(fn
cntnommen nahme- der Boden- nahme- der Boden- ‘iLs['l\fm[ u&‘
wurden: dalum 1984 proben in datum 1985 probenin | F1erien Lt
mBq/g /g feuchte in
mBq/g
Mais (Korner) 10t5 _ - -
Kopfsalat 04.09. 9+5 26.06. < NWG < NWGQG
Feldsalat 20.11. 1545 02.12. 6,3+4,5 5+4
Weillkohl 04.07. 95 08.08. 815 815
Rotkohl 04.07. 915 16.09. < NWG 815
Wirsingkohl 04.07. 915 16.09. < NWG 8+5
Kohlrabi 04.07. 915 26.06. < NWG < NWG
Rosenkohl (Rosen) 04.07. 9+5 02.12. 6,3+ 4,4 544
Méhren 04.07. 915 26.06. < NWG < NWG
Rettiche 04.07. 915 08.08. 815 815
Rote Riiben 13.09. 5,214,8 08.08. 815 815
Kartoffeln 13.09. 52148 16.09. < NWG 8+5
Spargel 29.05. 915 11.08. < NWG 7*5
Frdbeeren .02.07. 5,4i4,7 26.06. < NWG < NWG
Apfel - - 16.09. < NWG 6+4
Medianwerte 9+5 < NWG 65

Tab. 3/10: Tritiumkonzentrationen im Bodenwasser von Bodenproben sowie in
Proben kondensierter Luftfeuchte, die mit den pflanzlichen Nah-
rungsmitteln aus dem 2. Hauptausbreitungssektor in der Umge-
bung des KfK entnommen wurden (< NWG = Wert liegt unterhalb
der Nachweisgrenze von 4,8 mBq/g)
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Abb. 3/7:  Tritiumkonzentrationen in landwirtschaftlichen Produkten Raum
Friedrichstal 1984

0BT

HTO
-1
Bodenwasser

" Luftfeuchte

Abb. 3/8: Tritiumkonzentrationen in landwirtschaftlichen Produkten ‘Raum
Friedrichstal 1985 '
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Abb. 3/9: Tritiumkonzentrationen in landwirtschaftlichen Produkten Raum
Eggenstein 1984
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Abb. 3/10: Tritiumkonzentrationen in landwirtschaftlichen Produkten Raum
Eggenstein 1985
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Abb. 3/11: Vergleich mittlerer Tritiumkonzentrationen Raum Friedrichstal
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Abb. 3/12: Vergleich mittlerer Tritiumkonzentrationen Raum Eggenstein
1981- 1985
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Friedrichstal | Eggenstein-
Leopoldshafen
1984 1985 1984 1985
T e, e e, |
Pflanzliche
Nahrungsmittel

HTO 13+5 815 8t5 6,044

OBT 1915 12+5 1715 11%5

Bodenfeuchte 1415 9%5 9+5 6t5
Luftfeuchte - 615 - < NWG

Tab. 3/11; Medianwerte der Tritiumkonzentrationen in landwirtschaftli-
chen Produkten und in Boden- sowie Luftfeuchten in den Jahren
1984 und 1985 in mBqg/g (Zusammenstellung aus den Tabn. 3/7
bis 3/10)
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4 Wasserpfad

Durch die Tritiumableitungen mit dem Abwasser des KfK (s. Kap. 2) gelangt Tri-
tium in den Vorfluter, was zu einer Beaufschlagung von Fischen und Wasser-
pflanzen, des Grundwassers und von benachbarten Oberflachengewéassern und
Eigenwasserversorgungen fihrt. Eine erhéhte Tritiumkonzentration wurde auch
noch unmittelbar hinter der Einleitungsstelle in den Rhein nachgewiesen z, B.
[KON 84].

