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SPURENSUCHE:

RADIOAKTIVE STOFFE IN DER LUFT

Vorwort

Herbert JanBBen*

»Radioaktive Stoffe in der Luft® — das war ein
Thema von erheblichem 6ffentlichen Interesse zur
Zeit des kalten Krieges, als die damals als ,,Atom-
Michte® bezeichneten Staaten in der Atmosphére
ihre Waffen testeten und damit auch ihr militari-
sches Potenzial demonstrierten. Die internationale
Gemeinschaft erkannte jedoch, dass die ungezii-
gelte Fortsetzung solcher Tests die Atmosphére
auf Dauer mit Spalt- und Aktivierungsprodukten
radioaktiv verseuchen wiirde. Trotz aller politi-
schen Gegensitze konnte der auch als ,Moskauer
Abkommen® bezeichnete ,Vertrag tiber das Verbot
von Kernwaffenversuchen in der Atmosphire, im
Weltraum und unter Wasser® 1963 in Kraft gesetzt
werden. Das war die Zeit, als die Spurenmessstelle
der PTB ihre regelmifligen Messungen aufnahm,
die zunéchst im Rahmen von Forschungsprojek-
ten durchgefiihrt wurden. Das offentliche Inter-
esse an radioaktiven Stoffen — schon gar an nur
Spuren — schien parallel mit dem Abklingen der
Kontamination aus den Kernwaffen zu sinken.

Es wurde jedoch auf drastische Weise wieder
erweckt, als nach dem Unfall im Kernkraftwerk in
Tschernobyl 1986 weite Teile Europas erneut mit
Spalt- und Aktivierungsprodukten kontaminiert
wurden. In der Folge wurde in Deutschland das
Strahlenschutzvorsorgegesetz erlassen, auf dessen
Basis ein umfassendes Messnetz zur Messung
radioaktiver Stoffe in allen Umweltmedien ein-
gerichtet wurde. Eine der Aufgaben des Bundes
ist die ,,grofiriumige“ Uberwachung der Atmo-
sphire. In dieses Messnetz sind die Spurenmess-
stellen des Deutschen Wetterdienstes (DWD), der
Physikalisch-Technischen Bundesanstalt (PTB)
und des Bundesamtes fiir Strahlenschutz (BfS)
integriert.

In diesem Heft stellen Vertreter aller an der im
Intergierten Mess- und Informations-System (IMIS)
mit der Spurenmessung radioaktiver Stoffe in der
bodennahen Luft beteiligten Institutionen ihre Sicht
der Bedeutung der Spurenmessstellen vor.

Im Beitrag des Bundesministeriums fiir Umwelt,
Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit (BMUB)
wird deutlich, dass neben den berechtigten
Anspriichen der Bevolkerung auch bilaterale und
internationale Verpflichtungen der Bundesre-
publik Deutschland erfiillt werden. Im Bereich
Spurenmessung sind das Aufgaben nach Artikel
35 und Artikel 36 des EURATOM-Vertrages, die
die regelmidflige Messung radioaktiver Stoffe in der
Umwelt und die Berichterstattung der Messergeb-
nisse an die Offentlichkeit fordern.

Messungen radioaktiver Stoffe in der Atmo-
sphire, das geht nicht ohne den Deutschen
Wetterdienst (DWD), der schon 1955 mit der
Uberwachung von Luft und Niederschlag beauf-
tragt wurde. Damals standen jedoch der Kern-
waffen-Fallout und der nukleare Notfallschutz im
Vordergrund. Nach 1986 wurden einige der im
DWD-Messnetz betriebenen Stationen zur Uber-
wachung der bodennahen Luft fiir Zwecke des
IMIS zu Spurenmessstellen ausgebaut, die im Sinn
der Strahlenschutzvorsorge moglichst empfind-
lich und mit hoher zeitlicher Auflésung messen
miissen. Im Beitrag des DWD werden die Aufga-
ben des DWD beschrieben und dessen Werkzeuge
vorgestellt, die es erlauben, die Ausbreitung frisch
freigesetzter radioaktiver Stoffe in der Atmosphire
abzuschidtzen. Damit ist der DWD in der Lage,
schnell die Prognosedaten bereitzustellen, die fiir
die Dosisabschatzung in Not- oder Katastrophen-
fallen bendtigt werden. Am Beispiel der Freiset-
zung beim Kernkraftwerkunfall von Fukushima im
Mirz 2011 wird gezeigt, welche Information der
DWD bereitstellen kann.

Die Messergebnisse aller Spurenmessungen
werden in der Leitstelle beim Bundesamt fiir

Strahlenschutz in Freiburg zusammengefiihrt, dort
abschlieflend gepriift und vor der Weiterleitung an
den BMUB radiologisch bewertet. Die Leitstelle

* Dr. Herbert JanBen,
Abteilung ,lonisieren-
de Strahlung®,

Cne . E-Mail:
und die Einbindung der eigenen Spurenmessstelle herbaeln.janssen@
in Freiburg stellt der Beitrag des BfS vor. Neben ptb.de
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den Aufgaben im Rahmen des IMIS erfillt das BfS
auch Messaufgaben im Rahmen der Uberwachung
des ,Umfassenden Atomwaffen Teststopp Abkom-
mens", das seit 1995 zur Ratifizierung vorliegt.
Eine wichtige Aufgabe der Leitstellen ist die im
IMIS geforderte regelméaflige Qualitatssicherung,
die durch die Organisation und Durchfithrung
von Ringversuchen gekennzeichnet ist. Da es fiir
Luftstaub derzeit kein zertifiziertes Referenzma-
terial gibt, greift die Leitstelle auf die Moglichkeit
zuriick, reale Luftstaubproben, die von Spuren-
messstellen der Teilnehmer stammen, mit genau
bekannten Aktivititen geeigneter Radionuklide zu
dotieren. Dafiir stellt die PTB Aktivitdtsnormale
bereit, sodass die Forderung der ,,Riickfiihrbar-
keit® auf ,,Staatliche Primdrnormale®, die in den
einschldgigen internationalen Normen gefordert
ist, sichergestellt wird.

Welche radiodkologischen Fragestellungen mit
empfindlichen Messungen radioaktiver Stoffe
in der Luft untersucht werden kénnen, zeigt der
Beitrag aus dem Institut fiir Radiodkologie und
Strahlenschutz (IRS) der Leibnitz Universitét
Hannover. Am Beispiel des langlebigen Spalt-
produktes Iod-129 lasst sich durch systematische
und empfindliche Messungen, die iiber den in der
IMIS-Routine erfolgenden Aufwand deutlich hin-
ausgehen, das Verhalten dieses Radionuklides in
der Umwelt darstellen. Moglich wird das durch die
Zusammenfiihrung und Bewertung von Messer-
gebnissen aus moglichst allen relevanten Umwelt-
medien, z. B. Meer, Sedimenten, Béden und Luft
— am besten aus verschiedenen Hohen und von
vielen Spurenmessstellen. Von der Radiodkologie
ist es ein nur kurzer Weg zur Dosimetrie. Daher
wird im Beitrag des IRS versucht, die berechtigte
und oft gestellte Frage der Offentlichkeit nach dem

Gefdhrdungspotenzial verstandlich zu beantwor-
ten. Dazu wird der Gang der Abschitzung ausge-
hend von einer vorliegenden ,, Aktivitat* bis zum
Risiko einer erhaltenen Strahlendosis skizziert.
Das ist allerdings nicht ganz ohne die Nennung
der grundlegenden Fachbegriffe moglich. Zur
Einschitzung der ,Geféhrlichkeit” wird dem Leser
der Vergleich mit der natiirlichen Strahlendosis
ermoglicht.

In den weiteren Beitragen werden neben der
Historie der Spurenmessstelle der PTB und den
bisher vorliegenden Messreihen auch die Arbeits-
abldufe in der Spurenmessstelle vorgestellt. Die
Probenahmeverfahren fiir radioaktive Edelgase
und Luftstaubproben, die ,,schnellen” Verfahren
wie die Gammaspektrometrie, die im Routinebe-
trieb und besonders im Intensivbetrieb des IMIS
zum Einsatz kommen. Wie personal- und zeit-
aufwendig die radiochemischen Verfahren fiir die
Bestimmung von Alphastrahlen oder Betastrahlen
emittierenden Radionukliden sind, wird schon
am vereinfachten Blockschema des radioche-
mischen Trennungsganges deutlich. Schlieflich
wird im abschlieflenden Beitrag ,,Nicht alltdgliche
Messergebnisse“ auch {iber radiologisch unbe-
deutende Messwerte berichtet, die im Verlauf der
vergangenen 50 Jahre auftraten. In der 6ffentlichen
Wahrnehmung stehen ,,grofe“ Ereignisse wie
Kernwaftentests, Tschernobyl oder Fukushima im
Vordergrund. Im Mess-Alltag einer Spurenmess-
stelle tauchen jedoch viele andere, manchmal auch
kuriose Emissionsquellen auf, deren Ermittlung,
auch im Zusammenwirken der im ,,Ring of Five®
zusammen arbeitenden Spurenmessstellen aus
ganz Europa, nicht immer gelingt.

Welche Emissionsquellen das sind? Lassen Sie
sich Giberraschen!
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50 Jahre Spurenmessung in der PTB

Herbert Wershofen*

Die Spurenmessstelle der
Physikalisch-Technischen Bundesanstalt

Seit Oktober 1963 beobachten Wissenschaftler

der PTB regelmiaf3ig radioaktive Stoffe in der

Luft. Anfangs galt das radiodkologische Interesse
besonders den Spalt- und Aktivierungsprodukten
aus den Kernwaffentests, die weltweit in der Atmo-
sphare verteilt wurden und zu Beginn der 1960er-
Jahre ihren Hohepunkt erreichten. Nach dem
Abkommen zur Einstellung der atmospharischen
Kernwaffenversuche 1962 sanken die Aktivitats-
konzentrationen dieser Radionuklide. Mehr und
mehr gerieten nun die natiirlichen radioaktiven
Stoffe in der Luft in den Fokus der Wissenschaftler,
sowie jene, die bei der friedlichen Nutzung der
Kernenergie freigesetzt werden. Besondere 6ffentli-
che Bedeutung bekamen die Messungen nach dem
Unfall im Kernkraftwerk in Tschernobyl 1986.

Bild 1:

Die Messungen wurden zunidchst als Arbeiten
in Forschungsprojekten durchgefiihrt. Heute sind
sie eine Daueraufgabe zur Strahlenschutzvorsorge.
Im Integrierten Mess- und Informations-System
(IMIS), das 1987 nach dem Unfall von Tschernobyl
zur Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt
eingerichtet wurde, werden die Spurenmessun-
gen an den in Bild 2 gezeigten Orten gemeinsam
mit dem Bundesamt fiir Strahlenschutz und dem
Deutschen Wetterdienst im Auftrag des Bundes-
ministerium fiir Umwelt, Naturschutz, Bau und
Reaktorsicherheit durchgefiihrt. Als eine von vier
Stationen berichtet die PTB ihre Messergebnisse an
die Européische Kommission. Der Vergleich der an
verschiedenen Orten gemessenen Aktivitatskon-
zentrationen ermdglicht zusammen mit meteorolo-
gischen Daten u.a. Riickschliisse auf die Herkunft
der Radionuklide und auf atmosphirische Ausbrei-
tungs- und Mischungsprozesse.

Atomwaffentests, wie dieser auf dem Bikini-Atoll in Mikronesien 1946, erhéhten zwischen den 1940er- und 1960er-
Jahren die Menge radioaktiver Stoffe in der Luft. Mit dem internationalen Abkommen zum Stopp atmosphérischer
Atomwaffentests 1962 sanken die Aktivitdtskonzentrationen dieser Radionuklide wieder.

Foto: wikimedia commons / United States Department of Defense

*

Dr. Herbert Wershofen,
Arbeitsgruppe
L,Umweltradioaktivitat”,
E-Mail:
herbert.wershofen@
ptb.de

Nach der Bundestags-
wahl vom 19. Oktober
2013 wurden die Auf-
gaben des damaligen
"Bundesministeriums
far Umwelt, Naturschutz
und Reaktorsicherheit"
um den Bereich des
Bauwesens erwei-

tert, verbunden mit
einer entsprechenden
Namenséanderung des
Ministeriums. Daher
erscheint der im Okto-
ber 2013 verdffentlichte
Vorabdruck hier in einer
redaktionell Uberarbeite-
ten Fassung.

Blau markierte Begriffe
finden sich erklart im
Glossar ab Seite 61.
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Bild 2:
Spurenmessstellen im IMIS und im EU-,Sparse Net"

Die messtechnisch-analytische Aufgabe der
Spurenmessstellen ist die Beobachtung vorliegen-
der ,alter” Kontaminationen. Thre radiotkologisch
erklarbaren Verdnderungen miissen erfasst und bei
Bedarf die aktuellen ,,Nullpegel“ bestimmt werden.
Nullpegel sind die zu Beginn eines ,frischen” Ein-
trags noch vorliegenden ,,alten“ Kontaminationen.
Sie werden bei der Abschitzung der radiodkolo-
gischen Folgen des ,,frischen” Eintrags nicht mehr
berticksichtigt.

Internationale Zusammenarbeit

Andert sich das Wetter, insbesondere der Wind,
innerhalb einer Woche hiufig, lassen sich die Kon-
taminationen der Luft auf dem Niveau von Spuren
nicht immer eindeutig einer bestimmten Emissi-
onsquelle zuordnen. Oft kann ein Emissionsort
nur eingegrenzt werden, wenn zusétzliche Infor-
mationen verfiigbar sind. Daher ist ein schneller
Informationsaustausch zwischen moglichst vielen
Spurenmessstellen hilfreich, wenn an einer Spu-
renmessstelle geringe Spuren gemessen werden.
Zur schnellen gegenseitigen Information hat sich
ein europaweites Netzwerk etabliert, das anfangs

o IMIS-Spurenmessstelle ’ - - ¢
g EU- und IMIS-Spurenmessstelle auf der Nutzung der dienstlichen und — fiir freie
BfS = Bundesamt fir Strahlenschutz

DWD Deutscher Wetterdienst
PTB = Physikalisch-Technische Bundesanstalt
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Tage — der privaten Telefon- und Telefaxnum-
mern der Wissenschaftler von fiinf Instituten in
Diénemark, Deutschland, Finnland, Norwegen und
Schweden beruhte. Daher nennt sich das Netzwerk
noch heute ,,Ring of Five®, obwohl sich derzeit

ca. 90 Wissenschaftler aus etwa 30 europdischen
Instituten beteiligen. Dariiber hinaus werden auch
Wissenschaftler in internationalen Organisationen
wie der Internationalen Atomenergie-Organisa-
tion (IAEA), der Organisation des Vertrages tiber
das umfassende Verbot von Nuklearversuchen
(Comprehensive Nuclear-Test-Ban Treaty Orga-
nization, CTBTO) und Wetterdiensten in Ubersee
informiert.

Nicht alltigliche Messergebnisse

Besondere Ereignisse fallen meistens bei Mes-
sungen der wochentlichen Proben auf. In Braun-
schweig finden sich nur wenige ,,grofle” Ereignisse,
wie die kerntechnischen Unfille in Tschernobyl
oder Fukushima. Mehrheitlich sind es kurzzeitige
oder nur in geringen Spuren aufgetretene Konta-
minationen. Hier einige Beispiele:

e Zur Jahreswende 1970/1971 gelang der Nach-
weis frischer Spaltprodukte von einem am
16.12.1970 in Nevada (USA) durchgefiithrten
unterirdischen (d. h. nicht atmosphérischen)
Kernwaffenversuch.

e Im Februar 1977 wurde erstmalig Selen-75
(Se-75) in Braunschweig gefunden. Die Quelle
war vermutlich ein Krematorium in Siid-
Niedersachsen, in dem ein Toter eingedschert
wurde, der zuvor nuklearmedizinisch mit Se-75
behandelt worden war.

¢ Im November 1983 wurden erstmals im
norwegischen Skibotn, spiter auch in Braun-
schweig und in Berlin, bei Ostwind-Wet-
terlagen Spuren von Zirkon-95 (Zr-95) und
Niob-95 (Nb-95) gemessen. Das Aktivitits-
verhiltnis Nb-95/Zr-95 war meist typisch fiir
Reaktor-Korrosionsprodukte.

e Die ersten Spaltprodukte aus Tschernobyl
wurden in Braunschweig bereits am Nachmittag
des 29. April 1986 nachgewiesen, nachdem der
Reaktor kurz nach Mitternacht am 26. April
explodiert war.

e Von 1988 bis 1996 wurde mehrmals
Lanthan-140 (La-140) ohne sein Mutternuklid
Barium-140 (Ba-140) nachgewiesen. Zwischen-
zeitlich stellte sich heraus, das La-140 fiir die
Dekontaminationsausbildung im militarischen
Bereich verwendet wurde.

e Viele Spurenmessstellen in Mittel- und Nord-
europa haben im Herbst 2011 Spuren von
Iod-131 (I-131) gemessen, das als Folge eines
Defektes der Filteranlagen in einer Produkti-
onsanlage fiir nuklearmedizinische Priparate in
Budapest emittiert wurde.

Bild 3:

Der Hochvolumen-Luftstaubsammler auf dem Gelénde der PTB in Braunschweig.

Bild 4:
Blick auf den Filter des Luftstaubsammlers bei gedffnetem Deckel.

Wie gefihrlich sind die
Spuren-Kontaminationen?

Oft wird von Besuchern oder besorgten Biirgern
gefragt: ,,Und wie gefihrlich ist das nun?“ Rein
fachlich hilft schon ein Vergleich der Messreihen:
Die kurzfristigen Eintrage kiinstlicher Radionu-
Kklide, die wir heute beobachten, liegen so weit
unter den Pegeln der immer in der Luft natiirlich
vorhandenen Radionuklide, dass ihr Beitrag zur
Strahlenexposition vernachlassigbar ist. Beispiels-
weise liberstieg die gemessene Aktivitdtskonzen-
tration von I-131 nach dem Reaktorunfall in Fuku-
shima nur an einem einzigen Tag die des immer
in der Luft vorhandenen natiirlichen Radionuklids
Beryllium-7 (Be-7). Die Dosisrelevanz der als
Folge der atmospharischen Kernwaftenversuche
freigesetzten Spalt- und Aktivierungsprodukte war
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aber immerhin so grof3, dass es bereits 1962 zum
Internationalen Vertrag iiber das Verbot von Kern-
waffenversuchen in der Atmosphire, dem Meer und
im nahen Weltraum gekommen ist, damit keine
Fallout-Radionuklide mehr freigesetzt werden.

Wie von der Aktivitit eines Radionuklids auf
dessen ,,Gefdhrlichkeit“ geschlossen wird, ist ein
recht langer und komplizierter Weg, der hier nur
vereinfacht dargestellt werden kann: Sind die Akti-
vitit des Radionuklids und die chemische Form,
in der es vorliegt, bekannt, wird die Art seiner
Strahlung (Alpha-, Beta-, Gamma- oder Neutronen-
Strahlung) bewertet und zunachst die Energiemenge
ermittelt, die auf z. B. menschliches Gewebe iiber-
tragen wird. Jetzt stellt sich das Problem, dass die
verschiedenen Gewebe unterschiedlich empfindlich
auf Strahlung reagieren. Das wird durch Gewebe-
wichtungsfaktoren bei der weiteren Abschitzung
beriicksichtigt. Die so fiir alle Gewebe ermittelten
Strahlendosen werden zur gesamten Kérperdo-
sis aufsummiert. Mit dieser effektiven Dosis wird
schlieSlich das Risiko abgeschitzt, das der anfangs
gemessenen Aktivitit entspricht. Das heif$t nun aber
noch nicht, dass der mit einem bestimmten Risiko,
im Alltagssprachgebrauch also einer ,Gefihrlich-
keit*, bewertete Schaden, z.B. eine Krebserkrankung,
dann auch tatsichlich eintritt. Es erhoht sich jedoch
die statistische Wahrscheinlichkeit.

Arbeitsablauf

Ein Hochvolumen-Luftstaubsammler, wie er auf
dem Gelande der PTB in Braunschweig steht, ist
im Prinzip ein dicker Staubsauger. Er soll im Rou-
tinebetrieb wochentlich moglichst viel Staub auf
einem Filter abscheiden. Im Intensivbetrieb wird
sein Filter jedoch téglich gewechselt und unter-
sucht, auch am Wochenende und an Feiertagen.