4.1 Beaufschlagung des Vorfluters und benachbarter Oberflaichenge-

wasser

Der Inhalt der Chemiewasserendbecken (Fassungsvermogen 800 m3, ibliche
Fuallung 750 m3) wird durch Abpumpen uber eine 2,9 km lange Leitung innerhalb
drei Stunden abgeleitet (s. Abb. 4/1). Dies entspricht einer Abwasserabgabe von
75 1 s-1. Nach in [PIM 80] angegebenen Daten betrigt an der Einleitungsstelle
der Abwasser der Wasserdurchsatz des Vorfluters im Jahresmittel 280 1 s-1. Un-
ter der an sich nicht erfiillten Voraussetzung einer unendlich schnellen Durch-
mischung mit dem Wasser des Vorfluters ist also bestenfalls eine momentane
Verdinnung um den Faktor ca. 0,27 zu erwarten. Fir das Verhéltnis der jahr-
lichen Abwasserabgabe des KfK zum jahrlichen Abflull des Vorfluters findet man
einen mittleren Verdinnungsfaktor von zur Zeit etwa 0,031. Wie in [PIM 80] ge-
zeigt wurde, nimmt der Abflufl des Vorfluters in Fliefirichtung durch Wasser-
zuflufl zu und ist nach 13,5 km auf ca. 1,9 m3/s angestiegen. Dies bedeutet im
Abstand 13,5 km hinter der Einleitungsstelle eine zusatzliche Verdinnung um
den Faktor 0,15 bzw. eine Gesamtverdinnung um den Faktor ca. 0,005.

Die Abwasser erreichen spatestens 23,6 km nach der Einleitung den Rhein (s.
Abb. 4/1). Querverbindungen zum Rhein sind entsprechend dem jeweiligen Was-
serstand moglich, jedoch wegen des hierfiir notwendigen Aufwandes nicht im ein-
zelnen zu verfolgen. Zu dem Vorfluter benachbarten Oberflaichengewéssern be-
steht eine Verbindung zumindest iber das Grundwasser. Zusatzlich bestehen in
manchen Fillen permanent, in anderen Fallen abhingig vom Wasserstand
zeitweilig sichtbare Querverbindungen, so daf eine Uberwachung dieser Oberfla-
chengewisser naheliegt. In Abb. 4/2 sind Quartalsmittelwerte der Tritium-
konzentration in 400 m hinter der Einleitungsstelle kontinuierlich gesammelten
Proben fir die Jahre 1981 - 1986 wiedergegeben. In Tab. 4/1 sind MeBlergebnisse
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Pro- H-3-Aktivitatskonzentration in Bq/l
be- Probenahmeort '
Nr. 03.07.81 20.07.84 05.02.85 17.04.85 10.07.85 10.10.85 22.01.86 16.04.86 13.08.86 08.10.86
1 1{Baggersee Leopoldshafen - 15+6 - - 116 - - <6 -
2 [Baggersee "Streitkiopfle” 2717 486+ 7 307 30=7 3417 104110 82+8 779 207+13 168+12
3 (Baggersee "Rohrkopfle” - 256+ 65 247115 223+14 206+ 14 18913 179115 . 404+21 354419
4 [Mittelgrindloch 41+7 246115 9t6 55=8 76 508+25 40=7 9+5 155+ 11 103+9
5 [Baggersee, grof, 14+6 9+6 - - 716 - - 10t5 -
Liedolsheim
6 |Baggersee, klein, 20+7 929 3417 2727 <6 1516 788 11+5 | 554142 | 52=7
Liedolsheim
7 {Altrhein Ruf3heim 155+12 20t6 - - 80+9 - - - 76 -
8 |Schleuse Germersheim 1300+60 747134 - - 982143 - - - 107+10 -
9 [Kieswerk Aussiedlerhdfe 126111 8419 - - 89+9 - - - 65+8 -
10 [Altrhein, Aussiedlerhéfe 1177148 683+ 32 - - 1402 £ 59 - - - 1170£50 -
11 Jgrofles Loch bei - 8+6 - - <6 - - - <6 -
Aussiedlerhifen
12 |Baggersee Rheinsheim 1416 9t6 - - <6 - - - <8 -
13 |Baggersee, grof3, 11£6 9t86 - - 10£6 - - - 8=5 -
Philippsburg Sad
14 }Baggersee, klein, 1016 716 - - 10x8 - - 11+5 -
Philippsburg Stud
15 |Baggersee Philippsburg <6 <6 - <6 - - - 95 -
Nord
16 JAltrhein bei Altrheininsel 333+19 282116 - - 689+ 32 - - - 430+ 33 -
Korsika
17 JAltrhein bei Gasthaus 352+20 237%15 - - 283+ 16 - - - 132+12 -
"Rheineck”