Je mehr Staub in der Probe ist, desto hoher ist die
daran haftende Aktivitit eines Radionuklids. Nach
der Entnahme des Filters aus dem Sammler wird
er einer ersten Messung mit einem Gammaspek-
trometer unterzogen, damit eine Kontamination
so frith wie méglich entdeckt wird. Zur Steigerung
der Messempfindlichkeit, fachlich spricht man von
einer Senkung der Nachweisgrenze, wird diese
Messung nach etwa einem halben Tag wiederholt.
Dann sind natiirliche Radionuklide, die die Mess-
empfindlichkeit beeintriachtigen, zerfallen, und es
werden Nachweisgrenzen von wenigen pBg/m?
fur Iod-131 (I-131) und Caesium-137 (Cs-137)
erreicht. Damit ist die Forderung des IMIS nach
einer ,,Nachweisgrenze unter 100 puBq/m>", die

die Spurenmessungen von Notfallmessungen
abgrenzt, erfiillt. Notfall-Messsysteme sind
unempfindlicher, aber schneller, um im Notfall
innerhalb von ein bis zwei Stunden auch kurzfris-
tige Anderungen zu erkennen, die fiir die Bewilti-
gung einer Notsituation wichtig sind.

Messungen fiir die Europiische
Kommission

Fiir die Berichterstattung der Spurenmessstellen
an die Europdische Kommission geméf3 Art. 35
und Art. 36 des EURATOM-Vertrages ist dagegen
gefordert, ,,reprisentativ” und ,,so empfindlich
wie méglich® zu messen. Damit sollen ,,alte”
Kontaminationen auch europaweit moglichst
lange beobachtbar bleiben und fiir die Nullpegel-
Ermittlung nach einer ,frischen” Kontamina-

tion bereitstehen. Dazu wird der Luftstaub nach
der Messung der Filter zunichst iiber 1,5 Tage
verascht. Die Asche, derzeit 0,5 g bis 1,5 g pro
Woche aus ca. 150 000 m* Luft, wird zu Tabletten
gepresst und mit einem der hochempfindlichen
Bohrloch-Detektorsysteme untersucht. Nach einer
Messdauer von einer Woche lasst sich eine Nach-
weisgrenze von 10 nBg/m? fiir die typischen Gam-
mastrahlen emittierenden Radionuklide erreichen.

Bild 5:
Bei der Veraschung des Filters entstehen 0,5 g bis
1,5 g Asche.

Bild 6:
Flissig-Flissig-Extraktion von Plutonium aus einer
Luftstaubprobe.
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Messungen von Alpha- und Beta-Strahlen
emittierenden Radionukliden

Fiir IMIS werden monatliche Analysen von
Americium-241 (Am-241), Strontium-90 (Sr-90),
Uran- und Plutonium-Isotopen verlangt. Am-241
kann mit den hochempfindlichen Gammaspektro-
metern der PTB sogar direkt in den wochentlichen
Aschen gemessen werden, und der Monatsmittel-
wert wird aus diesen Messwerten berechnet. Das
ist bei den anderen Radionukliden nicht méglich,
weil sie keine leicht messbare Gammastrahlung
aussenden. Daher miissen sie einer aufwendigen
und langwierigen radiochemischen Abtrennung
und Reinigung unterzogen werden. Erst danach
kann ein geeignetes Messpraparat zur Messung
der Alphastrahlung (Uran und Plutonium) und
Betastrahlung (Sr-90) hergestellt werden. Die fol-
genden Messungen dauern von einigen Tagen (U,
Sr-90) bis zu mehreren Wochen (Pu). Im Routine-
betrieb werden die Aschen eines Monats zusam-
men verarbeitet, sodass bei Luftvolumen von bis
zu 750 000 m® und der hohen Messempfindlichkeit
der Messplatze typische Nachweisgrenzen von
wenigen nBg/m” fiir Sr-90 und unter 0,1 nBq (U
und Pu) erreicht werden.

Berichterstattung

Sowohl die im Routinebetrieb ermittelten
wochentlichen Ergebnisse der gammaspektrome-
trischen Messungen als auch die Ergebnisse der
monatlichen radiochemischen Analysen und die
im Intensivbetrieb tagliche Mitteilung der gamma-
spektrometrischen Ergebnisse werden iiber einen
»PC-Client, der iiber eine geschiitzte Leitung mit
der zentralen Datenbank beim Bundesamt fiir
Strahlenschutz (BfS) verbunden wird, in die dort
vorliegenden, bundesweit gemessenen Datensétze
tibertragen. Nach dem Unfall in Fukushima wurde
die Leitstelle im BfS jedoch direkt per E-Mail
informiert, weil bundesweit betrachtet nur relativ
wenige tigliche Messwerte berichtet werden
mussten. Damit konnten die Datenaufbereitung
und deren radiologische Bewertung durch das BfS
deutlich schneller erfolgen, sodass die Veréftent-
lichung der ersten Messwerte im Internet schon
nach wenigen Stunden moglich wurde.

Alle Messergebnisse der deutschen Spurenmess-
stellen werden zentral von der Leitstelle bewertet
und sowohl fiir den jéhrlich erscheinenden Bericht
»~Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelastung®
zusammengefasst als auch an die EU weitergeleitet.
Die EU wiederum verdoffentlicht die europawei-
ten Messergebnisse regelmaflig in Berichten der
Europiischen Kommission. Neben diesen Uber-
sichtsberichten erscheint regelméfiig der Bericht
der Leitstellen ,Umweltradioaktivitit in der
Bundesrepublik Deutschland, Daten, Bewertung

und Methoden®, in dem nicht nur besondere Mess-
ergebnisse, sondern z. B. auch aktuelle Ergebnisse
von Forschungs- oder Entwicklungsprojekten
néher beschrieben werden.

Qualititssicherung

Wichtiger Teil der vom IMIS geforderten Quali-
tatssicherung sind Vergleichsmessungen, an denen
mehrere Spurenmessstellen teilnehmen. Zu diesem
Zwecke stellen Mitarbeiter der PTB-Spurenmess-
stelle dotierte Luftstaub-Referenzfilter zur Ver-
fiigung. Dafiir fertigt die Arbeitsgruppe ,, Aktivi-
tatseinheit” der PTB zuerst eine genau bekannte
Lésung der gewiinschten Radionuklide mit
bekannten Aktivitditskonzentrationen an. Diese
Losung wird anschlieflend gleichmifig auf ein
Filter getropft, das vorher wihrend einer Routine-
Probenahme mit realem Luftstaub beladen wurde.
Anschlieflend werden die Referenzfilter an die an
dem Ringvergleich teilnehmenden Spurenmess-
stellen zuriickgeschickt. Dort werden die tiblichen
Messungen durchgefiihrt — gegebenenfalls nach
vorhergehenden radiochemischen Analysen.

Die erhaltenen Messergebnisse werden mit den
vorgegebenen Referenzwerten, den ,,Sollwerten®,
verglichen. Treten deutliche Abweichungen auf,
werden die moglichen Ursachen ermittelt und
Losungsvorschlage fiir z. B. verfahrensbedingte
Abweichungen erarbeitet.

Messreihen

Die PTB hat von unterschiedlichen natiirlichen
und kiinstlichen Radionukliden unterschiedlich
lange Messreihen an verschiedenen Standorten
aufgezeichnet. Beispiele sind natiirliche Radio-
nuklide terrestrischen Ursprungs wie Kalium-40
(K-40, ab 1980), Blei-210 (Pb-210, ab 1971), Uran-
Isotope (1970 bis 1974, ab 1989) und Thorium-Iso-
tope (1970 bis 1974). Auch natiirliche Radionuk-
lide kosmogenen Ursprungs wie Be-7, Natrium-22,
(Na-22, 1970 bis 1976, ab 1983), Phosphor-Isotope
(P-32 und P-33, 1971/1972) und Schwefel-35
(S-35, 1970 bis 1973 sowie 1977 bis 1979) wurden
gemessen. Messungen kiinstlicher Radionuklide
erfolgen z. B. fiir Plutonium-Isotope (1970 bis
1974, ab 1989) oder Strontium-90 (Sr-90, ab 1990).
Die radioaktiven Edelgase Krypton-85 (Kr-85)
und Xenon-133 (Xe-133) werden nicht in der PTB
gemessen, sondern die Spurenmessstelle fithrt seit
1987 die Probenahme und eine Vorreinigung der
Edelgase durch. Danach werden die Proben zur
Messung zum Bundesamt fiir Strahlenschutz nach
Freiburg geschickt. Im Intensivbetrieb geschieht
auch dies taglich.
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Bild 7:

Das natirlich vor-
kommende Berylli-
um-7 ist stets in der
Atemluft vorhanden.
Seine Aktivitatskon-
zentration liegt, bis
auf eine Ausnahme,
deutlich tber der
des aus Waffentests
und Reaktorunfallen
stammenden Caesi-
um-137.
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Radiodkolgischer Unterschied von
Beryllium-7 und Caesium-137

Das natiirliche Be-7 ist immer in einer Aktivitits-
konzentration von einigen mBq/m? in der Atemluft
enthalten. Die Konzentration steigt im Frithsom-
mer an, weil die Tropopause erwédrmt und so fiir
feinen Staub aus der Stratosphire durchldssiger
wird. An diesen Staub ist das durch die kosmische
Hohenstrahlung entstandene Be-7 gebunden, und es
erreicht durch atmosphérische Mischungsvorginge
(Wind und Wetter) den Erdboden. In der Messreihe
des tiberwiegend aus den atmosphirischen Kern-
waffentests stammenden Cs-137 sieht man diesen
Effekt auch, weil es durch die bis in die Stratosphére
aufgestiegenen Atompilze dort eingetragen wurde
und sich dort wie Be-7 am Staub anlagerte. Der
Effekt wird tiberlagert durch Kernwaffentests, die
trotz des Internationalen Abkommens zum Verbot
von Kernwaffentests in der Atmosphére von Nicht-
Unterzeichnerstaaten durchgefiihrt wurden. Bis
1986 war die Aktivitdtskonzentration des Cs-137 auf
einige zehntel pBq/m® gesunken. Sie stieg infolge
des Eintrages aus Tschernobyl kurzzeitig auf die des
Be-7 an und sank langsam wieder auf den Pegel von
vor dem Unfall. Der stratosphdrische Eintrag von
Cs-137 ist jedoch nicht mehr sichtbar. Er wird von
Cs-137 aus Tschernobyl {iberdeckt, das an Boden-
staub gebunden ist. Der wiederum wird von Wind
und Wetter und durch menschliche Aktivititen wie
z. B. Landwirtschaft oder Verkehr aufgewirbelt. Im
weiteren Verlauf ist der Einfluss des Reaktorunfalls

1985

1990 1995 2000 2005 2010
Jahr

in Fukushima 2011 deutlich sichtbar. Er lag bei
einem Tausendstel bis einem Zehntausendstel des
in Braunschweig beobachteten Eintrags aus Tscher-
nobyl und war nur einige Wochen lang messbar.
Das war erkennbar am gleichzeitigen Vorliegen des
kurzlebigen Schwesterisotopes Cs-134, das nur aus
einer frischen Freisetzung stammen konnte.

Trenderkennung und kurzfristige
Anderungen bei Kalium-40

Radiookologische Beobachtungen zeigen sich
auch bei K-40, das tiberall dort in der belebten
und unbelebten Natur vorkommt, wo das Spu-
renelement Kalium auftritt. Die Aktivitatskon-
zentration von K-40 in der Luft, das in Boden-
staub, Pflanzenstaub oder auch im Flugstaub von
Heizkraftwerken und fossil befeuerten Gebaude-
heizungen enthalten ist, sank als Folge der allge-
meinen Luftreinhaltung seit den 1980er-Jahren
deutlich ab. In der Messreihe der Monatsmittel-
werte liegt ein langfristiger Trend vor, der trotz
der vielen monatlichen Schwankungen erkennbar
ist. Dagegen treten in den wochentlichen Mess-
ergebnissen kurzfristige Anderungen sehr viel
deutlicher hervor. Bild 8 zeigt die Messreihe der
Wochenmittelwerte in Braunschweig seit 1998.
Die hochsten dort sichtbaren Aktivitatskon-
zentrationen stammten vom Rauch der Silves-
terfeuerwerke. In Feuerwerkskorpern werden
kaliumhaltige Oxidationsmittel verwendet, die
beim Abbrennen in den Rauch gelangen. Beson-
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ders ausgeprigt ist der Effekt, wenn es an Silvester
nicht schneit oder regnet und ein schwacher Wind
aus Braunschweig iiber die PTB weht.

Die Technik — von den Anfingen bis heute

Seit Oktober 1963 werden in der PTB regelma-

Big und ohne Unterbrechung Messungen der an
Luftstaub gebundenen Radionuklide durchgefiihrt.
Zur Probenahme dienen Staubprobensammler
verschiedener Bauart, deren Leistung und Zuver-
lassigkeit standig verbessert wurden. Die Filter

zur Staubabscheidung bestanden anfangs aus
Glasfasern, wurden jedoch durch Materialien

aus Kunststoff ersetzt. Die zu Beginn noch sehr
begrenzte Energieauflosung der Detektoren machte
es bis 1970 erforderlich, die Staubproben einem
radiochemischen Trennungsgang zu unterziehen.
Anschlieflend wurden die gereinigten Fraktionen
in einem Nal(T1)-Bohrloch-Szintillationsspektro-
meter gemessen. Die Nachweisgrenze lag bei etwa

1 uBq/m?®. 1971 wurde das erste Gammaspektrome-
ter mit einem Ge(Li)-Bohrloch-Detektor in Betrieb
genommen, das eine deutlich bessere Energieauf-
16sung bot, sodass die meisten Radionuklide direkt
gemessen werden konnten. Mit Gammaspektrome-
tern der darauffolgenden Generation mit HPGe-
Bohrloch-Detektoren, sehr guter Energieauflosung
und geringerer Eigenaktivitit konnte die Nachweis-
grenze bis auf 10 nBq/m? verbessert werden. Diese
enorme Steigerung der Messempfindlichkeit wurde
nicht zuletzt auch durch die Erhohung des Luft-

2014

durchsatzes der Staubprobensammler auf derzeit

900 m*/h méglich. =

Bild 8:

Die Aktivitatskonzen-
tration des natur-
lichen Radionuklids
Kalium-40 schwankt
im Jahresverlauf. Sie
wird unter anderem
durch landwirtschaft-
liche Aktivitaten

und Feuerwerke
beeinflusst.

Bild 9:
Luftstaubsammler 1983.
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Bedeutung der Spurenmessung
im Rahmen der Regelungen zur Uberwachung

der Umweltradioaktivitat

Reimund Stapel*

Entwicklung der Uberwachung der
Umweltradioaktivitit

Durch die Inbetriebnahme von Forschungs-
reaktoren in der Bundesrepublik Deutschland

in den Jahren 1957 und 1958 und den spiteren
Betrieb von Kernkraftwerken zur Energiegewin-
nung wurde es erforderlich, die Radioaktivitét in
der unmittelbaren Umgebung kerntechnischer
Anlagen zu iiberwachen. Die rechtlichen Ver-
pflichtungen dazu leiten sich aus dem Atomgesetz
und der Strahlenschutzverordnung ab und werden
sowohl von den Betreibern der Anlagen selbst als
auch von unabhingigen Messstellen der Linder
umgesetzt. Die Messaufgaben sind seit 1993 in der
Richtlinie zur Emissions- und Immissionsiiberwa-
chung kerntechnischer Anlagen (REI) festgelegt.

Die Notwendigkeit einer grofraumigen Uber-
wachung der Radioaktivitdt in der Umwelt ergab
sich dagegen schon frither aus den oberirdischen
Kernwaffenversuchen ab 1945, die Radioaktivitat
in die Atmosphire freisetzten und damit einen
nicht vernachldssigbaren Beitrag zur Strahlen-
exposition der Bevolkerung verursachten. Daher
wurden schon in den 1950er-Jahren von der
Bundesrepublik Deutschland Messsysteme zur
Umweltiiberwachung aufgebaut, u. a. wurde 1955
der Deutsche Wetterdienst (DWD) gesetzlich
verpflichtet, die Atmosphire auf ,,radioaktive Bei-
mengungen” zu untersuchen und deren Ausbrei-
tung zu iiberwachen.

Im europédischen Rahmen verpflichtet Artikel
35 des Vertrages zur Griindung der Européischen
Atomgemeinschaft (EURATOM) vom 25. Mirz
1957 die Mitgliedstaaten, die notwendigen
Einrichtungen zur stindigen Uberwachung des
Radioaktivititsgehaltes von Luft, Wasser und
Boden sowie zur Uberwachung der Einhaltung der
Strahlenschutz-Grundnormen zu schaffen.

Ein wesentlicher Schritt in der Weiterent-
wicklung der grofiraumigen Uberwachung der
Umweltradioaktivitdt wurde in Deutschland durch
den Reaktorunfall von Tschernobyl am 26. April
1986 ausgelost. Am 19. Dezember 1986 wurde
das Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG) [1]

verabschiedet, dessen Ziel es ist, zum Schutz der
Bevolkerung die Radioaktivitat in der Umwelt zu
tiberwachen und im Falle von Ereignissen ,,mit
moglichen nicht unerheblichen radiologischen
Auswirkungen® die radioaktive Kontamination

in der Umwelt und die Strahlenexposition des
Menschen durch angemessene Mafinahmen so
gering wie moéglich zu halten. Das Gesetz regelt
u.a. die Zustindigkeiten fiir die Uberwachung der
Umweltradioaktivitit neu. Es grenzt die Aufga-
benzustdndigkeit zwischen Bund und Landern

ab. Die grofirdaumige Uberwachung der Luft und
des Wassers sowie die Ermittlung der Gamma-
Ortsdosisleistung sind Einrichtungen des Bundes
zugewiesen. Die Uberwachung der anderen
Umweltmedien wird dagegen von Messstellen

der Lander wahrgenommen. Die Ermittlung der
Daten, die Datenhaltung, -bereitstellung und
-aufbereitung erfolgen im Rahmen des Integrierten
Mess- und Informationssystems zur Uberwachung
der Umweltradioaktivitat (IMIS), dessen Aufbau
und Betrieb ebenfalls im Strahlenschutzvorsor-
gegesetz festgeschrieben und in der Allgemeinen
Verwaltungsvorschrift zum Integrierten Mess- und
Informationssystem zur Uberwachung der Umwelt
(AVV-IMIS) [2] nédher geregelt sind.

Rolle der Uberwachung
im Normalfall und im Notfall

Als Anhdnge zur AVV-IMIS sind insbesondere

die Messprogramme fiir den Normalbetrieb
(Routinemessprogramm) und fiir den so genann-
ten Intensivbetrieb (Intensivmessprogramm) im
kerntechnischen oder radiologischen Notfall auf-
gefiihrt. Gegenstand dieser Messprogramme sind
Radionuklide kiinstlichen Ursprungs, die infolge
von Titigkeiten des Menschen in die Umwelt
gelangen und so zu einer erhohten Strahlenexposi-
tion fithren konnen.

Insbesondere sind die Programme so ausgelegt,
dass sie die langfristigen Auswirkungen von Kern-
waffenexplosionen und die grofiraumigen und glo-
balen Folgen des Betriebes von kerntechnischen
Anlagen im In- und Ausland erfassen. Aufgrund
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der grofrdumigen Uberwachung werden zum Teil
auch Veranderungen der Radioaktivitét in der
Umwelt durch Anwendung von Radioisotopen

in Medizin, Forschung und Industrie miterfasst.
Das Routine-Messprogramm enthélt verbindliche
Vorgaben fiir die Durchfiihrung der routine-
mifigen Uberwachungsmafinahmen durch die
zustdndigen Behorden des Bundes und der Lander
und stellt ein bundeseinheitliches Vorgehen sicher.
Bei Hinweisen auf eine nennenswerte Zunahme
der Kontamination infolge erhohter Freisetzung
radioaktiver Stoffe in die Umwelt miissen beson-
dere Programme durchgefiihrt werden. Fiir diese
Fille ist das Intensivmessprogramm vorgesehen,
das unterschiedlichen Szenarien gerecht wird.

Die Messungen des Routinemessprogramms
dienen unter anderem der Gewinnung von Refe-
renzwerten, um im Falle eines Ereignisses mit mog-
lichen, nicht unerheblichen radiologischen Auswir-
kungen die Konsequenzen fiir Mensch und Umwelt
beurteilen zu konnen. Im Umweltbereich Luft
liefern unter normalen Umstidnden die automatisch
und kontinuierlich durch Monitore durchgefiihrten
nuklidspezifischen Messungen der Luftaktivitit
lediglich die Aussage, dass die Aktivitdtskonzentra-
tion kiinstlicher Radionuklide unterhalb der Nach-
weisgrenze liegt. Die Spurenmessungen dienen hier
mit Hilfe empfindlichster Methoden der Ermittlung
der tatsdchlichen Aktivitdtskonzentrationen von
Radionukliden in der Luft, um kurz- und langfris-
tige Anderungen auf niedrigstem Aktivitdtsniveau
verfolgen zu kénnen. Hierdurch wird einerseits eine
Art Nullpegel bestimmt und andererseits wegen
der hohen Empfindlichkeit eine Frithwarnfunk-
tion wahrgenommen. Selbst kleinste Ereignisse
im Ausland, wie das Einschmelzen einer radioak-
tiven Quelle bei der Schrottverarbeitung oder die
Freisetzung von lIod-131 (I-131) durch Fabriken zur
Herstellung radioaktiver Isotope fiir medizinische
Zwecke konnen erkannt werden. Letzteres war z. B.
Ende Oktober/Anfang November 2011 nach einer
Freisetzung von I-131 durch eine ungarische Iso-
topenfabrik der Fall, die nur durch entsprechende
Ergebnisse von Spurenmessungen in mehreren
europdischen Staaten bekannt wurde.

Die EU-Kommission fordert neben einem
engmaschigen Uberwachungsnetz, das ihr die
Bildung regionaler Mittelwerte erlaubt und dessen
Anforderungen durch das Routinemessprogramm
abgedeckt sind, auch ein weitmaschiges Uberwa-
chungsnetz, in dem an wenigen, regional repré-
sentativen Orten hochempfindliche Messungen
durchgefithrt werden, die ein klares Bild der tat-
siachlichen Niveaus und Trends der Aktivititswerte
ausgewdhlter Radionuklide vermitteln. Nach dem
IMIS-Routinemessprogramm durchgefiihrte Spu-
renmessungen der Luftaktivititskonzentration von
den Probenahme- und Messstellen Braunschweig
der PTB, Berlin bzw. Potsdam und Offenbach des

DWD sowie Schauinsland des BfS sind Bestandteil
der weitmaschigen Uberwachung der Umweltra-
dioaktivitdt durch die EU fiir das Umweltmedium
Luft. Weitere Spurenmessungen mit internatio-
nalem Bezug werden vom BfS im Rahmen des
Vertrags liber das umfassende Verbot von Nukle-
arversuchen (Comprehensive Nuclear-Test-Ban
Treaty, CTBT) durchgefiihrt. Das System zur
Uberpriifung der Einhaltung des Vertrags umfasst
u.a. weltweit 80 Spurenmessstellen fiir Radioak-
tivitat in Luft. Das BfS ist im Auftrag des Auswir-
tigen Amtes fiir die Radionuklidmesstechnik und
Bewertung von Radionukliddaten der Vertragsor-
ganisation CTBTO auf nationaler Ebene zustindig.
Es ist fiir den Betrieb der deutschen Radionuk-
lidstation der CTBTO auf dem Schauinsland bei
Freiburg, der einzigen in Mitteleuropa, verant-
wortlich und in Zusammenarbeit mit der CTBTO
an der Weiterentwicklung der Messtechnik und
Optimierung des Verifikationssystems beteiligt.
Dort sind seit 2003 automatische Messsysteme mit
hoher Empfindlichkeit sowohl fiir den Nachweis
von schwebstoftgebundener Radioaktivitdt als auch
fiir den Nachweis der radioaktiven Xenonisotope
Xe-135, Xe-133m, Xe-133 und Xe-131m in Betrieb.
Im Intensivbetrieb finden gegeniiber dem Nor-
malbetrieb insbesondere zeitliche und rdumliche
Verdichtungen statt. Fiir die Spurenmessungen
der Luftaktivitdt bedeutet dies eine Verkiirzung
des Probeentnahmezeitraums von einer Woche im
Normalbetrieb auf 24 Stunden. Dies ist zwar mit
einer Herabsetzung der Empfindlichkeit verbun-
den, jedoch sind im Intensivbetrieb auch die zu
messenden Aktivititen erhoht und die hohere
zeitliche Auflosung ist prioritar fiir die Lagebewer-
tung. Eine wesentliche Funktion dieser Messungen
im Intensivbetrieb besteht in der Bestimmung von
Luftaktivitatskonzentrationen der Radionuklide
Strontium-89 (Sr-89) und Strontium-90 (Sr-90)
sowie alphastrahlender Radionuklide der Elemente
Uran, Plutonium und Americium, die eine beson-
dere Bedeutung fiir die Strahlenexposition haben.
Diese Radionuklide werden nicht durch die Moni-
toreinrichtungen erfasst, die automatisch, konti-
nuierlich und nuklidspezifisch die Luftaktivitats-
konzentration in hoher zeitlicher Auflosung (alle
zwei Stunden im Intensivbetrieb) bestimmen. Das
gleiche gilt fiir radioaktive Edelgase. Tatsdchlich
werden alle diese speziellen Radionuklide durch
die Spurenmesseinrichtungen nicht nur im Inten-
sivbetrieb, sondern auch im Normalbetrieb unter-
sucht. Im Intensivbetrieb tragen diese Messungen
dazu bei, die betroffenen Gebiete zu ermitteln, die
Strahlenexposition abzuschétzen und die Radio-
nuklidzusammensetzung zu bestimmen. Aufgrund
ihrer hoheren Empfindlichkeit lassen sie erkennen,
ob noch Luftmassen mit erhohter Radioaktivitat
iiber deutschem Gebiet vorhanden sind.
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Berichtspflichten Artikel 36 des Euratom-Vertrags verlangt,
dass der EU-Kommission von den zustdndigen
Sowohl national als auch gegeniiber der EU-Kom-  Behorden regelmifiig Informationen iiber die in

mission bestehen fiir das Bundesministerium fiir Artikel 35 genannten Uberwachungsmafinahmen
Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit tbermittelt werden, damit sie stdndig iiber den
(BMUB) Berichterstattungspflichten hinsicht- Gehalt an Radioaktivitit unterrichtet ist, dem
lich der Uberwachung der Radioaktivitit in der die Bevolkerung ausgesetzt ist. Zu diesem Zweck
Umwelt. werden die Daten aus dem engmaschigen und aus

Das Strahlenschutzvorsorgegesetz sieht die jahr-  dem weitmaschigen Messnetz durch das BfS an die
liche Berichterstattung an den Deutschen Bundes- ~ EU-Kommission {ibermittelt. Der aktuelle Bericht
tag und den Bundesrat iiber die Entwicklung der deckt die Jahre 2004 bis 2006 ab und ist der 33.
Radioaktivitat in der Umwelt vor. Dazu werden die  seiner Art [4]. Bild 1 zeigt aus diesem Bericht Zeit-

zur Umweltradioaktivitdt und Strahlenbelastung reihen fiir die schwebstoffgebundene Luftaktivi-
erhobenen Daten vom Bundesamt fiir Strahlen- titskonzentration, die an den Spurenmessstationen
schutz (BfS) zusammengefasst, aufbereitet und in Risg, Berlin und Wien gemessen wurden.
dokumentiert.

Schon seit 1958 werden die von den amtlichen Fukushima
Messstellen gemessenen Werte der Radioaktivitat
in der Umwelt in Form von Vierteljahresberich- Seit dem Aufbau des IMIS nach dem Reaktorun-
ten, seit 1968 in Jahresberichten veroffentlicht. fall von Tschernobyl im Jahr 1986 ist das System
Diese Jahresberichte ,,Umweltradioaktivitdt und anldsslich des Reaktorunfalls von Fukushima im

Strahlenbelastung® des BMUB beinhalten neben Marz 2011 erstmals auf8erhalb von Ubungen in
den Ergebnissen der Uberwachung der Umweltra-  Teilen nach dem Intensivmessprogramm betrie-
dioaktivitdit Angaben iiber die Strahlenexposition =~ ben worden. Durch die grofie Entfernung zum
der Bevolkerung durch natiirliche und kiinstliche =~ Quellort und die damit verbundene Verdiinnung

Quellen und enthalten gegeniiber dem Bericht war die nach Deutschland verfrachtete Menge
an Parlament und Bundesrat ausfiihrlicheres radioaktiven Materials nur mit empfindlichen
Datenmaterial [3]. In diese Berichte finden auch Methoden messbar. Um Messergebnisse mit hoher

die Messwerte aus Spurenmessungen radioaktiver  zeitlicher Auflésung zu erhalten, wurde wie im
Stoffe in Luft einschliefSlich einer Kommentierung  Intensivmessprogramm vorgesehen der Zeittakt
und Bewertung Eingang. fiir die Probeentnahme der schwebstoffgebunde-
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nen Radionuklide an den vier Spurenmessstellen,
die auch Bestandteil des weitmaschigen Netzwerks
der EU sind, ab dem 23.03.2011 von wochentlicher
auf tégliche Probeentnahme umgestellt. Uber den
zeitlichen Versatz im Auftreten des ersten Akti-
vitdtsanstiegs an den vier Stationen manifestierte
sich die Zugrichtung der radioaktiven Luftmassen
von Nordwesten nach Siidosten. Die gemessenen
Luftaktivitatskonzentrationen insbesondere von
1-131, Caesium-137 (Cs-137) und Caesium-134
(Cs-134) belegten, dass keinerlei gesundheitliche
Gefihrdung fiir die Bevolkerung in Deutschland
bestand.

Fazit

Die in den Jahresberichten ,,Umweltradioaktivitit
und Strahlenbelastung® des BMUB dokumentier-
ten und kommentierten Messungen der Spuren-
messstellen fiir Luftaktivitdtskonzentrationen nach
dem Routinemessprogramm sowie die Messungen
wiahrend des Fukushima-Ereignisses nach dem
Intensivmessprogramm belegen, dass das Konzept
der Spurenmessstellen sinnvoll und tragfahig ist. =
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Bild 1:

Spurenanalyse im Bundesamt flur Strahlenschutz:
Leitstelle und Messaufgaben

Jacqueline Bieringer', Clemens Schlosser?

Geschichte der Spurenmessungen am
Bundesamt fiir Strahlenschutz

Bereits kurz nach dem 2. Weltkrieg begann im
Jahre 1946 eine Arbeitsgruppe des Physikalischen
Instituts der Albert-Ludwigs-Universitét in Frei-
burg unter Leitung von Prof. Wolfgang Gentner
und Dr. Albert Sittkus damit, im Schwarzwald auf
dem Schauinsland Experimente zur Charakteri-
sierung der kosmischen Héhenstrahlung durch-
zufiihren. Im Frithjahr 1953 gelang den Forschern
zum ersten Mal in Niederschlagsproben der Nach-
weis vom Fallout eines Kernwaffentests. Als Folge
wurde fiir die zeitlich liickenlose und langfristige
Uberwachung der Atmosphire auf kiinstliche und
natiirliche Radioaktivitat auf dem Schauinsland
(1200 m NN) eine feste Messstation gebaut, die
1957 ihren Betrieb aufnahm.

In den Folgejahren gewann die Uberwachung
der Umwelt auf radioaktive Stoffe — aufgrund der
zunehmenden militarischen sowie zivilen Nutzung
der Kernenergie — immer mehr an Bedeutung. Es
wurden neue Verfahren zur nuklidspezifischen
Messung der an den Luftstaub gebundenen radio-

Messstation des BfS auf dem Schauinsland.
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aktiven Stoffe und der radioaktiven Edelgase in der
Luft entwickelt. Eines dieser Systeme ist seit 1957
immer noch im kontinuierlichen Betrieb. Die aktu-
ellen Daten werden im Internet unter
www.bfs.de/de/ion/imis/luftueberwachung.html
wochentlich bereitgestellt. Bis ins Jahr 1980 wurden
mehrfach radioaktive Stoffe von oberirdischen
Kernwaffentests an der Station nachgewiesen,
zuletzt der von Lop Nor, China. Von 1958 bis 1982
gehorten die Messstation und das Freiburger Labo-
ratorium als ,, Auflenstelle Freiburg-Schauinsland®
zum Max-Planck-Institut fiir Kernphysik in Heidel-
berg. Als ,,Institut fiir Atmosphirische Radioaktivi-
tat“ (IAR) wurden die Einrichtungen 1982 Bestand-
teil des Bundesamtes fiir Zivilschutz (BZS).

Die radioaktive Wolke der Reaktorkatastrophe
in Tschernobyl wurde auch an der Messstation auf
dem Schauinsland nachgewiesen. In der Folge der
Reaktorkatastrophe wurden 1989 die Freiburger
Forschergruppe und die Messstation in das neu
gegriindete Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS)
integriert und das Aufgabenspektrum kontinu-
ierlich um den Bereich ,,Notfallschutz“ erweitert.
Damit verbunden war auch eine stetig wachsende
Zusammenarbeit mit anderen Staaten in den
Bereichen der Messnetze, des Datenaustausches
und der Entwicklung gemeinsamer Strategien
fiir den Ereignisfall. Hinzu kamen im Bereich
der Spurenanalyse Luftstaubsammler mit hohem
Luftdurchsatz, Verfahren zur nuklidspezifischen
Bestimmung geringster Mengen von a-, p- und
y-Strahlern in der bodennahen Luft sowie auto-
matische Systeme fiir hochempfindliche Luftstaub-
und Edelgasmessungen.

Die kontinuierlichen Messungen - nicht nur
auf dem Schauinsland sondern weltweit — gewan-
nen mit den Jahren immer mehr an Bedeutung.
Heute ist die Messstation eingebunden in natio-
nale (Integriertes Mess- und Informationssystem,
IMIS) und internationale Messnetze (Compre-
hensive Nuclear-Test-Ban-Treaty, CTBT, ,,Sparse
Network®“ nach Art. 35/36 EURATOM). Neben
den hochempfindlichen Messeinrichtungen zur
Spurenanalyse verfiigt sie {iber eine Vielzahl von
Messapparaturen, mit denen online Messwerte im
Rahmen des Notfallschutzes erhoben werden.
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Zurzeit werden die Aufgaben im Bereich der
Spurenanalyse in der Dienststelle Freiburg des BfS
im Fachgebiet ,, Atmosphirische Radioaktivitdt
und Spurenanalyse® mit neun Mitarbeiterinnen
und Mitarbeitern wahrgenommen. Von hier aus
wird auch die Messstation auf dem Schauinsland
mit ihren Messeinrichtungen betreut.

Aerosol- und Edelgasmessungen national
und international

Die Messergebnisse dienen auch heute noch zur
allgemeinen Uberwachung der kiinstlichen Radio-
aktivitdt in der Atmosphére und werden fiir die
Verfolgung der Langzeitentwicklung von Aktivi-
tdtskonzentrationen in der bodennahen Luft, zur
Abschitzung der Strahlenbelastung des Menschen
im nuklearen Ereignisfall sowie in den Umweltwis-
senschaften zum Studium atmosphérischer Trans-
portprozesse verwendet [1]. Um die Qualitit der
in den Spurenanalyselaboratorien des BfS durchge-
fithrten Untersuchungen auch nach auflen hin zu
belegen, werden zurzeit ausgewéhlte Analyseverfah-
ren gemifd DIN EN/ISO IEC 17025 akkreditiert.

Edelgasmessungen

Mit der kontinuierlichen Messung der Aktivi-
tatskonzentrationen der radioaktiven Edelgase
Krypton-85 (Kr-85) und Xenon-133 (Xe-133)
wurde 1972 bzw. 1976 in Freiburg begonnen. Es
folgte der Aufbau eines globalen Messnetzes mit
derzeit elf Probenahmestationen fiir Kr-85 und
Xe-133 und einem Zentrallaboratorium in Freiburg.

Sieben der acht deutschen Sammelstationen sind
Bestandteil der Messprogramme nach der ,,Allge-
meinen Verwaltungsvorschrift IMIS“ (AVV-IMIS).
Die Wochenproben werden vor Ort in Zusammen-
arbeit mit Partnerinstitutionen genommen (z. B.
DWD, PTB), die die Luftproben an das BfS zur
Analyse senden. Die Proben werden gaschromato-
graphisch aufgetrennt und die Aktivitat mit Hilfe
integraler Beta-Messung in Proportionalzahlrohren
bestimmt. Im BfS-Labor werden jahrlich mehr als
1000 Luftproben auf ihre Kr-85- und Xe-133-Ak-
tivitdtskonzentrationen analysiert. Damit stehen
einzigartige Langzeitmessreihen zur Verfiigung,
mit denen, neben der Uberwachung der Umweltra-
dioaktivitat, auch der Einfluss nukleartechnischer
Anlagen auf die Aktivitdtskonzentrationen dieser
Radionuklide sowie deren globale Verteilung in der
Atmosphire studiert werden kann. Aufgrund ihrer
chemischen Eigenschaften breiten sich Edelgase
in der Atmosphire iiber grof3e Distanzen aus und
konnen daher auch noch an weiter entfernten Sta-
tionen nachgewiesen werden. Die einzige Senke ist
der radioaktive Zerfall.

Kr-85 ist auch ein Indikator fiir die Wiederaufar-
beitung von Kernbrennstoffen, die von 1944 bis in

die 70er-Jahre tiberwiegend militdrisch zur Produk-
tion von waffenfihigem Plutonium-239 (Pu-239)
eingesetzt wurden. Das derzeitige Kr-85 in der
Atmosphire stammt hauptséchlich aus der zivilen
Wiederaufarbeitung von Brennstaben. Zurzeit ist
die Aufbereitungsanlage in La Hague, Frankreich,
die weltweit grofite Emissionsquelle. In Bild 2 ist der
Zeitverlauf der Kr-85-Aktivitdtskonzentration an
der Station Schauinsland abgebildet. Durch radio-
aktiven Zerfall, seine Halbwertszeit (T,;,) betrégt
10,8 Jahre, nimmt das atmosphérische Inventar
jahrlich um 6,4 % ab. Diese Reduktionsrate wurde
lange Zeit von den globalen Freisetzungsraten von
Kr-85 iibertroften, was zu einem kontinuierlichen
Anstieg des atmosphérischen Untergrundpegels
fithrte. In der letzten Dekade ist eine Stabilisie-
rung bei einer Konzentration von etwa 1,45 Bq/

m? in Mitteleuropa zu beobachten, bedingt durch
die Abnahme der Emissionen der Wiederaufar-
beitungsanlage in La Hague. Der Untergrundpegel
ist tiberlagert von kurzzeitigen Erh6hungen. Diese
entstehen bei den kurzzeitigen Freisetzungen von
Kr-85 im Aufarbeitungsprozess der Brennelemente,
wenn die Probenahmestelle in der Abluftfahne einer
solchen Emission liegt.

Radioaktive Xenonisotope werden, wie Kr-85,
iberwiegend bei der Kernspaltung erzeugt. Mogli-
che Quellen sind Leistungs- und Forschungsreak-
toren, radiopharmazeutische Produktionsanlagen,
Krankenhiuser und auch Kernwaffenexplosionen.
In der bodennahen Luft wird derzeit hauptsiachlich
das Isotop Xe-133 (T, = 5,24 Tage) nachgewiesen.
In den letzten 15 Jahren wird der globale Xenon-
untergrund durch die Entldsse an Radioxenon bei
der Produktion von Molybddn-99 (Mo-99)/Tech-
netium-99 (Tc-99)-Quellen fiir die Nuklearmedi-
zin global dominiert.

Im zeitlichen Verlauf der Aktivitatskonzentra-
tion von Xe-133 (Bild 3) sind die auf die Reaktor-
katastrophen von Tschernobyl und Fukushima
zuriickzufithrenden, kurzzeitigen Erh6hungen
deutlich zu erkennen.

An den anderen deutschen Spurenmessstellen
wird qualitativ das gleiche zeitliche Verhalten der
Kr-85- und Xe-133-Aktivitatskonzentrationen
beobachtet.

Aerosolmessungen

Sowohl an der Messstation des BfS auf dem
Schauinsland als auch in Freiburg werden Hoch-
volumensammler vom Typ Snow White [2] zur
Uberwachung partikelgebundener Radionuklide
betrieben. Die Uberwachung von radioaktiven
Spuren in der Atmosphdre ist u. a. ein Bestandteil
der Messprogramme zur AVV-IMIS. Die Mess-
reihen ermoglichen die Untersuchung von Trends
iber lingere Zeitrdume und den Einfluss verschie-
dener Quellen auf die Messergebnisse. Wahrend
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der Sammler auf dem Schauinsland hauptsichlich
unter dem Einfluss globaler Luftmassen steht, ist
der Sammler in Freiburg 6fter der Luft aus dem
Rheintal und lokalen Einfliissen ausgesetzt. Mog-
liche Quellen und deren Beitrage konnen, unter
Zuhilfenahme von Messergebnissen anderer Spu-
renmessstellen, in einigen Fillen durch atmospha-
rische Ausbreitungsrechnungen, Atmosphérisches
Transport Modell (ATM), identifiziert werden.