Tab. 4/1: H-3-Aktivitdtskonzentration in Oberflachengewéssern im Tiefgestade (Probenahmestellen s. Abb. 4/1)

13
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der Tritiumkonzentration im Bereich des Vorfluters genommener Proben zusam-
mengestellt. Die Lage der einzelnen Probenahmestellen ist ebenfalls aus Abb. 4/1
ersichtlich. Zu erwihnen ist, dafl in den Vorfluter auch Kliaranlagenabwasser
eingeleitet wird. Dieser Gesichtspunkt sollte bei einer Bewertung der gegebenen
Situation nicht unbeachtet bleiben.

4.2 'Tritiumaustausch von Fischen und Wasserpflanzen mit dem umge-
benden Wasser

Die im Vorfluter lebenden Fische und Wasserpflanzen sind dem dort vorhande-
nen Tritium ausgesetzt. Es wurde nicht nur die Tritiumkonzentration in Fischen
aus dem Vorfluter (Gewebewasser und organisch gebundenes Tritium) gemessen,
sondern auch gezielt Experimente zur Aufhellung des Austausches von Tritium
zwischen dem umgebenden Wasser und den Fischen durchgefiihrt.

4.2.1 'Pritium in Fischen und Wasserpflanzen aus dem Vorfluter

In Tab. 4/2 werden aus dem Jahr 1984 stammende Meflwerte der Tritiumkonzen-
tration im Gewebewasser (HTO) und im Verbrennungswasser der organisch
gebundenen Substanz (OBT) von Fischen und Wasserpflanzen mitgeteilt. Die
untersuchten Fische wurden nicht selbst gefangen, sondern von Sportfischern
gekauft. Wegen des sehr raschen Austauschs zwischen Gewebewasser und umge-
bendem Wasser (s. Kap. 4.2.2.1) sind nur die OBT-Werte von Interesse. Zur
Geschmacksverbesserung werden Fische von Sportfischern vor der Tétung tibli-
cherweise in mit Leitungswasser gefiillten Gefaflen gehalten. Dabei findet ein
rascher Austausch zwischen Gewebewasser und umgebendem Wasser statt. Zur
Interpretation der gemessenen HTO-Werte miifite man die Vorgeschichte der
Probe vor der Gefriertrocknung genau kennen, was in der Regel nicht der Fall ist.
Auflerdem wird der Tritiumgehalt der Fische bei der Zubereitung zum Verzehr
und der Wasserpflanzen bei der Lagerung vor der Messung verringert.

Die gefundenen OBT-Werte spiegeln die mittlere Tritiumkonzentration im
Vorfluter wider. Da die Aufenthaltsdauer der Fische in Wasser unterschiedlicher
Konzentration unbekannt ist, sind die in Tab. 4/2 angegebenen MeBergebnisse
nicht genauer interpretierbar.
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Probenah- Probenart Wasser- | H-3-Konzentration in mBg/ml
medatum (Alter in Jahren, |gehaltin

1984 geschatzt) % HTO OBT
07.04. Rotauge (3) 74 734120 3012+120
07.04. Rotauge (5 - 6) 70 1160+ 50 37201150
07.04. Barsch (2 - 3) 73 2912+115 58531230 -
07.04. Barsch (> 4) 74 44111173 68401270
07.04. ~Brachse (4) 74 1310t 54 60201234
07.04. Brachse (7 - 8) 73 3030+120 51501+200
15.05. Rotauge (3 - 4) 76 8017 41221162
15.05. Rotauge (6 - 10) 75 223113 48801190
15.05. Rotauge (> 10) 74 327117 5140%200
15.05. Brachse (4 - 6) 75 14510 2670+ 110
15.05. Schilf 85 252114 330+t17
28.06. Rotauge (3 - 4) 75 1315 3940+ 160
28.06. Rotauge (6 - 7) 74 19+5 48001230
28.06. Brachse (3 - 4) 73 155 3380+ 134
28.06. Brachse (5 - 6) 73 17t5 60701240
28.06. Boden-Schilf 47 93t8 -
28.06. Schilf 82 506 209112
28.06. Wasserstern 90 195 35401140
28.06. Fadenalgen 84 10t5 470122