Die Aerosolfilter werden in der Routine iiber
eine Woche mit einem Luftdurchsatz von ca.
700 m*/h bis 800 m*/h besaugt. Die Staubparti-
kel mit den anhaftenden Radionukliden werden
mit hoher Effizienz auf dem Filter abgeschieden.
Nach Beendigung der Probennahme wird die
nuklidspezifische Aktivitdtskonzentration der
Gammastrahlung emittierenden Radionuklide
bestimmt. Fiir die Station Schauinsland sind die
Aktivitatskonzentrationen von Beryllium-7 (Be-7)
und Caesium-137 (Cs-137) in Bild 4 dargestellt.

Wihrend die Aktivitdtskonzentrationen des
kosmogenen Be-7 lediglich jahreszeitlichen
Schwankungen unterliegen, zeigen die des Cs-137
kurzzeitige Erhéhungen. Diese sind hiufig durch
Resuspension zu erklaren. Deutliche Erhéhungen
haben andere Ursachen, wie z. B. Waldbrande in
der Gegend um Tschernobyl, die Freisetzung von
Cs-137 aus einem Stahlwerk in Spanien oder - im
Jahr 2011 - die Katastrophe von Fukushima. Auf
den Filtern, die von den Luftmassen aus Fuku-
shima beeinflusst waren, konnten neben Cs-137
weitere Caesium-, Tellur- und Iodisotope nachge-
wiesen werden.

In Freiburg werden vermehrt lokale Ein-
fliisse sichtbar. Dies sind z. B. vereinzelt auftre-

tende Nachweise fiir I-131, das vermutlich aus
dem medizinischen Bereich stammt sowie mit
der Heizperiode korrelierte Erhchungen der
Cs-137-Konzentration.

Neben der Bestimmung der Aktivititskonzentra-
tionen der Gammastrahler werden seit 2003 auch
diejenigen der reinen Betastrahler Strontium-89
(Sr-89), Strontium-90 (Sr-90) und seit Anfang
2007 die der Radionuklide Uran-234 (U-234),
Uran-235 (U-235) und Uran-238 (U-238) sowie
Plutonium-(239+240) (Pu-(239+240)) an diesen
Luftfilterproben bestimmt. Dafiir werden die Filter
monatsweise zusammengefasst, radiochemisch
aufgearbeitet und die Aktivitdten durch Messun-
gen mit einem Proportionalzdhlrohr (Strontium)
bzw. durch Alpha-Spektrometrie (Uran und
Plutonium) bestimmt.

Die mittlere Aktivitatskonzentration fiir Sr-90
liegt bei 0,07 uBq/m?, fiir die Uran-Isotope bei
etwa 0,05 uBq/m?. Die gemessenen Isotopenver-
hiltnisse entsprechen innerhalb der Messunsicher-
heiten denjenigen von natiirlichem Uran.

Messungen fiir die Uberwachung des
Kernwaffenteststoppabkommens

Fiir die Uberwachung des Vertrages iiber das
umfassende Verbot von Nuklearversuchen [3]
wird ein internationales Messnetz (Internatio-

nal Monitoring System, IMS) aufgebaut, welches
derzeit zu etwa 80 % fertiggestellt ist. Bestand-

teil des IMS sind 80 Stationen mit Systemen zur
Messung aerosolgebundener Radionuklide. An

40 dieser Stationen sollen zusétzlich Messsysteme
zum Nachweis von radioaktivem Xenon installiert
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werden. Zur Qualitatssicherung werden die 80 Sta-

tionen durch 16 Radionuklidlaboratorien erginzt,

welche Re-Analysen von Proben der Messstatio-
nen durchfiithren.

Da aufgrund ziviler Emissionen an vielen Stati-
onen ein permanenter Untergrundpegel an radio-
aktiven Xenonisotopen messbar ist, muss man
zwischen Emissionen aus zivilen Quellen und aus
Kernwaffentests unterscheiden kénnen. Dies erfolgt
auf Basis der Isotopenverhéltnisse, der Kenntnis des
stationsspezifischen Untergrundpegels, als auch iiber
mogliche Emissionsquellen und deren Einfluss auf
die Messdaten der einzelnen Stationen.

Ende der 90er-Jahre wurde die Station Schauins-
land als einzige Radionuklidmessstation (RN 33)
in Mitteleuropa Bestandteil des Messnetzes. Hierzu
werden auf dem Schauinsland vollautomatische
Messsysteme fiir Aerosole (RASA) und Edelgase
(SPALAX) mit einer zeitlichen Auflésung von
24 Stunden betrieben. Beide Systeme sind mittler-
weile nach den Vorgaben der CTBTO zertifiziert
und liefern kontinuierlich Daten in hoher Qualitit
an das internationale Datenzentrum in Wien und
an die Signatarstaaten des Vertrags. Im Vergleich
zu den manuellen Systemen des BfS wird durch die
kiirzere Zeittaktung eine bessere Quellenlokalisie-
rung ermdglicht, jedoch beeinflusst diese Verkiir-
zung die Nachweisempfindlichkeit. Die zeitlich
hochauflosenden Messungen des Edelgasmesssys-
tems haben wesentlich dazu beigetragen, die Isoto-
penproduktionsanlage in Fleurus, Belgien, als eine
der dominanten Emissionsquellen zu identifizieren.
Eine Reduktion der Entldsse dieser Anlagen und
damit des Xenonuntergrunds ist Voraussetzung, um
die Sensitivitit des Edelgasmessnetzes zum Nach-
weis von unterirdischen Kernwaffentests weiter zu
verbessern. Moglichkeiten zur Reduktion werden
derzeit mit den Betreibern erarbeitet.

Zu den Aufgaben des BfS im Rahmen der Uber-
wachung des Kernwaffenteststoppabkommens
gehoren auflerdem:
¢ die Auswertung, Zusammenfassung und

Bewertung von Daten aus dem Radioaktivitits-
Messnetz der CTBTO,

o die Berichterstattung gegeniiber der deutschen
Vertretung bei der CTBTO in Wien und dem Aus-
wartigen Amt (in Kooperation mit der Bundes-
anstalt fiir Geologie und Rohstoffe als nationales
Datenzentrum) und anderen Behorden sowie

o die Unterstiitzung der CTBTO bei Mafinahmen
der Qualitatssicherung (Support Labor).

Diese Aufgaben dhneln denen der Leitstelle, sodass

hier eine enge Zusammenarbeit besteht.

Aufgaben der Leitstelle
Spurenanalytische Verfahren werden in Deutsch-

land u.a. zur Uberwachung der Umweltradio-
aktivitét in der Luft nach StrVG §2 (1) Nr. 1a

und § 11 (1) Nr. 2 durchgefiihrt. Dariiber hinaus

sind diese Untersuchungen auch Bestandteil der

Berichterstattung gegeniiber der EU gemif$ Art.

35/36 des EURATOM-Vertrags.

Die von den Spurenmessstellen in Deutschland
erhobenen Daten flieflen in das Integrierte Mess-
und Informationssystem (IMIS) ein, in dem alle
Daten der Uberwachung der Umweltradioaktivitit
gesammelt und fiir das Bundesministerium fiir
Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit
(BMUB) bereitgestellt werden. Die dort vorliegen-
den Messergebnisse werden z. B. in einem nukle-
aren Ereignisfall zur Empfehlung entsprechender
Mafinahmen zum Schutz der Bevolkerung heran-
gezogen. Art und Umfang der durchzufithrenden
Analysen und Messungen sind in den Messpro-
grammen zur AVV-IMIS festgelegt. In diesem
Zusammenhang wurden fiir die einzelnen Umwelt-
medien auch die ,Leitstellen eingerichtet, die in
verschiedenen Bundesbehorden angesiedelt sind.

Niéhere Informationen zu den verschiedenen
Leitstellen und ihren Aufgaben sind unter [4] zu
finden.

Generell ist die Qualititssicherung und Plausi-
bilitatspriifung von Messergebnissen unerlasslich.
Insbesondere ist die Vergleichbarkeit von Mes-
sergebnissen unterschiedlicher Datenerzeuger
eine grundlegende Forderung. Die Ereignisse
von Fukushima haben erneut gezeigt, wie wichtig
qualitdtsgesicherte und vergleichbare Daten auch
auf internationaler Ebene sind. Die Leitstelle
»Spurenanalyse®, die im BfS im Fachgebiet ,, Atmo-
sphérische Radioaktivitdt und Spurenanalyse®
angesiedelt ist, unterstiitzt in einer internationalen
Arbeitsgruppe hierbei den Erfahrungsaustausch
zwischen den Spurenmessstellen, die Harmonisie-
rung von Analyse- und Messverfahren und somit
die Qualitétssicherung der verfiigbaren Daten.

Zu den Aufgaben der Leitstelle ,,Spurenanalyse®
gehoren:

e die Datenpriifung der Spurendaten in IMIS,

o die Zusammenfassung aller zur Verfii-
gung stehenden Daten fiir BMUB- und
Leitstellenberichte,

o TFestlegung von Probennahme-, Analyse-, Mess-
und Berechnungsverfahren,

o die Abstimmung zwischen den Spurenmess-
stellen und dem BMUB bei ggf. notwendiger
Anderung des Zeittaktes der Probenentnahme,

o die Aufbereitung der Daten fiir den BMUB, ggf.
fiir die elektronische Lagedarstellung (ELAN)
und weitere Nutzer (z.B. IAEA),

e die Bereitstellung von gemeinsamen Daten fiir
die Offentlichkeit sowie

e der Informationsaustausch mit anderen Spuren-
messstellen und

¢ die Organisation und Durchfithrung von
Ringvergleichen.
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Deutsche Spurenmessstellen weisen (zeitweise) in der bodennahen Luft
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Bild 5:

Zeitverlauf der Aktivitdtskonzentrationen von 1-131 an den vier deutschen Spurenmessstellen des EU Sparse Network.

Alle Messdaten, die nach der AVV-IMIS erhoben
werden, durchlaufen grundsétzlich eine zwei-
stufige Plausibilitatskontrolle, die eine Priifung
sowohl beim Datenerzeuger - in diesem Fall der
jeweiligen Spurenmessstelle — als auch durch die
Leitstelle beinhaltet. Wahrend der Datenerzeuger
eine Priifung der Daten auf technische Fehler-
moglichkeiten durchfiihrt, tiberpriift die Leitstelle
die Daten u. a. auf der Grundlage radiologischer
Zusammenhénge, wobei z. B. Zeitverldufe, Mes-
sungen benachbarter Spuren- oder Luftmessstellen
und auch Messdaten aus anderen Umweltberei-
chen herangezogen werden.

Abldufe bei Ereignissen am Beispiel
,»Fukushima“

Durch die Reaktorkatastrophe in Fukushima
Daichii als Folge des Erdbebens am 11.03.2011 in
Japan war nach der Freisetzung von Radionukli-
den in die Atmosphire zu erwarten, dass die inter-
nationalen (Messnetz der CTBTO, Sparse Network
nach Art. 35/36 EURATOM) und nationalen
Uberwachungssysteme (IMIS) die zu erwartenden
Radionuklide mit Nachweisempfindlichkeiten bis
in den Bereich von Mikrobecquerel pro Kubikme-
ter erfassen wiirden [5].

Aufgrund der Messergebnisse aus dem Messnetz
der CTBTO und der regelméfiig durchgefiihrten
Ausbreitungsrechnungen war es méglich, das Ein-
treffen der kontaminierten Luftmassen in Europa
fiir Mitte/Ende der 12. Kalenderwoche recht

prézise vorherzusagen. Die Nutzung dieser Daten
war von grofSer Bedeutung fiir die Einschitzung
der radiologischen Lage in Europa und Deutsch-
land sowie zur Information der Entscheidungstra-
ger und der Offentlichkeit.

Neben dem BfS betreiben die PTB und der
DWD Systeme zur Spurenanalyse. Vier dieser
Probeentnahmestellen sind zudem Bestandteil des
Sparse Network der EU:

e Braunschweig (PTB) - ,,Deutschland-Nord",
Potsdam (DWD) - ,,Deutschland-Ost*
Offenbach (DWD) - ,,Deutschland-Mitte“ und
Schauinsland (BfS) - ,,Deutschland-Siid*

Von der Leitstelle ,,Spurenanalyse koordiniert,
wurde der Zeittakt fiir die Probenentnahme an
diesen vier Spurenmessstellen ab dem 23.03.2011
von wochentlicher auf tigliche Probenentnahme
der aerosolgebundenen Radionuklide umgestellt,
um Ergebnisse mit hoher zeitlicher Auflésung zu
erhalten (Bild 5). Ab dem 21.04.2011 wurde der
Probenentnahmezeitraum in Absprache mit dem
BMUB schrittweise wieder auf wochentliche Pro-
benentnahme (Normalbetrieb) umgestellt, da die
beobachteten Aktivitatskonzentrationen fiir I-131
nahe den Nachweisgrenzen bzw. zeitweise schon
darunter lagen.

Die Messergebnisse wurden von der Leit-
stelle Spurenanalyse zusammengefasst und an
das BMUB, die IAEA sowie an die EU berich-
tet und zentral auf den Internetseiten des BfS
verdffentlicht.
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Eine umfassende, schnelle gegenseitige Infor-
mation tiber die Kontamination des europdischen
Luftraums wurde insbesondere moglich iiber ein
internationales informelles Netz von Laboratorien
zur Spurenmessung, dem ,,Ring of Five® (Ro5) [6].

Eine ausfiihrliche Darstellung tiber die Messun-
gen in Deutschland wurde im Bericht der Leitstel-
len ,,Umweltradioaktivitdt in Deutschland, Stand
2011 [7] veroftentlicht.

Qualititssicherung durch Ringvergleiche

Die Spurenmessstellen wenden teilweise unter-
schiedliche Analyse- und Messverfahren an, diese
miissen auf ihre Eignung, Vergleichbarkeit und
Zuverldssigkeit hin tiberpriift werden. Ringver-
gleichen kommt daher eine zentrale Bedeutung
zu, da sie die Méglichkeit bieten, die Anwendung
der Analysemethoden mit solchen Radionukliden
zu iberpriifen, die nur im Falle eines nuklearen
Ereignisfalls in messbaren Mengen auftreten.

Dazu organisiert die Leitstelle in regelmafligen
Abstianden Ringvergleiche, zu deren Teilnahme
die Spurenmessstellen nach AVV-IMIS verpflich-
tet sind. Da aber im internationalen Rahmen ein
grofles Interesse an derartigen Ringversuchen
im Bereich der Spurenanalyse besteht, wurde der
Teilnehmerkreis inzwischen erweitert.

Bei den Ringvergleichen in der Spurenanalyse
stellen die Teilnehmer ein Aerosolfilter ihres
Hochvolumensammlers zur Verfiigung. Diese
Filter werden moglichst homogen mit einer
bekannten Menge radioaktiver Stoffe dotiert und
wieder an die Teilnehmer gesandt. Hierbei ist die
genaue Kenntnis der verwendeten Aktivititen
wichtig. Dieses aufwendige Herstellungsverfahren
wurde bisher bei der PTB durchgefiihrt. Zurzeit
ist die Entwicklung einer Automatisierung des
Verfahrens in Vorbereitung.

In den jeweiligen Laboratorien werden die
dotierten Filter mit den dort angewendeten Metho-
den analysiert und die Ergebnisse der Leitstelle
tibermittelt, die den Ringversuch auswertet.

Fiir die Messungen der radioaktiven Edel-
gase Kr-85 und Radioxenon sind Ringvergleiche
wesentlich schwerer durchzufiithren. Da bis heute
riickfiihrbare Referenzmaterialien mit stabilen
Edelgasbeimengungen (zertifizierte Aktivitatskon-
zentrationen) fehlen, werden beim BfS zur Priifung
der Richtigkeit der Untersuchungen Vergleichsmes-
sungen mit anderen Laboratorien durchgefiihrt.

Die CTBTO implementiert zurzeit ein Qualitats-
sicherungssystem fiir ihr Edelgasmessnetz. Hierbei
hat das BfS Edelgaslaboratorium die Rolle des
“Support Laboratory” fiir die CTBTO iibernom-
men. Das BfS erarbeitet derzeit zusammen mit der
Vertragsorganisation Konzepte fiir Vergleichsmes-
sungen von Edelgasproben zwischen den Labora-
torien mit Edelgasmesstechnik und nimmt selbst

mit seinen Xenonmesssystemen an den Ringver-
suchen teil. Ein Ziel ist die Herstellung von Proben
mit zertifizierten Aktivitdtskonzentrationen von
Xenon-Isotopen. Bisher wurden bereits einige
Vergleichsmessungen mit vielversprechenden
Ergebnissen zwischen den Edelgaslaboratorien
durchgefiihrt.

Ebenso wichtig wie die Ringvergleiche ist
der fachliche Austausch der Spurenmessstellen
untereinander. Dies geschieht auf Konferenzen
und auf speziellen Spurenmessstellentreffen, auf
denen sowohl die Ergebnisse der Ringvergleiche
diskutiert als auch neue Methodenentwicklungen
vorgestellt werden.

Fazit

Die Spurenanalyse ist ein wichtiger Bestandteil der
allgemeinen Uberwachung der Umwelt auf radio-
aktive Stoffe. Ihr Potenzial hat sie in den letzten
Jahrzehnten bei dem Nachweis von Ereignissen

— auch solchen, die radiologisch nicht relevant
sind - unter Beweis gestellt. Die Einbindung und
Vernetzung im internationalen Rahmen ist von
zunehmender Bedeutung fiir die Interpretation
von Messergebnissen und die Bereitstellung von
Informationen fiir Entscheidungstriager und
Offentlichkeit. Die Leitstelle iibernimmt dabei die
wichtige Aufgabe der Qualitétssicherung, Zusam-
menfiithrung von Daten und Berichterstattung. =
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Die Aufgaben des Deutschen Wetterdienstes

Axel Dalheimer', Hubert Glaab? Thomas Steinkopff?

Der Deutsche Wetterdienst (DWD) ist laut Strah-
lenschutzvorsorgegesetz (StrVG) [1] seit 1986

fiir die sténdige grofraumige Uberwachung der
Radioaktivitit in der Luft, die grofSraumige Uber-
wachung der Radioaktivitdt in Niederschldgen und
fiir die ortsfeste Ermittlung der Radioaktivitit auf
dem Boden (in-situ-Messung) zustandig.

Bereits 1955 war der DWD auf der Basis des
Gesetzes liber den Deutschen Wetterdienst
(DWD-Gesetz) [2] fiir die Uberwachung der
Atmosphire auf radioaktive Spurenstoffe und
deren Verfrachtung zustindig und hatte mit dem
Aufbau eines Radioaktivititsmessnetzes begonnen.
Zum Zeitpunkt des Reaktorunfalls von Tscher-
nobyl wurde an zwo6lf Messstellen im Zweistun-
dentakt die Gesamt-Betaaktivitat in der Luft
und tiglich im Niederschlag gemessen. Einzelne
Radionuklide wurden radiochemisch nur fiir den
Standort Offenbach analysiert.

Mit dem neuen Strahlenschutzvorsorgegesetz
wurden das Radioaktivitidtsmessnetz und das
Messprogramm neuen Vorgaben angepasst und
mit dem damaligen Institut fiir Atmospharische
Radioaktivitit (heute BfS), dem BMUB und der
PTB abgestimmt. Die resultierenden Messpro-
gramme wurden in der Verwaltungsvorschrift
AVV-IMIS [3] vorgegeben. Danach wird zwischen
dem Routinemessprogramm und dem Intensiv-
messprogramm unterschieden. Die Anzahl der
Messstationen orientierte sich an den komplexen
orographischen Strukturen in Deutschland. Heute
umfasst das Messnetz des DWD 48 Messstellen,
davon acht automatische Stationen. Die Weichen
tiir eine weitere Automatisierung sind bereits
gestellt.

An 41 personell besetzten Standorten des DWD
werden die aerosolpartikelgebundene kiinstliche
Alpha- und Betaaktivitit, die aerosolpartikelge-
bundenen gammastrahlenden Radionuklide, gas-
formiges radioaktives Iod und die auf Oberflichen
deponierten Radionuklide automatisch gemes-
sen. Ziel ist die friihzeitige Erkennung kiinstlich
erzeugter Radionuklide in geringsten Spuren. Mit
den Monitorverfahren konnen Aktivititskon-
zentrationen in der Gréf3enordnung von einigen
100 mBq-m™ bis zu 0,5- 10° Bq- m™ erfasst
werden. Die erreichbare Nachweisgrenze liegt fiir

die mittlere kiinstliche Alpha-Aktivititskonzentra-
tion bei 0,1 Bq-m~ bezogen auf ein halbstiindiges
Messintervall und eine mittlere Aktivitatskonzen-
tration der Radonfolgeprodukte von 2 Bq-m™>.
Fir die mittlere kiinstliche Beta-Aktivitatskonzen-
tration resultiert unter den gleichen Annahmen
eine Nachweisgrenze von etwa 1 Bq-m™. Mit den
nuklidspezifisch, d. h. gammaspektrometrisch,
messenden Luftmonitoren werden innerhalb

von zwei Stunden Aktivititskonzentrationen fiir
Iod-131 (I-131) in der Groflenordnung von 10
mBq-m™ erfasst.