Tab. 4/2: Tritiumlconzent‘i'ationen in Fischen und Wasserpflanzen aus dem

Altrhein. Im Mittel entstanden 0,40 ml Oxidationswasser bei der
Veraschung von 1 g Trockensubstanz der oben genannten Fisch-
proben

4.2.2 'Tritiumaustausch zwischen Fischen und umgebendem Wasser

Zum besseren Verstdndnis der Austauschvorgiange wurde sowohl die Tritiumab-
gabe als auch die Tritiumaufnahme von Fischen untersucht. Bei den hierzu ge-
fangenen Fischen handelte es sich um Rotaugen (Rutilus rutilus; Masse ca. 50 -
90 g) und Brachsen (Abramis brama; Masse ca. 200 - 430 g).
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4.2.2.1 Tritiumabgabe von Fischen

Aus dem Vorfluter stammende Fische mit unbekannter Vorgeschichte wurden in
tritiumarmes Wasser eingesetzt und der Anstieg der Tritiumkonzentration in
diesem Wasser gemessen, Der Anstieg der Tritiumkonzentration C 148t sich

durch die Gleichung
c, c, c,
C:Cma.r 1 - C . axp(—)\l- H — : m‘;)(—.\z~ H— -;——— (’xp(—)\3~ f) “4-1)
max max max

beschreiben. Cy, Co, C3, A1, A2 und A3 sind Konstante, C,n,x ist die maximale

Tritiumkonzentration.

hl

Furt = 0 gilt C = 0. Daher gilt

c,=C -C -0C,. (4 -2)

3 max 1 2

Aus den Meflwerten lassen sich die Konstanten Cj und die Halbwertszeiten

T o= == 4—3)

(i = 1,2,3) bestimmen.

In Tab. 4/3 sind die Ergebnisse der durchgefiithrten Versuche zusammengefafit.
Auf den ersten Blick scheint T als durch die d4uflere Kontamination bedingt -
wassergefiillte Hohlraume z. B. Magen-Darm-Trakt eingeschlossen - erklarbar zu
sein. T konnte auf den Austausch des Gewebewassers und T3 auf jenen des OBT
zurickgefiihrt werden. Eine endgiltige Klarung ist nur durch weitere Kxpe-
rimente erreichbar,
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Cq Co Cs Minuten
Cinax Cinax Cinax Ty Ty T3
Maximum 0,19 0,54 0,62 0,24 46 139
Minimum 0,06 0,39 0,38 4,6 10,6 . 77
Medianwerte 0,08 0,45 0,45 0,81 27 126

Tab. 4/3: Bei der Tritiumabgabe von Fischen gefundene Konstanten (s. Gl.
(4-1))

4.2.2.2 Tritiumaufnahme durch Fische

In Abb. 4/3 ist ein Beispiel fir die Tritiumaufnahme in Fische, die bei einem Ver-
such innerhalb des Vorfluters eingesperrt waren, dargestellt. Die Probenahmen
wurden wahrend Tritiumableitungen aus Endbecken durchgefihrt. Wahrend die
~ Zunahme der Konzentration imm Gewebewasser den Erwartungen entspricht, gilt
dies nicht fiir die Zunahme im OBT. HTO wurde durch Gefriertrocknung gewon-
nen, das Verbrennungswasser der organischen Substanz durch Verbrennung des

trockenen Riickstands. Diese Ergebnisse bediirfen ebenfalls einer sorgfiltigen

Uberprifung,
Bq/lL
- s HTO
. A TWT
. = 0BT
10° |
B & Callitriche
5B [ %% R ¢ ~a
'y
I a
a
2 L. . .
[
10 | a Callitriche
5 -
2 -
103 I 1 1 1 | t | 1
1000 1030 1100 1130 1200 1230 1300 1330 1490 Uhrzeit

Abb. 4/3: Tritiumkonzentration im Wasser des Vorfluters, in Fisch und Wasser-
stern (TWT: Gewebewasser; OBT: organisch gebundenes Tritium)
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4.2.3 Radiologische Bedeutung des organisch gebundenen Tritiums in

Fischen

Die untersuchten Fische wiesen einen Wassergehalt von mindestens 70 % der
Frischmasse auf, Mit einem Wasserstoffanteil der organischen Trockensubstanz
von ca. 6 % erhalt man also einen Anteil des organisch gebundenen Wasserstoffs
von ca. 1,8 %. Pro kg Frischmasse hat man damit ca. 18 g organisch gebundenen
Wasserstoff, woraus man durch Verbrennung ca. 162 g Wasser erhalt. Rechnet
man mit einer Maximalkonzentration von 7 Bq/ml im Verbrennungswasser, so
bedeutet dies eine Tritiumaktivitat von ca. 1,1 kBq organisch gebundenes Tri
tium pro kg Fisch-Frischmasse. Nimmt man konservativerweise in Anlehnung
an ICRP 30, Part 1, eine effektive Halbwertszeit im Menschen fiir organisch
gebundenes Tritium von 500 d und einen Fischverzehr von 40 kg/a an, so folgt fir
den erst nach drei effektiven Halbwertszeiten anndhernd erreichten Gleichge-
wichtsfall eine Strahlenexposition von maximal 36 pSv/a. Hierbei war vorausge-
setzt, dall 100 % des organisch gebundenen Tritiums nach der Verdauung wieder
organisch gebunden sind. Nach dem derzeitigen Kenntnisstand bedeutet dies

eine Uberschiatzung um einen Faktor von ca. 5.
4.3 Tritium im Trinkwasser in der Nihe des Vorfluters

Fir die Jahre 1981 - 1983 wurden in {KON 84] MeBergebnisse der Tritiumkon-
zentration in vier Eigenwasserversorgungen berichtet. Diese Messungen wurden
fortgesetzt. Die seit 1981 angefallenen Meflergebnisse sind in Abb. 4/4 graphisch
dargestellt. Der starke Abfall der Tritiumkonzentration an der Probenahmestelle
C im Sommer 1982 ist das Ergebnis der Anlage eines neuen Brunnens durch den
Eigentimer, nachdem sich der alte zugesetzt hatte. Im iibrigen sind die gefunde-
nen Meflwerte im Gegensatz zu den in Abb. 4/2 fir den Vorfluter angegebenen
MeBwerte nur langsam veradnderlich. Der hochste MeBwert wurde zuletzt an der
Probenahmestelle B gefunden (s. Abb. 4/1) und liegt bei 150 Bg/l. Geht man von
einer mittleren Tritiumkonzentration im Vorfluter 400 m hinter der Einleitungs-
stelle von ca, 4000 Bq/l aus und multipliziert man diesen Wert nach Kap. 4.1 mit
einem Verdinnungsfaktor von ca. 0,15, so erhdlt man eine Konzentration von
600 Bq/l. Die zusatzliche Verdiinnung durch das Grundwasser liegt fir die vier
Probenahmestellen im Bereich 1:4 bis 1:10.

Zumindest fir die hier berichteten Fille gilt also, dafl die Tritiumkonzentration
in der oberen Schicht um den Faktor 0,10 bis 0,25 unter der mittleren Tritium-
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konzentration im Vorfluter liegt. Durch tiefere Bohrung liefle sich die Tritium-
konzentration der Eigenwasserversorgung reduzieren [KON 84]. Infolge der ver-
wickelten hydrologischen Verhiltnisse im Bereich des gegebenen Vorfluters er-
scheint es als wenig aussichtsreich, zu versuchen, die Tritiumkonzentration im

Grundwasser zu berechnen.
4.4 'Pritium in einigen landwirtschaftlichen Produkten

Im Zusammenhang mit Tritiummessungen an verschiedenen Eigenwasserver-
sorgungsbrunnen 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 Ergebnisse fir
verschiedene Gemisesorten, wie sie in den Betrieben zur Eigenversorgung mehr
gartenméflig angebaut werden, sind in Tab. 4/4 zusammengestellt. Die Entnah-
me der Proben erfolgte am 19. Juli und am 16. August 1984, Der Medianwert der
HTO-Konzentrationen dieser Proben liegt bei 15 mBqg/ml, der der OBT-Konzen
trationen bei 25 mBqg/ml. Die Werte fur OBT streuen tber einen Bereich von 16
bis 53 mBq/ml, ohne daf} sich aus dieser Melireihe eine besondere Tendenz hin
sichtlich der verschiedenen Gemisesorten erkennen 1af3t. Der Medianwert der
Bodenwasserkonzentrationen entspricht mit 15 mBg/ml dem der HTO-Konzen-

trationen in den Pflanzen.