Die Messeinrichtungen des DWD sind einerseits
ausgerichtet auf die kontinuierliche Uberwachung
der Luft und der Bodendeposition und zum
anderen auf die Messung geringster Aktivitdtskon-
zentrationen in der Luft. Daher erfullt der DWD
an 20 Messstellen Aufgaben von Spurenmess-
stellen. Die Standorte Potsdam und Offenbach
sind als EU-Spurenmessstellen benannt. Diese
sind Teil eines Messverbunds mit dem BfS und
der PTB. An den Spurenmessstellen Offenbach
(DWD), Potsdam (DWD), Braunschweig (PTB)
und Freiburg/Schauinsland (BfS) werden anhand
von Wochenproben mit Luftdurchsétzen von ca.
1000 m*/h extrem niedrige Aktivititskonzentrati-
onen von 0,5 bis 10 uBq-m™ gemessen, also etwa
um einen Faktor 1000 niedriger als die automati-
schen Monitorsysteme.

Auch eine hochkomplexe Analyse-Apparatur zur

Messung der radioaktiven Edelgase Krypton-85
(Kr-85) und Xenon-133 (Xe-133) wurde vor zehn
Jahren in den Messbetrieb eingefiihrt und seither
werden regelméflige Messungen am Standort
Offenbach durchgefiihrt.

In der oberen Atmosphire gilt es gleichermafien
innerhalb von zwo6lf Stunden mittels flugzeugge-
stiitzter Messungen Informationen iiber die heran-
transportierten Radionuklide zu sammeln.

Der Deutsche Wetterdienst hat in seiner
Funktion als Leitstelle fiir die Messverfahren
im Umweltbereich ,,Luft und Niederschlag®, wie
sie im Rahmen der Strahlenschutzverordnung
(StrlSchV) und der Richtlinie zur Emissions-
und Immissionsiiberwachung kerntechnischer
Anlagen (REI) gefordert sind, entsprechende
Messverfahren fiir die Umweltbereiche ,,Luft und
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Bild 1:

Niederschlag“ in den Messanleitungen des Bundes
veroffentlicht [4].

Ein spezielles Messprogramm auf der Zugspitze
dient besonderen wissenschaftlichen Zwecken. Der
Deutsche Wetterdienst beteiligt sich umfassend
an dem ,,Global Atmospheric Watch Programm,
GAW* der World Meteorological Organization
(WMO). Hier sind auch kontinuierliche Messun-
gen der Radionuklide Beryllium-7 (Be-7), Blei-210
(Pb-210), Radon-222 (Rn-222) und der Radonfol-
geprodukte gefordert, um Informationen tiber die
Herkunft und Bewegung von Luftmassen abzulei-
ten [5].

Ausbreitungsrechnungen

Zur Fritherkennung werden mittlerweile auch
Simulationsprogramme zur Konzentrationsprog-
nose eingesetzt [6]. Die Konzentration in der Luft
und im Niederschlag lésst sich so bereits nach

30 Minuten abschétzen, bevor diese noch gemessen
werden kann. Dazu braucht es allerdings Angaben
uber die freigesetzte Aktivitdtsmenge. Flugzeug-
gestiitzte Messungen sollen zur Verbesserung der
Prognosen beitragen. Die Prognosen und Messun-
gen des Deutschen Wetterdienstes sind Grundlage
zur Berechnung der zu erwartenden Dosisbelas-

Errechnete Trajektorienbahnen ausgehend vom havarierten Reaktor in Fukushima.

24

tung der Bevodlkerung. Dies fillt in die Kompetenz
des Bundesamts fiir Strahlenschutz (BfS).

Da bei Unfillen die Schadstoffe meistens an
nur einem Ort freigesetzt werden (Punktquelle),
kommen fiir die Ausbreitungsrechnung Modelle
vom Lagrange’schen Typ infrage, die zudem in
der Lage sind, raumlich und zeitlich veranderliche
Stromungsfelder zu berticksichtigen.

Der mit Trajektorienrechnungen ermittelte
Pfad eines Luftvolumens liefert in der Regel die
erste und schnellste Information. Die Trajektorien
stellen eine gute Niherung fiir die zeitliche und
raumliche Verlagerung einer moglichen radioakti-
ven Wolke dar und erlauben zumindest grobe Aus-
sagen iiber die Gefihrdung umliegender Regionen
und Lander um einen Ungliicksreaktor.

Das Bild 1 zeigt beispielhaft die errechneten
Trajektorienbahnen ausgehend vom havarierten
Reaktor in Fukushima. Danach war abzuleiten,
dass kontaminierte Luftmassen innerhalb von ca.
10 Tagen iiber die Polarbreiten nach Europa trans-
portiert wiirden.

Die Symbole an den Trajektorien markieren
jeweils den Ort, bis zu dem das Luftpaket nach
der entsprechenden Anzahl von Stunden gelan-
gen konnte. Da auch die Hohe, bis in welche
Schadstoffe am Ungliicksort freigesetzt werden,

IMIS-Trajektorie basierend auf dem GME
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Simulationsrechnungen fir einen Vorhersagezeitraum von 72 Stunden ausgehend vom Standort Fukushima.

eine Rolle spielt, stehen mehrere Trajektorien mit
unterschiedlichen Ausgangsniveaus zur Verfii-
gung. Die Hohendnderung des Luftpakets durch
vertikale Bewegungsvorgénge in der Strémung
kann farblich markiert angezeigt werden.

Vollstandigere und bessere Informationen liefert
ein Lagrange’sches Partikel-Dispersions-Modell
(LPDM), bei dem eine Vielzahl von Einzelparti-
keln freigesetzt werden, die — angetrieben von der
mittleren Luftstromung sowie der Turbulenz -
unterschiedlichen Luftbahnen folgen kénnen.

Alle Ausbreitungsmodelle benétigen eine
meteorologische Datenbasis, die im DWD von den
numerischen Wettervorhersagemodellen GME
(global) und COSMO-EU (Europa und Nordatlan-
tik) bzw. COSMO-DE (Deutschland regional mit
besserer raumlicher Auflésung) bereitgestellt wird.

Bild 2 zeigt Simulationsrechnungen fiir einen
Vorhersagezeitraum von 72 Stunden ausgehend
ebenfalls vom Standort Fukushima. Die Grafik
zeigt die errechnete Konzentrationsverteilung und
bezieht sich nicht auf einen konkreten Quellterm.

Der Reaktorunfall von Fukushima im Marz 2011
hat, wie 25 Jahre zuvor in Tschernobyl, zu einer
Freisetzung von Radioaktivitit gefiihrt. Bereits
elf Tage spdter waren einzelne Radionuklide
wie I-131 in einer Gréflenordnung von wenigen
100 Mikro-becquerel pro Kubikmeter Luft oder
Xe-133 mit wenigen Becquerel pro Kubikmeter

Luft an den EU-Spurenmessstellen Offenbach und
Potsdam des Deutschen Wetterdienstes messbar. Fiir
das Radionuklid Xe-133 werden im Normalbetrieb
nur ca. 20 mBg/m® gemessen. Flugzeugmessungen
wurden gemeinsam mit einem Forschungsflugzeug
des Deutschen Luft- und Raumfahrtzentrums durch-
gefithrt. In Abstimmung mit dem BMUB wurden
meteorologische Prognosen und spiter auch Messer-
gebnisse taglich auch auf der Internetseite des DWD
publiziert. An allen européischen Spurenmessstellen
zeigten sich vergleichbare Messwerte [7]. =
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grierten Mess- und Informationssystem zur
Uberwachung der Radioaktivitét in der Umwelt
(IMIS) nach dem Strahlenschutzvorsorgegesetz
(AVV-IMIS) vom 13. Dezember 2006, BAnz.
244a vom 29.12.2006
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Radiookologische Beobachtungen bei der
Spurenmessung und dosimetrische Bewertung
radioaktiver Spuren in der Luft

Clemens Walther', Herbert Wershofen?

Was ist ,,Radiookologie“?

Die Radiodkologie befasst sich als Teilgebiet der
Okologie mit dem Verhalten von Radionukliden
in der gesamten Umwelt. Ein wesentlicher Aspekt
ist die Ermittlung der Strahlenexposition des
Menschen und der belebten Natur. Dazu miissen
die relevanten Expositionspfade ermittelt werden,
wofiir Transport-, Transfer- und Anreicherungs-
prozesse von natiirlichen und kiinstlichen Radio-
nukliden in der Umwelt von wesentlicher Bedeu-
tung sind. Radiookologische Kenntnisse bilden die
Grundlage fiir die Bewertung der Auswirkungen
in die Umwelt freigesetzter kiinstlicher Radionu-
klide, wenn es z. B. nach einer unfallbedingten
Freisetzung darum geht, moglichst schnell eine
zuverldssige Prognose der zu erwartenden Strah-
lendosis der Bevolkerung zu erstellen und die
dann erforderlichen Vorsorge- oder Schutzmaf3-
nahmen zu treffen.

Je nach Fragestellung werden an radiodkologi-
sche Messreihen unterschiedliche Anforderun-
gen gestellt. Liegt das Interesse auf kurzfristigen
Beobachtungen oder Veranderungen innerhalb
von Wochen oder Monaten? Werden langfristige
Trends gesucht? Benotigt z. B. ein Krisenstab einen
aktuellen ,,Nullpegel, wenn eine ,,frische® Konta-
mination in der Umwelt beobachtet wurde? Wie
werden Radionuklide in der Umwelt verteilt, wenn
sie Wind und Wetter ausgesetzt sind? Wie beein-
flussen ganz normale menschliche Aktivititen wie
die Landwirtschaft oder der Stralenverkehr die
Ausbreitungswege und die Verteilung von Radio-
nukliden in der Umwelt?

Liegen regelmaflige Messergebnisse iiber die
in Umweltmedien wie Luft, Wasser oder Boden
enthaltenen Radionuklide vor, konnen diese zur
Beantwortung weitergehender Fragen genutzt
werden. Wie schnell und wie tief gelangt ein
Radionuklid in den Erdboden, nachdem es {iber
die Luft oder den Niederschlag eingetragen wurde?
Gelangt es in das Grundwasser und, falls ja, wie
viel und nach welcher Zeit aus dem Grundwas-

ser ins Trinkwasser? Wie viel eines Radionuk-
lides wird tiber die Wurzel aus dem Boden in

eine Pflanze aufgenommen? Wie viel aus dem
Grundwasser oder iiber die Bewésserung z. B. mit
Oberflachenwasser oder Flusswasser? Wie grof§ ist
der Anteil eines Radionuklides in einer Nahrungs-
mittelpflanze, der in die essbaren Teile gelangt und
auf diesem Weg in den Menschen? Die Antworten
auf solche Fragen sind immer wichtig, wenn es
um das Umweltverhalten von Radionukliden geht,
egal, ob natiirliche Radionuklide oder kiinstliche.
Natiirliche Radionuklide konnen durch industri-
elle oder technische Vorgange in Endprodukten
oder in den Produktionsabfillen oder -reststoffen
angereichert werden. Fallt das Stichwort ,,kiinst-
liche Radionuklide®, denken die meisten Men-
schen zuerst an die Kernenergieerzeugung oder
an die Endlagerung radioaktiver Abfille. Dariiber
hinaus werden kiinstliche Radionuklide aber zu
Mess- und Priifzwecken in der konventionellen
Technik eingesetzt. In der Medizin kommen sie

in Diagnostik und Therapie zum Einsatz. Auch
Wissenschaft und Forschung nutzen Radionuk-
lide in vielfiltiger Weise. In allen Bereichen sind
radiodkologische Fragen zu beantworten, wobei
die zu betrachtenden Zeitskalen von kurz bis hin
zu den bekannt langfristigen bei der Endlagerung
radioaktiver Stoffe reichen.

Die Radiookologie wird derzeit auch aus einem
weiteren Grund bedeutsamer. Das international
anerkannte und insgesamt bewdhrte Konzept des
Strahlenschutzes konzentrierte sich bisher auf
den Schutz des Menschen vor den schidlichen
Wirkungen ionisierender Strahlung. Das Konzept
besagte, dass auch die Umwelt geschiitzt ist, wenn
der Mensch geschiitzt ist. Dieses Konzept wird
auf den Schutz der ,,nicht menschlichen Arten® in
der belebten Umwelt erweitert. Die Internationale
Strahlenschutzkommission hat dafiir eine Empfeh-
lung erarbeitet, die von der Européischen Union in
die aktuellen Strahlenschutz-Grundnormen iiber-
nommen wurde. Die EU Mitgliedsstaaten miissen
diese Grundnormen bis 2017 in die nationalen
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Bild 1:

Zeitlicher Verlauf der
Aktivitatskonzentra-
tion von K-40 in wo-
chentlich enthomme-
nen Luftstaubproben
der PTB seit 1998.
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Strahlenschutzregelungen iibernehmen. Es leuchtet
unmittelbar ein, dass es unmaglich ist, den Schutz
aller Arten durch Messprogramme zu realisieren.
Daher wurden Referenzorganismen gewéhlt, deren
Strahlendosis unter den bestimmten Umstanden
(bestehende Exposition, geplante Exposition und
Notfall-Exposition) abgeschitzt werden muss.

Die Internationale Strahlenschutzkommission hat
diese zwolf Referenztiere und -pflanzen (Reference
Animals and Plants, RAPs) als Repriasentanten

tiir typische Organismengruppen empfohlen [1].
Bleiben die fiir diese Referenztiere und -pflanzen
mithilfe von radio6kologischen Modellrechnun-
gen abgeschitzten Strahlendosen unter einem
festgelegten Referenzwert (engl. ,,derived conside-
ration reference level®, DCRL), gilt der Schutz der
Umwelt als gesichert. Im Unterschied zum Konzept
des Strahlenschutzes des Menschen, bei dem der
Schutz des Individuums im Vordergrund steht, geht
es beim Schutz der Umwelt um den Schutz und
den Erhalt der Arten, wobei allerdings Schéaden fiir
einzelne Individuen dieser Arten toleriert werden.

Wochentliche Messung von Cs-137 und K-40

Wird in einer der wochentlichen Luftstaubpro-

ben eine erhohte Aktivititskonzentration von
Caesium-137 (Cs-137) gemessen, so stellt sich die
Frage, ob es sich um einen Eintrag von ,,frischem®
Cs-137 handelt, oder ob die Erh6hung durch eine
Variation der ,,alten“ Kontamination ausgeldst
wurde. Deshalb vergleichen wir die Aktivitatskon-
zentration des Cs-137 immer mit der des Kalium-40
(K-40). Das ist berechtigt, weil sich die Alkali-
elemente chemisch dhnlich genug verhalten.

Durch Berechnung des Aktivitatsverhaltnis-
ses A(Cs-137)/A(K-40) in den wochentlichen
Luftstaubaschen und mithilfe der wihrend der
Probenentnahme herrschenden Wind- und
Wetterdaten lassen sich Riickschliisse ziehen, ob
das gemessene Cs-137 eher aus ortlichem Boden-
staub stammt oder von fern herangetragen wurde.
Infrage kommt hier Bodenstaub, der aus den
durch den Tschernobyl-Unfall hoher kontaminier-
ten Gegenden in Osteuropa stammt. Ein derartiger
Eintrag kann zu einer Erhdhung des Aktivitits-
verhiltnisses fiihren. Auf der anderen Seite ist
es moglich, Eintrdge von K-40 zu erkennen, die
durch das Ausbringen von Diingemitteln auf die
benachbarten Felder hervorgerufen werden oder
aus sonstigen Quellen z. B. dem Silvesterfeuerwerk
stammen.

Das ortlich im Boden vorliegende Aktivitdtsver-
héltnis wurde im Sommer 2002 in der <0,2 mm-
Siebfraktion des Ackerbodens der benachbarten
Felder ermittelt. Der Wert betragt 0,029 +0,001.
Dieses einmalig ermittelte Verhaltnis dient als
Vergleichswert, um festzustellen, ob frische
Eintrage vorliegen. In Zeiten mit schwachem
Wind, der Luftstaub nur iiber kurze Entfernungen
transportiert, kann ein Messergebnis in dieser
Grofle erwartet werden. In der Praxis liegt das
Aktivitdtsverhaltnis im Bereich von 0,03 bis 0,05,
weil die Zusammensetzung des Luftstaubs nicht
zuletzt auch von der Windrichtung abhéngt. Der
Wert steigt bei starkerem Ostwind und trockener
Wetterlage auf ca. 0,1 bis 0,25. Der bei dieser Wet-
terlage bisher beobachtete Hochstwert betrug 0,41
und trat 2003 in der Woche 38 auf. Die grofiten
Abweichungen in die andere Richtung werden
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in einer Silvesterwoche beobachtet. Das Verhalt-
nis sinkt dann auf 0,01 bis 0,02, weil aus den im
Silvesterfeuerwerk enthaltenen Oxidationsmitteln
(z.B. Kaliumperchlorat, KClO,) K-40 eingetra-
gen wird. Der seit 1998 stirkste auf diesem Weg
erfolgte Eintrag ereignete sich in der Silvesterwo-
che 2003/2004, als eine Inversionswetterlage mit
schwachem Wind herrschte, und zu einem Wert
von nur 0,004 fiir das Aktivitatsverhaltnis fiithrte.
In der Vegetationsperiode kénnen auch Beitrage
aus Diingemitteln oder Pflanzenschutzmitteln zur
K-40- Aktivitatskonzentration beitragen. Generell
gilt, dass bei einer Probenahmedauer von einer
Woche praktisch immer wechselnde Windrichtun-
gen herrschen. Oft ist deswegen eine eindeutige
Zuordnung von Eintragen zu einer einzigen Quelle
nicht moglich, weil mehrere Quellen beigetragen
haben konnen, die in verschiedenen Richtungen und
Entfernungen zur PTB liegen. Vor diesem Hinter-
grund ist es ein Vorteil, auf den Fahrten zur und von
der Arbeit den Stand der Vegetation zu beobachten,
zu verfolgen, welche Arbeiten die Landwirte auf
den Feldern erledigen oder zu wissen, wo es gerade
grofiere Baustellen in der ndheren Umgebung gibt.
Dazu drei Beispiele: Im Friihjahr steigt die Aktivi-
tatskonzentration des K-40 regelmafig an, wenn
die Bdume blithen. Der Pollenstaub enthilt wie alles
biologische Material Kalium, das mit dem angesaug-
ten Pollenstaub in die Luftstaubprobe gelangt und
zum beobachteten Anstieg fithrt. In dieser Zeit kann
auch der Gehalt der Luft an Cs-137 ansteigen, weil
im Pollenstaub der Fichten nicht nur K-40 enthalten
ist, sondern auch Cs-137 angereichert wird [2]. Ein
Anstieg der K-40-Messwerte wird oft auch in der
Erntezeit gemessen, wenn der Erntestaub tiber die

Luftstaubsammler zieht. Ahnliche Erhéhungen sind
messbar, wenn die Landwirte bei trockenem Spit-
sommerwetter die Bodenbearbeitung zur Vorberei-
tung der Wintersaat durchfiihren. Als die Autobahn
A392, die in knapp einem Kilometer Entfernung
am Luftstaubsammler verlduft, 2006 saniert wurde,
stiegen die Gehalte der Luft an K-40 ebenfalls deut-
lich an. Hier war die Quellenzuordnung allerdings
sehr einfach: Schon der erste Blick auf das Filter
zeigte eine dicke Staubschicht. Wir hatten so viel
Staub, dass diese Menge nicht mehr in das {ibliche
Messgefafl passte. Das war auch in der 36. Woche
2013 so, als deutlich sichtbar sehr viel Staub durch
landwirtschaftliche Bodenbearbeitung Richtung
PTB gezogen war. Als Folge lag die Aktivitatskon-
zentration des K-40 in jener Woche bei 40,6 uBg/m®.
Auch um den Jahreswechsel 2013/2014 lag der Wert
in fast gleicher Hohe bei 40,9 uBq/m’. Ursache
hierfiir war jedoch nicht die Bodenbearbeitung
sondern das Silvesterfeuerwerk.

Langzeit-Messreihen

Bild 2 zeigt im Uberblick die in der PTB vorliegen-
den Messwerte kiinstlicher und natiirlicher Radio-
nuklide seit 1963. Die Zeitreihen der natiirlichen
Radionuklide sind in Bild 3 und die der kinstli-
chen in Bild 4 separat dargestellt.

Allgemein sinkt nach der Inkraftsetzung des
Atomwaften-Teststopp-Abkommens von 1963 die
Aktivitatskonzentration kiinstlicher Radionuklide
in der bodennahen Luft. Der Einfluss des bisher
letzten atmosphirischen Kernwaffentests in China
1980 wird im Sommer 1981 sichtbar (siehe Pfeil).
Im linken Teil der Darstellung fallen die Mess-
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Bild 2:

Alle Langzeit-Mess-
reihen der PTB seit
Oktober 1963.
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Bild 3:
Aktivitatskonzentra-
tion klinstlicher Ra-
dionuklide in der Luft
in Braunschweig.
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reihen von 13 der vielen kurzlebigen Spalt- und
Aktivierungsprodukte auf, die bei Kernwaffenex-
plosionen entstehen. Thre Aktivitdtskonzentration
sank aufgrund ihrer kurzen Halbwertszeit relativ
rasch nach jedem Kernwaffentest wieder ab. Nur
Cs-137 mit einer Halbwertszeit von 30,1 Jahren
blieb leicht messbar. Die radiodkologischen Unter-
schiede im Verhalten der beiden Radionuklide
sind im Kapitel ,,50 Jahre Spurenmessung in der
PTB* beschrieben.

Nach dem Reaktorunfall von Tschernobyl wurde
das ,Integrierte Mess- und Informations-System"
(IMIS) des Bundes zur Uberwachung radioakti-
ver Stoffe in der Umwelt geschaffen. Seither misst
die PTB gemeinsam mit den Spurenmessstellen
des DWD und des BfS méglichst empfindlich in
der bodennahen Luft enthaltene Radionuklide.
Neben der Messung Gammastrahlen aussen-
dender Radionuklide erweiterte sich das Aufga-
benspektrum um regelmiflige Messungen von
Radionukliden, die Alphastrahlung aussenden
— das sind Uran- und Plutonium-Isotope — und
von Strontium-Isotopen, die nur Betastrahlung
emittieren. Das sind Strontium-89 (Sr-89) und
Strontium-90 (Sr-90). Sr-89 hat eine Halbwertszeit
von 50,6 Tagen und ist nur nach frischen Frei-
setzungen zu erwarten, wahrend Sr-90 mit einer
Halbwertszeit von 28,8 Jahren noch in Spuren
messbar ist.

Im rechten Teil des Diagramms sind auflerdem
die Ergebnisse der Messung der radioaktiven Edel-
gase Krypton-85 (Kr-85) und Xenon-133 (Xe-133)
dargestellt. Fiir diese Messungen fithrt die PTB
die wochentliche Probenahme und eine Vorreini-
gung der Edelgase durch, wihrend die eigentliche
Messung beim Bundesamt fiir Strahlenschutz in
Freiburg erfolgt.

Natiirlich radioaktive Nuklide

Die Messreihen der natiirlich radioaktiven Nuklide
(Bild 3) beginnen zu unterschiedlichen Zeitpunk-
ten. Die Hauptgriinde sind einerseits die geringen
Aktivitatskonzentrationen einiger Radionuklide
und zum anderen analytische und messtechnische
Verbesserungen, die im Kapitel ,,Die Geschichte
der Spurenmessstelle” genannt sind.

Blei-210 (Pb-210) ist eines der natiirlichen
Radionuklide aus der radioaktiven Zerfallsreihe
des Urans. Es ist als Folgeprodukt des Uran-238
(U-238) in den mineralischen Anteilen des Luft-
staubs enthalten und entsteht auch aus dem immer
in der bodennahen Luft enthaltenen natiirlich
radioaktiven Radon-222 (Rn-222), das ebenfalls
in der Uran-Zerfallsreihe auftritt. Deshalb ist die
Aktivitdtskonzentration des Pb-210 stark von der
Staubkonzentration der Luft abhéngig. Sie liegt in
einem etwa gleichbleibenden Bereich. Kurzfristig
kann sie sich jedoch sehr stark dndern, wenn sich
die Wind- und Wetterverhaltnisse dndern - bei-
spielsweise bei einsetzendem Regen oder Schneefall,
bei Frost, bei einer Schneebedeckung des Bodens
oder bei trocken-windigen Wetterlagen. Aber auch
menschliche Aktivititen, die eine Staubentwicklung
hervorrufen, wie z. B. der Straflenverkehr oder die
landwirtschaftliche Bodenbearbeitung, haben einen
messbaren Einfluss auf die Aktivitdtskonzentration
des Pb-210 in der bodennahen Luft.

Wie Pb-210 ist auch das K-40 immer im
Luftstaub enthalten. Es ist wie das U-238 oder
Thorium-232 (Th-232) ein ,,primordiales Radionu-
klid® das seit seiner gemeinsamen Entstehung mit
den iibrigen chemischen Elementen vor etwa vier
bis funf Milliarden Jahren noch nicht zerfallen ist.
Seine Halbwertszeit betrégt ca. 1,3 Milliarden Jahre.
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K-40 ist praktisch iiberall in der unbelebten und
belebten Natur vorhanden. Die Aktivitdtskonzentra-
tion des K-40 sinkt seit dem Ende der 1980er-Jahre
ab, was durch die allgemeinen Anstrengungen zur
Luftreinhaltung und durch die Modernisierung
von Industrieanlagen und Heizanlagen erklar-

bar ist. Seit einigen Jahren werden in Haushalten
wieder vermehrt mit Holz befeuerte Kamine und
Kaminoéfen benutzt. Ob sich der damit verbundene
Ausstof8 von Flugasche, der an manchen Tagen in
den Ubergangsjahreszeiten deutlich zu riechen ist,
auf den genannten Trend auswirken wird, werden
die zukiinftigen Beobachtungen zeigen.

Kiinstliche radioaktive Nuklide

Streng genommen sind diese Radionuklide nicht
kiinstlich erzeugt, da die Natur sie bei der Entste-
hung der Elemente alle schon einmal erzeugt hatte.
Sie waren lediglich zerfallen, bevor sie vom Men-
schen wieder in die Umwelt eingebracht wurden.
Fachlich spricht man daher auch von anthropo-
genen oder zivilisatorischen Radionukliden. Die
von der Spurenmessstelle der PTB gemessenen
Zeitreihen kiinstlicher Radionuklide zeigt Bild 4.

Weil Alphastrahlung und Betastrahlung schon
in der Luftstaubprobe absorbiert werden, konnen
sie nicht direkt gemessen werden. Sie miissen vor
der Messung mit den in Kapitel ,Radiochemische
Bestimmung von Alpha- und Betastrahlen emit-
tierenden Radionukliden® erlduterten Verfahren,
die in der PTB nach der Ubernahme der IMIS-
Aufgaben zunichst eingerichtet werden mussten,
abgetrennt und gereinigt werden. Die Bestimmung
von Plutonium, die in den 1970er-Jahren im
Rahmen von Forschungsprojekten erfolgte, musste
wieder neu eingerichtet werden.

1E+07

Uran-Isotope wurden zwischen 1990 und 1993
im Rahmen von Forschungsarbeiten gemessen,
bevor ab Januar 2007 das IMIS-Messprogramm
um regelméflige Uranmessungen erweitert wurde.
Bei der Einfithrung eines neuen radiochemischen
Trennungsganges konnten nach der Uberwin-
dung radiochemischer Probleme, die auf die
stindig wechselnde Zusammensetzung des Luft-
staubes zuriickzufithren waren, 2013 die regelma-
ligen Messungen wieder aufgenommen werden.
Die dadurch ab etwa 2007 entstandene Messliicke
bei Uran, Plutonium und Strontium wird derzeit
durch Analyse noch verfiigbarer Luftstaubproben
geschlossen.

Kr-85 und Xe-133

Die in der Kurve gezeigten Messwerte fiir Xe-133
liegen im Bereich der erreichbaren Nachweis-
grenzen von wenigen Milli-Becquerel pro
Kubikmeter (mBq/m?*). Wegen seiner kurzen
Halbwertszeit von 5,3 Tagen ist es ein Indika-

tor fiir eine Freisetzung aus einer Quelle, in der
eine Kernspaltung ablduft oder bis kurz vor der
Freisetzung abgelaufen ist. Der Eintrag aus dem
Unfall im Kernkraftwerk Fukushima ist daher
deutlich sichtbar.

Dagegen ist Kr-85 ein Radionuklid, das sowohl
in der Natur entsteht als auch durch menschliche
Aktivititen freigesetzt wird. Es entsteht auf natiir-
liche Weise aus der kosmischen Hohenstrahlung
und aus der Spontanspaltung des Urans. Kiinst-
lich entsteht es durch Kernspaltung in Kernwaf-
fen oder Kernreaktoren. Seine Halbwertszeit
betragt 10,6 Jahre. Es ist das einzige derzeit
regelmaflig iiberwachte kiinstliche Radionuklid,
dessen Aktivitatskonzentration nicht abnimmt,
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sondern wegen seiner Freisetzung bei der Wie-
deraufbereitung abgebrannter Kernbrennstoffe
langsam anstieg. Spitzen werden meistens dann in
der Zeitreihe sichtbar, wenn die Abluft der Wie-
deraufbereitungsanlage von La Hague ldnger tiber
Braunschweig weht. Seit 2000 bis 2005 scheint die
Freisetzung etwa so grofd zu sein wie sein radio-
aktiver Zerfall, sodass sich ein neuer, gegeniiber
der ,vornuklearen Zeit“ leicht erhhter, konstanter
Pegel eingestellt hat.

Die Beitrdge der in der Luft enthaltenen radio-
aktiven Edelgase Kr-85 und Xe-133 zur Ortsdosis-
leistung liegen in jhrer Summe unter 30 Nano-
sievert pro Jahr (nSv/a). Das ist im Vergleich zur
mittleren jahrlichen Strahlenbelastung, der eine
Person aus der allgemeinen Bevolkerung ausge-
setzt ist, vernachldssigbar.

Sr-90, Cs-137 und Pu-Isotope

Diese kiinstlichen Radionuklide stammen im
Wesentlichen aus zwei Quellen. In der Zeit vor
1986 wurden Sr-90, Cs-137 und Pu-(239 +240),
aber nur wenigen Prozent Pu-238, durch die in der
Atmosphire durchgefiihrten Kernwaffenversuche
freigesetzt. Weitere, vergleichsweise geringe Mengen
von Pu-238 stammen aus Abstiirzen von Satelliten,
die eine Pu-238-Isotopenbatterie zur Stromver-
sorgung an Bord hatten. Die beiden Eintrige von
Cs-137 aus Tschernobyl und aus Fukushima sind
deutlich erkennbar (vgl. Bild 7 in Kapitel ,,50 Jahre
Spurenmessung in der PTB).

Die Angabe Pu-(239 +240) bedeutet, dass es sich
um eine Mischung der beiden Pu-Isotope Pu-239
und Pu-240 handelt. Mit der Alphaspektrometrie
lassen sich diese Isotope nur schwer oder gar nicht
unterscheiden. Das Alphaspektrum zeigt nur die
Summe der beiden Aktivititen. Massenspektrome-
trische Verfahren erlauben deren getrennte Bestim-
mung, sie werden im Rahmen von IMIS jedoch
nicht routinemaflig eingesetzt. Mit massenspektro-
metrischen Verfahren lassen sich allgemein diejeni-
gen Radionuklide besser bestimmen, deren Halb-
wertszeit sehr lang ist, deren Strahlung eine sehr
geringe Intensitit hat oder sehr schlecht nachweisbar
ist. Ein Paradebeispiel ist Iod-129 (I-129) dessen
radiodkologisches Verhalten aktuell an der Univer-
sitdit Hannover untersucht wird, wobei die Massen-
spektrometrie einen wesentlichen Beitrag liefert.

Radiodkologie des I-129

I-129 ist ein Isotop des Iods mit einer Halbwerts-
zeit von15,7 Millionen Jahren, das in der Natur
durch Wechselwirkung kosmischer Strahlung mit
Xenon-Kernen in der Atmosphére erzeugt wird.
Die Produktionsraten sind allerdings so klein,
dass im natiirlichen Gleichgewicht ein I-129-Kern
1000 Milliarden stabilen Iod-Kernen gegeniiber-

steht. Iod-Isotope werden aber auch als Produkt
bei der Spaltung von Uran-Kernen erzeugt.
Neben dem stabilen Iod-127 (I-127) werden

das kurzlebige I-131 (Halbwertszeit 8 Tage) und
das oben erwihnte langlebige I-129 erzeugt. Im
Normalbetrieb eines Kernreaktors wird es trotz
seiner Fliichtigkeit praktisch nicht freigesetzt, da
es in den gasdichten Hiillrohren der Brennstabe
zuriickgehalten wird. Offnet man diese allerdings
zum Zwecke der Wiedergewinnung von Uran und
Plutonium aus abgebranntem Kernbrennstoft,

wie dies in den Wiederaufarbeitungsanlagen in
La Hague und Sellafield im grofitechnischen Stil
gemacht wird, so kann das Iod mit der Abluft
und dem Abwasser entweichen und gelangt in

die Umwelt. Im Falle von Sellafield und La Hague
geschieht dies seit rund 20 Jahren mit in etwa
gleichbleibender Intensitit und zwar zu mehr als
90 Prozent iiber das Abwasser in die Nordsee bzw.
in die Irische See. Der vergleichbar geringe Rest
gelangt durch atmosphérischen Austrag in die
Umgebungsluft. Durch diese Emissionen hat sich
das Isotopenverhiltnis so stark gedndert, dass nun
in der Nordsee die I-129-Werte — gegeniiber dem
natiirlichen Verhiltnis — eine Million Mal héher
liegen. Bild 5 zeigt die nach einer Messfahrt von
August 2005 bestimmten Aktivitdtskonzentration
von I-129 im Oberflichenwasser der Nordsee und
des Armelkanals, in mBg/m?®.
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Radiotkologische Beobachtungen ...

Das Iod verteilt sich bis in den Nordatlantik und
das Polarmeer. Die Verbreitung beschrinkt sich
aber nicht auf die Meere. Gebunden an kleine Parti-
kel (Aerosole) oder organische Molekiile gelangt das
Iod aus dem Meerwasser in die Atmosphire und
wird viele hunderte Kilometer iiber die Landmassen
transportiert. Zwar nimmt die Konzentration mit
zunehmender Entfernung von der Nordsee nach
Stiden und Osten hin ab, jedoch ist es problemlos
noch auf der Zugspitze nachweisbar. Im Gegensatz
zu den Messungen mittels Kernstrahlungsdetek-
tion kommt in diesem Fall die sehr empfindliche
Beschleuniger-Massenspektrometrie zum Einsatz.

Aufgrund seiner Mobilitit, aber auch seiner
Biophilie (also dem leichten Einbau in organisches
Material), verbreitet sich das in der Umgebungsluft
enthaltene Iod in Biosphére, Boden, Fliissen und
Seen. Nun klingt eine Erhéhung um den Faktor
eine Million sehr dramatisch. Wie auch bei den
in Deutschland messbaren Freisetzungen aus z.B.
Tschernobyl oder Fukushima ist es aber wichtig,
die Belastung durch das I-129 mit der natiirli-
chen Umgebungsstrahlung zu vergleichen. Eine
Abschatzung der Radiotoxizitdt ergibt ein (noch)
sehr geringes radiologisches Risiko. Selbst in den
am hochsten kontaminierten Regionen rund um
La Hague betrigt die Dosis aufgrund der Auf-
nahme von I-129 in den menschlichen Korper nur
ein Millionstel der natiirlichen Strahlendosis. Es
muss jedoch beriicksichtigt werden, dass sich Iod
sehr effektiv anreichert: In Schilddriisen mehr als
1:1000, in Seetang und anderen Pflanzen wurden
Werte bis zu 1:100 000 berichtet.

Solange die Emission aus den beiden européi-
schen Wiederaufarbeitungsanlagen nicht gesenkt
wird, wird sich auch die Menge radioaktiven
Iods in der Umwelt Mitteleuropas kontinuierlich
erhohen, und es ist nétig, dies zu beobachten.
Neuere Erkenntnisse deuten an, dass trotz der
geringen absoluten Freisetzung {iber die Fortluft
das I-129 sehr effizient und mit erstaunlich wenig
Verdiinnung iiber weite Strecken transportiert
werden kann. Weitere derzeitige radio6kologi-
sche Forschungsarbeiten beschaftigen sich mit
den Ausbreitungswegen und der Chemie des
Iods in der Umwelt, seinen Aufenthaltszeiten
sowie Anreicherungen in bestimmten Umwelt-
medien, insbesondere in Nahrungsmitteln und in
Trinkwasserreservoiren.

Dosimetrische Bewertung radioaktiver
Spuren in der Luft

Oft wird von Besuchern oder besorgten Biirgern
gefragt: ,,Und wie gefihrlich ist das nun?“ Schon
ein Blick auf die Messreihen zeigt, dass die
Eintrage kiinstlicher Radionuklide, die wir heute
beobachten, in den meisten Fillen so weit unter
den Pegeln der immer in der Luft vorhandenen

natiirlichen Radionuklide liegen, dass ihr Beitrag
zur Strahlenexposition vernachléssigbar ist. Die
Dosisrelevanz der, als Folge der atmospharischen
Kernwaffenversuche, freigesetzten Spalt- und Akti-
vierungsprodukte war jedoch immerhin so grof3,
dass es bereits 1962 zum Internationalen Vertrag
iber das Verbot von Kernwaffenversuchen in der
Atmosphire, dem Meer und im nahen Weltraum
gekommen ist, damit keine Fallout-Radionuklide
mehr freigesetzt werden.

Wie von der Aktivitit eines Radionuklids auf
dessen ,,Gefdhrlichkeit® geschlossen wird, ist ein
recht langer und komplizierter Weg: Sind die
Aktivitat des Radionuklids und die chemische
Form, in der es vorliegt, bekannt, wird zunachst
die Energiemenge ermittelt, die auf menschliches
Gewebe tlibertragen wird. Dies ist aber noch kein
ausreichendes Maf fiir die Zellschadigung, da
unterschiedliche Strahlenarten (Alpha-, Beta-,
Gamma- oder Neutronenstrahlung) Zellen sehr
unterschiedlich schidigen. Alphastrahlen (das
sind Helium-Atomkerne) bewirken eine raumlich
sehr engbegrenzte Energiedeposition. Die gesamte
Energie wird in wenigen Zellen deponiert, und
diese werden stark geschidigt. Haufig brechen
beide Stringe der DNA - ein Fehler, der fiir die
Zelle nur schwer reparabel ist. Beta- und Gamma-
strahlen (also Elektronen und Photonen) hingegen
sind sogenannte locker ionisierende Strahlen. Sie
deponieren pro Zelle wenig Energie, dringen dafiir
aber sehr viel weiter in Materie ein als Alphastrah-
lung. Diesem Umstand trdgt man mit dem soge-
nannten ,,Strahlungswichtungsfaktor Rechnung.
Die im Gewebe deponierte Energie wird im Fall
der stark lokal schadigenden Alphastrahlung mit
dem Wichtungsfaktor 20 bewertet, fiir Beta- und
Gammastrahlung hingegen nur mit 1.

Nun sind die verschiedenen Organe des
menschlichen Organismus’ unterschiedlich
empfindlich gegen ionisierende Strahlung. Als
Daumenregel gilt, dass Zellen, die sich schnell und
héufig erneuern, am empfindlichsten reagieren.
Dies betriftt in besonderem Maf3 die blutbilden-
den Zellen im Knochenmark. Die Zellen der
Knochenoberfliche oder aber auch die Zellen der
dufleren Hautschichten sind viel resistenter. Zur
Beriicksichtigung dieser Unterschiede wurde der
Gewebewichtungsfaktor eingefiihrt. Er ist fiir das
Knochenmark zwolfmal grofier als fiir die Haut.
Multipliziert man die in einem Organ deponierte
Energie (die ,Energiedosis®) sowohl mit dem
Strahlungswichtungsfaktor als auch mit dem
Gewebewichtungsfaktor, so erhélt man als rele-
vante Grofe die sogenannte effektive Dosis (E).
Diese Grof8e zieht man heran, um stochastische
Strahlenschdden zu quantifizieren. Das Wort sto-
chastisch bringt zum Ausdruck, dass die Wirkung
vom Zufall bestimmt wird. Fiir eine Schadigung
existiert also immer nur eine bestimmte Wahr-
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scheinlichkeit. Eines der bekanntesten Beispiele
eines stochastischen Strahlenschadens ist Schild-
driisenkrebs nach der Aufnahme radioaktiven
Iods (z.B. I-131). Die Wahrscheinlichkeit, diese
Krankheit zu entwickeln, steigt proportional mit
der effektiven Dosis der Schilddriise. Trotzdem

ist der Anteil der exponierenden Personen, die
Krebs entwickeln, in den meisten Féllen gering.
Erst bei sehr hohen Dosen - hier zieht man die
Energiedosis als Bewertungsgrof3e heran - kommt
es zu deterministischen Strahlenschiden (z. B.
akutes Strahlensyndrom). Das ist vergleichbar mit
der Tatsache, dass ein zu langer Aufenthalt in der
Sonne mit Sicherheit zum Sonnenbrand fiihrt.
Fiir das Hervorrufen deterministischer Strahlen-
schdden sind aber Strahlendosen nétig, wie sie im
hier betrachteten umweltrelevanten Bereich nicht
anndhernd vorkommen.