Die monatlichen Messungen von Wasser-, Milch-, Grinfutter- und Silofutterpro-
ben aus dem Kuhstall eines Aussiedlerhofs wurden 1984 und 1985 fortgesetzt.
Die Ergebnisse sind in den Abbn. 4/5 und 4/6 dargestellt. Die HTO-Konzentratio-
nen der Milch lagen 1984 im Bereich von 32 bis 68 % (Medianwert von 55 %) der
HTO-Konzentration des Wassers in der Trianke, 1985 betrugen die entsprechen-
den Werte 34 bis 88 9% (Medianwert 54 %). Bel der Streuung muf} beachtet wer-
den, daf} die Kiihe Wasser in unterschiedlicher Menge auch mit dem Grinfutter
bzw. wihrend der Wintermonate mit der Silage bekommen. Die OBT-Werte lie-
gen in der Regel relativ dicht bei den HTO-Werten, obwohl die Kithe mit dem
Grinfutter organisch gebundenes Tritium nur in sehr geringer Konzentration
zugefiihrt bekommen. Darin zeigt sich, daf} die organischen Bestandteile, wie sie
in der Milch vorliegen, in vielen Stoffwechselschritten auf dem Wege von den
Migen tber das Blut zu den Milchdrisen stark verdndert bzw. neu synthetisiert
werden, wobel der organisch gebundene Wasserstoff weitgehend durch den Was-
serstoff des umgebenden Wassers ersetzt wird.
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11-3-Konzentration in H-3-
Prob mBqg/ml Konzen-
robe- Probe- , . Wasser- tration in
nahme- nahme. Pflanzliche rehalt in Oxids den ent-
datum ) Nahrungsmittel B :,/ freies Uxtda- sprechen-
1984 or ¢ W'dSSCl' LlOnHWi}':j- an l;()-
arro) | Ieraus I's denproben
(OBT) in mBqg/ml
19.07. A Karotten 87 10t5 2515 195
16.08. A Zwiebeln 82 27+5 28+5 22+5
16.08. Rotkohl 89 I1+5 29120 18+6
16.08. B Zwicbeln 84 506 53+7 3616
16.08. C Zwicheln 86 30+5 1945 x5
16.08. C Sellerie, Knollen 86 10+56 16%5 115
16.08. C Sellerie, Bldtter 85 105 25+5 11+5
16.08. C Rotkohl 90 18+5 22+5 11+56

Tab. 4/4: Tritiumkonzentrationen pflanzlicher Nahrungsmittel und gleich-
zeitig entnommener Bodenproben von verschiedenen landwirt-
schaftlichen Betrieben in der Ndhe des Rheinniederungskanals

~-@— Wasser

—8— Milch (10)
8- yilch (oBT)

Grinfutter (HTO)

1}~ Grinfutter (OBT)

--0O-- Heu (HTO)
=F~- Heu (OBT)

—4&— silofutter (HTO)

—&— sjlofutter (OBT)
—¥~ Trockenfutter (HTO)

—¥~ Trockenfutter (OBT)

801
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201
o
o ! L | ! ! L l ! ! | 1
Jan.  Feh. Marz April Mai  Juni Juli  Aug  Sept Okt Nov Dez.
Abb. 4/5: Tritiumkonzentrationen in verschiedenen Proben von einem landwirt-

schaftlichen Betrieb in der Ndhe des Rheinniederungskanals 1984
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Abb, 4/6: Tritiumkonzentrationen in verschiedenen Proben von einem landwirt-
schaftlichen Betrieb 1985
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5 Vergleich der Ergebnisse der vorliegenden Studie mit Berechnungen
nach der”Allgemeinen Berechnungsgrundlage” [BMI 79|

5.1 Ableitungen mitder Fortluft
5.1.1 Deposition

Nach Kap. 3.1.5 wiid fiir Niederschldge in Form von Regen und Schnee der Wert
fur die Proportionalitatskonstante s = 3.10-9 a mm-Is! (s. Gl. (8-4), S. 5)
empfohlen, der in Tab. 3 von Anhang 10, "Allgemeine Berechnungsgrundlage”
(ABG), eingefugt werden konnte. Der aus Anhang 12 fiir HTO ableitbare Wert
fir s ist um den Faktor 10 zu hoch. Es sei nochmals darauf hingewiesen, daf} die
Standortunabhéngigkeit dieses Faktors noch nicht bewiesen ist.