Wichtig ist auch, ob die Strahlung von auflen auf
den Korper einwirkt (so genannte Submersion),
von innen nach dem Einatmen (Inhalation) oder
durch Aufnahme mit der Nahrung (Ingestion).
Nach der obigen Diskussion der verschiedenen
Strahlungsarten ist es einsichtig, dass die kurz-
reichweitige Alphastrahlung in den obersten
(unempfindlichen) Hautschichten absorbiert wird
und nicht bis ins Kérperinnere gelangt. Wird
dagegen ein Alphastrahler mit der Nahrung oder
Atemluft aufgenommen, so verursacht er starke
Schidigungen. Wird er in ein Organ eingebaut,
wie z. B. Plutonium in Knochen, so wirkt er dort
u. U. lebenslanglich. Betastrahlung und in noch
stirkerem Mafle Gammastrahlung wirken zusitz-
lich auch von auf8en auf den Korper ein.

Um das Risiko durch ionisierende Strahlung zu
quantifizieren, muss also iiber die Art des Radio-
nuklides und der Strahlung hinaus noch vieles tiber
die Lebens-, Aufenthalts- und Erndhrungsgewohn-
heiten eines Menschen bekannt sein. In sogenann-
ten Verwaltungsvorschriften (z. B. AVV zu §47 der
StrSchV) werden hierzu Annahmen getroffen, die
eine obere Abschitzung des Risikos — bei bewusst
unrealistisch gewéhlten, also ungiinstigen Lebens-
gewohnheiten — erlauben. Hierbei definiert man
sogenannte Transferfaktoren, die angeben, welcher
Anteil einer Kontamination von Radionukliden
zum Beispiel vom Boden in eine Pflanze aufgenom-
men wird, die dem menschlichen Verzehr dient
oder der Transfer von der Nahrung in die Mutter-
milch und von dort zum Séaugling.

Schliefilich ist noch eine weitere wichtige Strah-
lenschutzgréfie zu betrachten, die zur Bewertung
der Aktivitdtskonzentration des radioaktiven
Edelgases Radon in Luft benutzt wird. Das ist der

Dosiskonversionsfaktor, der besagt, bei welcher
Radionuklidkonzentration welche effektive Dosis
(oder Organdosis) zu erwarten ist. Er beriick-
sichtigt unter anderem, dass nicht nur das Radon
selbst einen Dosisbeitrag liefert, sondern auch die
bei seinem Zerfall entstehenden Tochternuklide,
die ebenfalls radioaktiv sind. Die Tochternuklide
sind allerdings kein chemisch reaktionstrages
Edelgas mehr, sondern lagern sich sehr schnell zu
einem gewissen Anteil an Luftstaubteilchen an.
Deshalb miissen diese Aktivitdtsanteile bei einer
Dosisabschitzung anders bewertet werden als
gasformig in der Luft enthaltene Anteile.

Etwa die Halfte der mittleren natiirlichen Strah-
lendosis wird durch Radon verursacht, dessen
Aktivitatskonzentration in der Auflenluft in
Norddeutschland im Bereich zwischen 10 Bq/m?
und 20 Bg/m’ liegt. Ausgedriickt in der bei Spu-
renmessungen gebrauchlicheren Einheit sind das
10 Millionen uBq/m? bis 20 Millionen uBq/m>.
Die Strahlendosis aus allen natiirlichen Quellen
summiert sich in Deutschland im Mittel zu einer
jahrlichen Dosis von 0,0021 Sv (2,1 mSv/a), wobei
erhebliche lokale Unterschiede, z. B. zwischen
Norddeutschland und Siiddeutschland, auftreten.
Dieser Mittelwert entspricht einer stiindlichen
Dosis von ca. 0,2 Millionstel Sv (0,2 uSv oder
200 nSv/h). Dieser Mittelwert wird sich in Kiirze
auf ca. 0,3 mSv pro Jahr erh6hen. Nicht, weil sich
etwa die Aktivitdtskonzentration des Radons in
der Luft plotzlich erhoht hitte, sondern, weil als
Folge neuer strahlenbiologischer Forschungser-
gebnisse die Dosisrelevanz des Radons fiir die
Abschatzung der Lungendosis verdoppelt wurde.

Die vom Menschen durch Freisetzungen ver-
ursachten zusitzlichen Dosen miissen mit der
unabwendbar vorhandenen natiirlichen Strahlen-
exposition verglichen werden. =
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Die Geschichte der Spurenmessstelle =

Die Geschichte der Spurenmessstelle

Herbert Wershofen*

Die Motivation

Seit Oktober 1963 beobachten Wissenschaftler

der PTB regelmifiig radioaktive Stoffe in der

Luft. Anfangs galt das radiookologische Interesse
besonders den Spalt- und Aktivierungsproduk-
ten aus den Kernwaffentests, die weltweit in der
Atmosphire verteilt wurden und zu Beginn der
1960er-Jahre ihren Hohepunkt erreichten. Doch
vor der Aufnahme der regelmafligen Messungen
mussten im damaligen Laboratorium fiir Strahlen-
schutz die Staubprobensammler entwickelt bzw.
verbessert sowie die radiochemischen Trenn- und
Reinigungsverfahren eingerichtet werden. Diese
Vorarbeiten wurden in einer erfolgreichen und
auf guten personlichen Kontakten basierenden
Zusammenarbeit mit Kollegen in den skandi-
navischen Landern und in anderen Instituten

in Deutschland erledigt, in denen schon frither
begonnen wurde, die aerosolgebundene Aktivitats-
konzentration radioaktiver Stoffe in der boden-
nahen Luft nuklidspezifisch zu bestimmen.

Die Gerite und Verfahren

Zur Probenahme dienten Staubprobensammler ver-
schiedener Bauart, deren Leistung und Zuverlassig-
keit im Laufe der Jahre stindig verbessert wurden.
Das Luftvolumen wurde anfangs mit Drehkolben-
Gaszdhlern, spater mit Fliigelradzahlern (Typ
»Quantometer®) gemessen. Heute sind Volumen-
messgerite mit einer Prandtl'schen Staurohrsonde
im Einsatz. Die Grof3flachenfilter (Bild 1), mit
denen der Luftstaub aus der Luft gesammelt wurde,
bestanden anfangs aus Glasfasern. Spater wurden
Filter aus organischen Materialien eingesetzt, die
zusammen mit dem abgeschiedenen Luftstaub ver-
ascht wurden. Anschlieflend musste die Asche voll-
standig aufgeschlossen und einem radiochemischen
Trennungsgang unterzogen werden. Dabei wurden
die einzelnen chemischen Elemente voneinander
getrennt und gereinigt, sodass schliellich radioche-
misch reine einzelne Fraktionen vorlagen. Bis 1970
wurden die darin enthaltenen Radionuklide mithilfe
eines Nal(TI)-Bohrloch-Szintillationsspektrometers
gemessen. Dieser Typ von Gammaspektrometern
hat ein im Vergleich zu den heutigen Detektoren

Bild 1:
GroBflachenfilter im Staubprobensammler der Spuren-
messstelle.

nur mafliges Energieauflosungsvermogen. Das fithrt
dazu, dass in Gammaspektren mit vielen Linien
keine ausreichende Linientrennung moglich ist,

wie sie fiir die Erkennung Gammastrahlen emit-
tierender Radionuklide erforderlich ist. Durch die
vorangehende radiochemische Abtrennung der
Elemente wurde die Zahl der Linien in den Spekt-
ren verringert. Die dabei erreichte Nachweisgrenze
lag in der Gréflenordnung von 1 uBq/m?®. Ein
Nachteil dieses Verfahrens ist, dass die bei radioche-
mischen Prozeduren unvermeidlichen Verluste von
Probenmaterial bei der Berechnung der Messer-
gebnisse zu beriicksichtigen sind. Dazu miissen die
elementspezifischen Ausbeuten bestimmt werden,
und die in einem Messpraparat gemessene Aktivitit
um die festgestellten Verluste korrigiert werden.
Diese Situation wurde nach der Inbetriebnahme
eines Spektrometers mit Ge(Li)-Bohrloch-Detektor
im Jahre 1971 verbessert. Einen neueren Bohrloch-
Detektor der Spurenmessstelle zeigt Bild 2. Mit
diesem Spektrometertyp konnten die meisten der
zu bestimmenden Radionuklide direkt analysiert
werden. Die langwierige und aufwendige Radio-
chemie konnte entfallen. Es geniigte, den Filter mit
dem darauf abgeschiedenen Luftstaub zu veraschen,
die Asche in ein passendes Messgefif3 zu fiillen und
im Bohrloch des Detektorsystems zu messen. Die
Nachweisgrenze konnte Anfangs der 1980er-Jahre
deutlich verbessert werden, als der Einsatz von
HPGe-Detektoren mit hohem Energie- Auflosungs-
vermégen und geringer Figenaktivitdt moglich
wurde. Unter giinstigen Bedingungen (Wochen-
probe, wenig natiirliche Radionuklide im Staub,
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Bild 2:
Luftstaub-Aschepro-
be und Bohrloch-
Detektor.
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ldngere Abklingzeit vor der Messung) kénnen
Nachweisgrenzen von bis zu 10 nBg/m? fiir kiinstli-
che Radionuklide wie Cobalt (Co-60) oder Caesium
(Cs-137) erreicht werden. Im Routinebetrieb liegen
die Nachweisgrenzen meist mit 30 nBq/m? etwas
hoher.

Der Beitrag der Gammastrahlung, die aus der
Erde, den Baumaterialien des Gebaudes und aus
dem Weltraum stammt und im Gammaspektrum
stort, wurde verringert, indem die Gammaspekt-
rometer in einer begehbaren Kammer aus strah-
lungsarmem Blei betrieben wurden (siehe Bild 3),
die urspriinglich fiir Ganzkérpermessungen am
Menschen gebaut worden war. Die aus der Luft
und der Einrichtung der Kammer stammende
Gammastrahlung wurde durch eine weitere Blei-
abschirmung unterdriickt, die dicht am Detektor
aufgebaut und noch mit gasformigem Stickstoft
gespiilt wurde. Der aus dem Kiihlsystem des Spekt-

Bild 3:

Die bis 1997 von der Spurenmessstelle
genutzte Bleikammer aus Blei mit geringer
Eigenaktivitat.

Bild 5:
Heutiger Gammaspektrometrie-Messraum.

rometers ausstrémende Stickstoff verdringt das
radioaktive Edelgas Radon aus der Messkammer.
Die Mess- und Auswerteelektronik befand sich

in einem Nebenraum, um elektromagnetische
Storeinfliisse auf die Detektoren zu verringern. Das
Bild 4 gibt einen Eindruck des Standes der Mess-
und Auswertetechnik zur Mitte der 1980er-Jahre.
Die begehbare Bleikammer wurde 1997 abgebaut,
als die Spurenmessstelle vom Elster-Geitel-Bau in
den sanierten Otto-Hahn-Bau umzog. Das Blei
wurde dort zum Aufbau der dicht am Detektor
befindlichen Abschirmungen, die jeweils aus ca.
2000 kg Blei bestehen, genutzt. Mit einer Wand-
starke von 20 cm gelingt es, die aus den Wénden
der Kellerraume stammende Gammastrahlung von
1461 keV des Kalium (K-40) so weit abzuschir-
men, dass auch geringste Spuren dieses Radionuk-
lids noch zuverldssig messbar sind. Das Bild 5 zeigt
einen Blick in den Gammaspektrometrie-Mess-

Bild 4:
Gammaspektrometrie-Messtechnik in der Mitte der
1980er-Jahre.
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raum, der Platz fiir 10 Gammaspektrometer bietet.
Zur Senkung der Eigenaktivitit eines Detektor-
systems, die im Wesentlichen durch die in seinen
Komponenten enthaltenen natiirlichen Radionu-
klide der Zerfallsreihen von Uran und Thorium
sowie von K-40 bestimmt wird, hat die PTB in
langjéhriger enger Zusammenarbeit mit den Her-
stellern zu Beginn Detektoreigenbauten entwi-
ckelt. Fiir den Bau der Detektorendkappe wurden
teilweise Materialien wie Beryllium oder Magne-
sium eingesetzt. In Zusammenarbeit mit Alumini-
umherstellern wurde strahlungsarmes Aluminium
gefunden, das heute neben Carbonfasermateria-
lien im Detektorbau eingesetzt wird. Mittlerweile
sind solche ,,Low-level (LL)-Detektoren® bei allen
Herstellern in unterschiedlichsten Ausfithrungen
erhiltlich. Gleichzeitig mit der Verbesserung der
Gammaspektrometer wurden die Staubproben-
sammler laufend optimiert. Besondere Aufmerk-
samkeit galt der Erhéhung des Luftdurchsatzes,
der schlieSlich ca. 1000 m*/h erreichte. Dabei ist
zu bedenken, dass dieser Wert fiir ein frisch aufge-
legtes Filter gilt. Im Verlauf der Probenahme setzt
sich das Filter notwendigerweise mit Staub, der ja
moglichst vollstindig gesammelt werden soll, zu.
Daher ist gegen Ende der Probenahme der Volu-
menstrom deutlich geringer. In seltenen Fillen,
wenn der Staubgehalt der Luft sehr hoch ist, kann
das Filter sogar verstopfen. Inzwischen sind auch
kommerzielle Hochvolumen-Luftstaubsammler
verfiigbar, deren Luftvolumenstrom je nach Bauart
zwischen einigen Hundert bis zu 1000 m*/h
liegen. Die Staubsammler der PTB (siehe Bild 1
auf Seite 41) werden im Dauerbetrieb mit einem
Volumenstrom von 900 m*/h betrieben.

Messziele im Wandel der Zeiten

Nach dem internationalen Abkommen von 1962
zur Einstellung der oberirdischen und der Kern-
waffenversuche im Meer sanken die Aktivitatskon-
zentrationen der dabei in die Atmosphire freige-
setzten Radionuklide. Im Wesentlichen blieb das
Cs-137, das eine Halbwertszeit von 30 Jahren hat,
wegen seiner Gammastrahlung noch lange relativ
leicht messbar. Mehr und mehr gerieten nun die
in der Luft enthaltenen natiirlichen radioaktiven
Stoffe in den Fokus der Wissenschaftler sowie die
kiinstlichen Radionuklide, die durch die friedliche
Nutzung der Kernenergie freigesetzt werden.

Die Messungen der Spurenmessstelle der PTB
wurden zunéchst als Arbeiten in Forschungs-
projekten, z. B. im Rahmen des vom damaligen
»Bundesministeriums des Inneren” geférderten
Forschungsvorhabens St.Sch. 593, durchgefiihrt.
Im Verlauf der Arbeiten wurden zeitweise weitere
Staubprobensammler in Skandinavien betrieben.
Der gleichzeitige Betrieb entfernt voneinander
liegender Stationen erlaubte den Vergleich der

Aktivitatskonzentrationen in Norddeutschland
und Skandinavien. Dadurch lief3 sich die Herkunft
jener kiinstlichen Radionuklide bestimmen, die
nicht einer der Kernwaffenexplosionen zuzuord-
nen waren.

Die folgende Tabelle gibt die Standorte der von
der PTB betriebenen Stationen und die jeweilige
Betriebsdauer an.

Tabelle 1:
Station Koordinaten Betriebsdauer
Braunschweig 52°18‘N, 10°28°‘E 1963-1990
Tromso 69°39‘N, 18°57‘E 1970-1980
Skibotn 69°21°‘N, 20°20‘E 1974—-1990
Berlin 52°25‘N, 13°08‘E 1983-1990
Vardo 70°21°‘N, 31°02°E 1988-1990

Der Vergleich an verschiedenen Orten gemessener
Aktivitdtskonzentrationen ermdglicht zusammen mit
meteorologischen Daten nicht nur Riickschliisse auf die
Herkunft der Radionuklide, sondern auch auf atmo-
sphérische Ausbreitungs- und Mischungsprozesse.
Messergebnisse, die bei grofSraumigen Kontaminationen
gemessen werden, wurden im Gegenzug auch zur Uber-
priifung (Validierung) der meteorologischen Ausbrei-
tungsmodelle herangezogen. Inzwischen haben diese
Ausbreitungsmodelle eine sehr hohe Qualitét erreicht
und liefern Aktivitdtskonzentrationen, die gut mit den
gemessenen {ibereinstimmen.

Die Messergebnisse der Spurenmessstelle aus dem
Zeitraum von 1963 bis 1990 wurden in einer Zusammen-
fassung veroftentlicht [1]. Darunter sind die Messergeb-
nisse natiirlicher Radionuklide, die zeitweilig neben den
Spalt- und Aktivierungsprodukten analysiert wurden.
Als terrestrische Radionuklide sind das K-40 (seit 1980)
und Pb-210 (seit 1971) sowie die kosmogenen Radionu-
klide Be-7 (seit 1963), Na-22 (von 1970 bis 1976 und seit
1983), P-32 und P-33 (um 1971/72). Das ebenfalls kos-
mogene S-35 wurde in Braunschweig und Tromsé (von
1970 bis 1973) und nochmals in Troms6 und Skibotn
(von 1977 bis 1979) in der Luft bestimmt.

Seit 1987 sind die regelmifligen Messungen der PTB
eine Daueraufgabe im Rahmen der nationalen Strahlen-
schutzvorsorge. Im Integrierten Mess- und Informations-
System (IMIS) [2, 3], das 1987 nach dem Unfall von
Tschernobyl zur Uberwachung radioaktiver Stoffe in der
Umwelt eingerichtet wurde, werden die Spurenmessun-
gen an den in Bild 2 ,,50 Jahre Spurenmessung in der
PTB* auf Seite 6 gezeigten Orten gemeinsam mit dem
Bundesamt fiir Strahlenschutz und dem Deutschen Wet-
terdienst im Auftrag des Bundesministerium fiir Umwelt,
Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit (BMUB) durch-
gefiihrt. Ziel ist die Beobachtung der derzeit vorhande-
nen Aktivitdtskonzentrationen und die Erkennung deren
Trends, also eher allgemeine Umweltbeobachtung oder
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Radiodkologie. Messziele im engeren Sinn der
Strahlenschutzvorsorge sind die ,,mogliche Vor-
warnzeit® fiir vorbereitende Mafinahmen in Fillen,
in denen mit Hilfe von Spuren charakteristischer
kiinstlicher Radionuklide eine heranziehende,
starker kontaminierte Wolke sehr frith erkennbar
wird sowie die Bereitstellung von ,,Nullpegeln®,
die im Fall einer frischen Kontamination fiir die
Abschitzung und deren Folgen erforderlich sind.

Seit 2001 betreibt die Européische Union ein
EU-weites ,ausgediinntes Messnetz“ (engl.: sparse
network) fiir empfindliche Radionuklidmessungen
in der Umwelt. Das geschieht an wenigen, fiir die
jeweiligen Regionen der Mitgliedstaaten ,,repra-
sentativen“ Messstationen der nationalen Mess-
netze. Eine der vier in Deutschland hierzu betrie-
benen Spurenmessstellen zur Luftiiberwachung ist
die Station der PTB in Braunschweig. Damit tragt
die PTB zur Erfiillung der Pflichten der Bundes-
republik Deutschland geméafd der Artikel 35 und
Artikel 36 des EURATOM Vertrages bei.