Nach Kap. 3.2 entspricht die Tritiumkonzentration im Bodenwasser jener in der
Luftfeuchte (Abbn. 3/7 bis 3/10, S. 28 und 29, Tab. 3/11, S. 31).

Fur die Depositionsgeschwindigkeit von molekularem Tritium im Boden konnte
in Tab. 3 von Anhang 10, ABG, ein Wert von 1-10-4 m/s ergédnzt werden. Bei
moorigen Béden sind jedoch auch um den Faktor 15 hohere Werte moglich (vgl.
z. B. [KON 87]). Diese Depositionsgeschwindigkeit hiangt von einer Reihe von
Parametern ab, z. B. Bodenbeschaffenheit, Temperatur und Bodenfeuchte. Da die
Depositionsgeschwindigkeit von HT auf Pflanzen um zwei Groflenordnungen
unter der im Boden liegt, erhalt man durch Gleichsetzung der Tritiumkonzen-
tration im Gewebewasser mit jener in der Bodenfeuchte einen konservativen
Wert.

5.1.2 Ingestion

Nach der ABG wird bei Tritium angenommen, daf es in den Pflanzen, bezogen
auf den natirlichen Wasserstoff, entsprechend dem Verhiltnis aufgenommen
wird, wie es in der Luft am betrachteten Ort vorliegt. Unter dieser Annahme
betrdgtdie Tritiumkonzentration in den Pflanzen [ANS 72]:
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K
S _hs

Crz = Az X ® (5-1)
(G1.(3.7) ABG).
Hierin bedeuten:
Cus: Tritiumkonzentration in der Pflanze in Bq/kg
Ap3: jahrliche Tritiumfreisetzung in Bq
X: Ausbreitungsfaktor am betrachteten Ort in s/m3
Kpns: Umrechnungsfaktor = 0,756/ 3,15:107 s = 2,4-10-8 s-1
0,75: Anteil des Wassers an der Pflanzenmasse (dimensionslos)
¢: absolute Feuchte in der Atmosphére wahrend der Wachstumsperiode am

betrachteten Ort in kg/m3, (In Anhang 6, ABG, werden fir die mittlere ab-
solute Luftfeuchte wahrend des Wachstumszeit 0,009 kg/m3 empfohlen.)

In der ABG fehlt der Hinweis, dafl dieser Ansatz nur fir tritiumhaltigen Wasser-
dampf, nicht aber fir gasformiges nichtoxidiertes Tritium gilt. Fiir gasformiges
Tritium muf} die Oxidation des Wasserstoffs im Boden betrachtet werden (vgl.
z. B.) [KON 87)).

Aus Kap. 3.2 dieses Berichtes geht hervor, dall Gl. (5-1) als Ansatz im Mittel an-
wendbar ist. In den Abbn, 3/11 und 3/12 (s. S. 30) sind mittlere Tritiumkonzentra-
tionen in der Luftfeuchte und im Gewebewasser sowie im Verbrennungswasser
der organischen Substanz (OBT) verglichen. Die Ubereinstimmung liegt fiir das
Gewebewasser im Rahmen der MeBgenauigkeit. Die Tabn. 3/7 und 3/8 auf den
S. 23 und 24 zeigen, daf} - bezogen auf die Masse der Frischsubstanz - das orga-
nisch gebundene Tritium keine Rolle spielt (s. auch S. 25). Die Abschédtzung in
Kap. 4.2.3 auf S. 40 zeigt fur einen Extremfall,«daf das organisch gebundene Tri-
tium fir den praktischen Strahlenschutz unproblematisch ist. Daf} die Tritium-
konzentration im Gewebewasser bei Pflanzen zeitlich variabel ist, stellt kein
Strahlenschutzproblem, sondern hochstens ein wissenschaftliches Problem dar.
Zusammenfassend ist festzuhalten, daB kein AnlaB fir eine Anderung der ABG
in bezug aufdie Anwendung der Gl. (5-1) bzw. Gl. (3-7), ABG, gesehen wird.
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5.2 Ableitungen mit dem Abwasser

Die Ableitungen radioaktiver Stoffe mit dem Wasser aus dem Kernforschungs-
zentrum Karlsruhe erfolgen unter atypischen Bedingungen, die nicht mit jenen
bei kerntechnischen GroBanlagen, wie z. B. Kernkraftwerke, vergleichbar sind.
Wegen des relativ geringen Abflusses des Vorfluters und der diskontinuierlichen
Abwasserableitungen ist die Aktivitatskonzentration im Vorfluter starken zeitli-
chen Schwankungen unterworfen (s. Kap. 4.1, S. 32), wodurch die Ubertragbar-
keit der vorliegenden Ergebnisse auf andere Standorte bzw. ihre Anwendbarkeit
zur Korrektur bzw. Ergianzung der Allgemeinen Berechnungsgrundlage einge-
schrankt wird. Es besteht jedoch keine Veranlassung, Anderungen an diesem
Teil der ABG vorzuschlagen.

5.2.1 Expositionspfad Trinkwasser

Die Schwankungen der Tritiumkonzentration im Vorfluter werden durch Ver
dinnung mit tritiumarmen Grundwasser und die Abnahme der Tritiumkonzen-
tration mit der Tiefe unter dem Grundwasserspiegel weitgehend ausgeglichen.
Esliegt daher nahe, in Gl. (6-6) der ABG die Anwendung eines Verdiinnungsfak-
tors zuzulassen, der auf experimentellen und theoretischen hydrologischen Un-
tersuchungen basieren sollte, sofern kein Wasser direkt aus dem FlieBgewésser
entnommen wird. Eigenwasserversorgungen verursachen besondere Probleme
infolge geringer Bohrtiefe der Brunnen und geringer Wasserentnahme, die zu ho-

heren Tritiumkonzentrationen fithren.
5.2.2 Expositionspfad Fischverzehr

Die Tritiumkonzentration in Fischen folgt relativ rasch der zeitlich verianderli-
chen Tritiumkonzentration im Vorfluter. Insofern darf Gl. (6-7) der ABG nur mit
besonderer Vorsicht angewandt werden. Das Problem entscharft sich fiir kern-
technische Anlagen mit sowohl hohem Kiihlwasserdurchsatz als auch mit einem
Vorfluter mit hohem Abflufl und damit dem Betrag nach geringeren Konzentra-
tionsschwankungen imVorfluter.
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5.2.3 Expositionspfade Viehtrinke - Milch/Fleisch und Beregnung -
Futterpflanze - Milch/Fleisch

Nach Abb. 4/5, S, 43, und Abb. 4/6, S. 44, lage es nahe, die Tritiumkonzentratio-
nen in Milch und Gewebewasser gleich der Tritiumkonzentration im Trankewas-
ser zu setzen. Dies fithrt praktisch zu den gleichen Ergebnissen wie die ABG:
Eine tagliche Aufnahme von 55 kg Weidefutter (I) und 75 1 Wasser (L) entspre-
chen der taglichen gesamten Wasseraufnahme der Kuh von ca. 120 1, wenn man
mit einem Wassergehalt des Grases von ca. 80 % rechnet. Fir das Produkt
LTMi,Fl (TMi; Transferfaktor Milch / Futter in d/l; TFl: Transferfaktor Fleisch /
Futter in d/kg) in Gl. (6-8) erhalt man mit den Transferfaktoren in Anhang 8 der
ABG

14 r/\.”l — 0’75
bzw.

. !
LT =090 —.
kg

Die mittlere Aktivitdtskonzentration eines Nahrungsmittels erhalt man als

Quotienten

(Jahresaufnahme A an Aktivitidtin Bq) / (Jahresaufnahme UMi,Flin 1 bzw. kg).

Ausden Gln. (6-8) bzw. (6-10) der ABG folgt

A -~ ‘i
YT = (l.- TMz,I'I). Cl*lldﬁ
U

bzw.

A W Vi
— = TM:,I«[)_ Cﬁltet&
UMt,I'l

(CFlieB; Tritiumkonzentration des Fliegewissers). Die in Klammern gesetzten

Faktoren liegen nahe 1, was zu zeigen war.
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