Zusammenfassung

Die grundlegenden Methoden zur Luftstaubpro-
benahme und zur nuklidspezifischen Bestimmung
radioaktiver Spurenstoffe in der bodennahen Luft
wurden bereits in der Mitte des letzten Jahrhun-
derts entwickelt, als die berechtigte Besorgnis iiber
die zunehmenden Kontamination der Atmosphire
durch oberirdisch durchgefiihrte Kernwaffenex-
plosionen systematische Messungen notwendig
machte. Stindige Verbesserungen analytischer
und messtechnischer Art erméglichen es heute,
Aktivititskonzentrationen im Bereich von nBg/m’
oder noch darunter zu messen. Das Interesse an
solch empfindlichen Messungen verlagerte sich

im Verlauf der Zeit von Strahlenschutzaspekten
auf radiookologische Fragen sowie den Bereich
der Strahlenschutzvorsoge. Die Spurenmessung
radioaktiver Stoffe in der Luft ist Bestandteil von
Deutschlands internationalen Verpflichtungen, die
z.B. im EURATOM-Vertrag festgelegt sind. =
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Aufgaben und Arbeitsablauf
im Routinebetrieb und im Intensivbetrieb

Herbert Wershofen*

Unsere Aufgaben

Die Spurenmessstelle hat die Aufgabe, radioaktive
Spurenstoffe in der bodennahen Luft zu messen.
Das geschieht zur Uberwachung radioaktiver
Stoffe in der Umwelt nach dem Strahlenschutz-
vorsorgegesetz (StrVG) [1]. Auftraggeber ist das
Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz, Bau
und Reaktorsicherheit (BMUB). Mit der Organi-
sation und Durchfiihrung ist das Bundesamt fiir
Strahlenschutz (BfS) beauftragt. Das Messpro-
gramm wird in zwei Betriebsarten durchgefiihrt,
die in einer Allgemeinen Verwaltungsvorschrift
zum Integrierten Mess- und Informations-System
(IMIS), der AVV-IMIS [2] im Einzelnen geregelt
sind. Der normale Betrieb wird ,,Routinebetrieb*
genannt, wiahrend der Messbetrieb im Fall einer
grofiraumigen Kontamination der Umwelt als
»Intensivbetrieb® bezeichnet wird. Die Mess-
programme sind in Anhédngen zur AVV-IMIS
detailliert vorgegeben [3, 4]. Dort sind auch die
Aufgaben der Spurenmessstellen des Deutschen
Wetterdienstes (DWD), des BfS und der PTB
festgelegt. Im IMIS wird ,,Spurenmessung“ auch
als ,Spurenanalyse® bezeichnet und durch die
Forderung definiert, dass bei den Messungen eine
»Nachweisgrenze unter 100 uBq/m?** erreicht wird.
Diese Angabe gilt fiir das kiinstliche Radionuk-
lid Cobalt (Co-60) als Bezugspunkt. Fiir andere
Radionuklide konnen die erreichbaren Nachweis-
grenzen wegen deren abweichender Zerfallseigen-
schaften deutlich héher liegen.

Messstrategie bei der Spurenmessung

Grundsatzlich wird im IMIS eine moglichst gute
Vergleichbarkeit der Messergebnisse angestrebt,
weil sie fiir die realistische Beurteilung einer
radiologischen Lage notig ist. So muss sicherge-
stellt sein, dass alle Aktivitdtskonzentrationen
kiinstlicher Radionuklide in der Luft fiir denselben
Zeitraum gelten. Dieser Zeitraum ist im Routine-
betrieb die Kalenderwoche mit bundeseinheitli-
chem Filterwechsel am frithen Montagmorgen.

Im Intensivbetrieb ist grundsitzlich eine tégliche
Probenahme vorgesehen. Das Messprogramm
erlaubt allerdings auch eine flexible Anpassung der

Probenahmedauer und der Art und Haufigkeit der
Messungen in Abhéngigkeit vom Ereignis und von
der Entwicklung der radiologischen Lage.

So wurde nach dem Unfall des Kernkraftwerkes
Fukushima Daiichi kein eigentlicher Intensivbe-
trieb ausgeldst, da in Deutschland aufler der Luft
keines der tibrigen Umweltmedien direkt betroften
war. Fiir die Beobachtung der von weit her mit der
Luft herangetragenen Kontamination wurde daher
nur die Spurenmessstellen in einen , intensivierten
Betrieb® versetzt. Im Verlauf der Messungen wurde
von téglicher auf Probenahme tiber mehrere
Tage umgestellt (vgl. Kapitel ,,Radiodkologische
Beobachtungen bei der Spurenmessung und dosi-
metrische Bewertung radioaktiver Spuren in der
Luft“), als keine kurzfristigen Anderungen mehr
zu erwarten waren. Radioaktive Edelgase wurden
nur im BfS Freiburg gemessen. Radiochemische
Analysen zur Bestimmung von Alpha- oder Beta-
strahlen emittierenden Radionukliden waren in
Deutschland nicht erforderlich.

Messungen fiir das Integrierte Mess- und
Informationssystem des Bundes

Neben der Messung kiinstlicher Radionuklide

im Luftstaub messen die Spurenmessstellen die
Aktivitatskonzentration der radioaktiven Edelgase
Krypton-85 (Kr-85) und Xenon-133 (Xe-133).
Die Proben werden zeitgleich mit den Luftstaub-
proben entnommen. Kr-85 und Xe-133 entstehen
auf natiirliche Weise durch Kernreaktionen der
kosmischen Hohenstrahlung mit Atomen der Luft-
hiille und aus der Spontanspaltung des in Boden
und Gestein enthaltenen Urans. Der natiirliche
Pegel des Kr-85 in der Luft liegt bei 1 Bq/m?* und
der des Xe-133 in der Ndhe der Nachweisgrenze
von wenigen mBq/m®. Die Beobachtung dieser
Radionuklide ist daher zwar keine Spurenmes-
sung im eigentlichen Sinn des IMIS, dennoch ist
die Aufgabe notwendig, weil die beiden Edelgas-
isotope bei der friedlichen Nutzung der Kernener-
gie freigesetzt werden. Die Spurenmessstellen des
DWD und der PTB fiihren die Probenahme und
eine Probenvorreinigung durch. Alle weiteren
Arbeiten und die Messungen erfolgen zentral im
Bundesamt fiir Strahlenschutz in Freiburg.

Arbeitsgruppe

* Dr. Herbert Wershofen,

L,Umweltradioaktivitat®,

E-Mail:

herbert.wershofen@

ptb.de
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Messungen fiir die Européische
Kommission

Fiir die Berichterstattung der Spurenmessstellen
an die Europiische Kommission gemaf$ Art. 35
und Art. 36 des EURATOM-Vertrages ist fiir die
Messzwecke des ausgediinnten EU-Messnetzes
(engl.: sparse net) gefordert an ausgewahlten
Orten ,repriasentativ® fiir die zugehorige Region
des EU-Mitgliedslandes und ,,so empfindlich wie
moglich® zu messen. Damit sollen ,,alte” Kontami-
nationen auch europaweit moglichst lange beob-
achtbar bleiben und fiir die Nullpegel-Ermittlung
nach einer ,frischen Kontamination bereitstehen.
Die Messergebnisse von Be-7 und Cs-137 werden
mit den {ibrigen Messergebnissen an die Leitstelle
tibermittelt und von dort an die Européische Kom-
mission weitergeleitet.

Die Messziele

Eine wochentliche Beprobung der Luft reicht
zur Beobachtung des Langzeitverhaltens der
gegenwirtig messbaren Radionuklide sowie

zur Nullpegelbestimmung vollkommen aus. Im
Intensivbetrieb liegt jedoch das Hauptinteresse
auf der Erkennung kurzfristiger Anderungen,
weshalb dann eine tigliche Probenahme gefordert
ist. Somit kann schnell und flexibel auf eine sich
verdndernde Lage reagiert werden. Die gleiche
Uberlegung gilt auch fiir alle anderen im IMIS
erfassten Umweltbereiche sowie fiir die im IMIS
betriebenen Notfall-Messsysteme.

Die IMIS-Forderung ,,Nachweisgrenze unter
100 uBq/m*“ grenzt die Spurenmessungen in der
Luft von den Notfall-Messungen ab. Die Notfall-
Messsysteme messen bewusst etwas unempfindli-
cher, um schnell, d.h. innerhalb von ein bis zwei
Stunden, auch kurzfristige Anderungen zu erken-
nen, die fiir die Bewiltigung einer Notsituation
wichtig sind. Bei der automatischen Messung der
Gamma-Ortsdosisleistung (y-ODL) an bundes-
weit derzeit ca. 1800 Stationen sind Messzyklen
von einigen Minuten moglich, die bedarfsgerecht
zu Stundenmittelwerten oder Zweistundenmittel-
werten zusammengefasst werden. Die im y-ODL-
Messnetz erhobenen Messergebnisse sind im
Internet offentlich verfiigbar [5]. Diese Ergebnisse
geben i. Allg. keinen Aufschluss iiber die Nuklid-
zusammensetzung der y-ODL verursachenden
Radionuklide, sodass gerade im Fall einer Konta-
mination der Luft mit Spuren kiinstlicher Radio-
nuklide die nuklidspezifischen Messungen der
Spurenmessstellen bendtigt werden.

Informationen iiber IMIS und weiterfithrende
Links sind auf der Homepage des BMUB [6] und
des BfS [7] verfiigbar.

Standortauswahl

Fiir eine gute Vergleichbarkeit der Messergeb-
nisse von verschiedenen Probenentnahmeorten

in Deutschland wire es theoretisch notwendig, an
allen Standorten ideale Bedingungen vorzuhalten,
die jedoch in der Realitdt meist nicht gegeben
sind. Ideal wire eine freie Anstromung der Luft
aus allen Richtungen, keine Wilder oder Gebdude
in der naheren Umgebung und eine Entnahme-
hohe der Aerosole in ca. 1,5 m bis 1,8 m {iber dem
Erdboden. Das entspricht etwa der Hohe, in der
die Menschen ihre Atemluft einatmen. Wegen der
notwendigen Energieversorgung, der Bedienung
durch Fachpersonal und zum Schutz vor unbefug-
tem Zugriff oder gar Vandalismus stehen die Aero-
solsammler jedoch auf umzaunten Geldnden von
Instituten oder Behorden. Dadurch sind gewisse
Unterschiede in den Anstromungsverhaltnissen
der Luft nicht zu vermeiden.

Geographisch bedingte Unterschiede der Luft-
massen (Kiiste, Stadt, Land, Gebirge, Industrieregion
usw.), die den Staubgehalt bestimmen, sind unver-
meidbar. Damit die Staubpartikel moglichst vollstian-
dig auf dem Filter abgeschieden werden, miissten
alle Aerosolsammler technisch gleich sein und
identische Abscheideeigenschaften fiir den Luftstaub
besitzen. Die Abscheideeigenschaften sind allerdings
auch von der Probe selbst abhéngig, namlich u.a.
von der Luftfeuchtigkeit oder von der Korngrof3en-
verteilung des Staubes. Auf3erdem verringert sich die
Stromungsgeschwindigkeit der Luft innerhalb des
Filters mit wachsender Staubmenge im Verlauf der
Probenahme. Trotz dieser Einschréankungen ist die
Vergleichbarkeit der Messergebnisse fiir die Zwecke
des IMIS mehr als ausreichend. Fiir weitergehende
wissenschaftliche oder radiodkologische Untersu-
chungen miissen technische oder standortspezifi-
sche Unterschiede jedoch beriicksichtigt werden.

Luftstaub-Probenahme

Ein Hochvolumen-Luftstaubsammler, wie er auf
dem Geldnde der PTB in Braunschweig steht, ist im
Prinzip ein ,dicker Staubsauger®. Er soll moglichst
viel Staub auf einem Filter abscheiden. Je mehr
Staub in der Probe ist, desto hoher ist die daran
haftende Aktivitit eines Radionuklids. Je grofler
die Aktivitat, desto leichter und zuverléssiger ist sie
messbar. Oder mit anderen Worten: Bei der bau-
artbedingten Messempfindlichkeit der eingesetzten
Detektorsysteme werden die erreichbaren Nach-
weisgrenzen besser (= kleiner!), je mehr Luftstaub
in der Probe enthalten ist. Folglich gilt es bei der
Spurenmessung bei grofitmoglichem Luftvolumen
moglichst viel Staub, und zwar den lungengingi-
gen Anteil, moglichst verlustfrei zu sammeln. Zu
diesem Zweck werden Filtermaterialien benutzt,
die sonst im Atemschutz eingesetzt sind.
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Das Bild 1 zeigt den Standort der Aerosol-
sammler am Rand des PTB-Geldndes auf einer
halbkreisformigen Lichtung, die von der Luft aus
ostlicher Richtung tiber freie Felder erreichbar ist.
Im Westen ist die Wiese von einem niedrigen Wald
umgeben, der aus Umweltschutzgriinden nicht
weiter gerodet werden darf. Details der Luftstaub-
sammler sind in Bild 3 und Bild 4 im im Artikel
»50 Jahre Spurenmessung in der PTB“ am Anfang
dieses Heftes gezeigt. Der Volumenstrom von ca.
900 m*/h wird bei tiblichen Staubgehalten der
Luft iiber eine gesamte Woche annahernd kons-
tant gehalten. Der mit steigender Staubbelegung
des Filters steigende Stromungswiderstand wird
durch eine parallel dazu steigende Saugleistung der
Turbine ausgeglichen. Nur in wenigen Fallen muss
innerhalb einer Woche ein frisches Filter aufgelegt
werden. Diese Situation tritt z. B. auf, wenn die Luft
bei der Getreideernte sehr viel Staub enthilt oder
bei winterlichen Inversionswetterlagen der Flug-
staub aus den Holzéfen und -heizungen in Wohn-
hiusern spiirbar wird.

Edelgas-Probenahme

Die radioaktiven Edelgase werden an einem tiefge-
kithlten Aktivkohleadsorber gesammelt. Wegen der
chemischen Reaktionstragheit der Edelgase kann
die Saugleitung bis zum Adsorber lang sein, sodass
der Edelgassammler nicht im Freiland betrieben
werden muss. In der PTB steht er in einem Keller-
raum, wohin die in etwa einem Meter Hohe tiber
dem Erdboden entnommene Auflenluft durch einen
Kunststoffschlauch geleitet wird. Dieser Typ Edel-
gassammler hat sich gut bewdhrt und wird schon
seit Jahrzehnten vom BfS sogar weltweit eingesetzt
[8]. Zur Kiihlung der Aktivkohle auf 77 °K wird
flissiger Stickstoff eingesetzt, in den der Adsorber
eingetaucht ist. Mit dem vom BfS entwickelten
Aktivkohleadsorber werden Krypton und Xenon
aus 10 m® Luft quantitativ zuriickgehalten. Wasser-
dampf und Kohlendioxid werden im oberen Teil
des Adsorbers selektiv ausgefroren und gelangen
praktisch nicht in die Aktivkohle. Das Verfahren ist
daher nicht nur eine reine Probenahme, sondern
stellt bereits einen ersten Anreicherungsschritt dar.
Bei einer Sammelzeit von einer Woche betrégt der
Durchfluss etwa 60 Liter pro Stunde.

Probenvorbehandlung

Auch vor einer direkten radiometrischen Messung
oder einer radiochemischen Analyse ist eine Vor-
behandlung der frisch vom Staubsammler entnom-
menen Luftstaubproben erforderlich. Sie hangt
von der Art der anschlieflenden Messung oder der
vorgesehenen radiochemischen Verfahren ab. Fiir
Luftstaubfilter ist die Vorbehandlung je nach den
messtechnischen Vorgaben oder den angewandten

Bild 1:
Staubprobensammler der PTB-Spurenmessstelle.

analytischen Verfahren bei den Spurenmessstellen
des BfS, des DWD und der PTB unterschiedlich.
Es ist iiblich, ein Filter entweder zu einer zylin-
derformigen ,,Tablette” zu pressen oder es in ein
ringformiges Messgefif3 zu fiillen. Gegebenenfalls
muss das Filter vorher an der Luft getrocknet
werden, bevor die gammaspektrometrische
Messung erfolgt.

Die radioaktiven Edelgase, die an einem
tiefgekiihlten Aktivkohleadsorber gesammelt
wurden, werden durch fraktionierte Desorption
von abgeschiedenem Wasser, Kohlendioxid, Sau-
erstoff und Stickstoff getrennt (s. Bild 2). Dieser
Teil der Arbeiten erfolgt bereits in der PTB.

Die vorgereinigte Edelgasfraktion wird in einer
Aluminium-Druckdose zum BfS nach Freiburg
geschickt. Dort erfolgt eine weitere Reinigung
sowie die Auftrennung in die Kr-Fraktion und
die Xe-Fraktion. Die getrennt gemessenen
Aktivitdten von Kr-85 und Xe-133 werden
schliefllich als Aktivitdtskonzentrationen in der
Luftprobe in Bq/m? berichtet.

Absperrventil Q]Emlﬁq]g@-.l Luftauslass

-

d;gﬂ.-_'_'_r::g
J Nadelventil zur
Durchflussregelung

Bild 2 :

Aufbau des Edelgas-
adsorbers mit Aktiv-
kohlebett (unten, 77 °K)
und Prallblechen zur
Abscheidung von Was-
ser und Kohlendioxid im
oberen Teil.

(Quelle: BfS, Freiburg)
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Gammaspektrometrische Messungen
am Luftstaub

In der PTB wird ein mit Staub beladenes Filter nach
der Entnahme vom Sammler méglichst schnell
einer ersten Messung mit einem Gammaspektrome-
ter unterzogen, damit eine frische Kontamination
mit kiinstlichen Radionukliden so frith wie moglich
entdeckt wird. Zur Steigerung der Messempfind-
lichkeit, fachlich: ,,Senkung der Nachweisgrenze®,
wird diese Messung nach etwa einem halben
Arbeitstag wiederholt. Dann sind die kurzlebigen
natiirlichen Radionuklide, die die Messempfind-
lichkeit beeintrachtigen, schon zu einem gréfieren
Teil zerfallen. Mit dieser Messung, die bis zum
frithen Morgen des folgenden Tages dauert, werden
Nachweisgrenzen von wenigen puBq/m? fiir Iod-131
(I-131) und Caesium-137 (Cs-137) erreicht. Damit
ist die Forderung des IMIS von ,,Nachweisgrenze
unter 100 uBg/m*, die die Spurenmessungen von
Notfallmessungen abgrenzt, deutlich erfiillt.

Im nichsten Schritt, der zur Erhéhung der Mess-
empfindlichkeit beitrigt, entweichen die Iod-Iso-
tope wegen der Fliichtigkeit des Iods aus der Aero-
solprobe. Daher kann dieser Schritt erst nach der

Messung der Iod-Isotope erfolgen. Es wird eine
Veraschung des staubbeladenen Filters bei einer
Temperatur von etwa 400 °C bis 450 °C durch-
gefiihrt. Die Temperaturbegrenzung auf 450 °C
verhindert mogliche Verluste bei den iibrigen
Radionukliden. Die nach etwa einem Tag erhaltene
Asche wird zu Tabletten gepresst, die anschliefend
in einem Bohrloch-Reinstgermaniumspektrometer
gammaspektrometrisch gemessen werden. Nach
einer Messdauer von meist einer Woche erreichen
wir mit dieser Methode Nachweisgrenzen von
weniger als 5- 108 Bq/m?, also unter 50 nBq/m? fiir
die meisten Gammastrahler.

Als Beispiel fiir die hohere Messempfindlichkeit
der Asche-Messung im Vergleich zu der Filter-
Messung der Luftstaubprobe vom 23. Midrz 2011, in
der erstmalig in Braunschweig frische Spaltprodukte
aus dem Kernreaktor in Fukushima Daiichi messbar
waren, zeigt Bild 3 einen Ausschnitt des Gamma-
spektrums des Luftstaub-Filters. Der entsprechende
Ausschnitt des Luftstaub- Aschespektrums, das etwa
drei Wochen nach dem ersten Spektrum gemessen
wurde, ist in Bild 4 gezeigt. Im Filter-Spektrum ist
die Gammalinie des I-131 bei 364,5 keV bereits
deutlich zu sehen, wihrend die Gammalinie des

WEEZRA BHP Dl 7

Live time: v T T T T T T T T T T T T T
D30488.04 ) 4000 o mm e ]
Real time: %
O205:38.32 | @
E 3750 o
I(anal.1137 3 = o g = -
Energie: @ b x o "‘& A ~
[ke¥) E S g5 & = &
- < T I T
Inhalt: = I
B2 2
) e P R S e e P e O R PP PP e PP PEPEREPEPEORERSEPEY AEPTOREPETREEPEREPPREEOREPERE] CECPEPPEPE REORERES
Energie:
364 4
Netto:
1055 7 1 e e B e L IGR GRCEETIELECEEPPRTRTEERSEPRTRCERERRY SRTOERRRTRELECERERRERTREERS! CRCERREREY RECRRRRS
Nuklid:
1131 Q
Aklivitat N
B 431E+000 FIE0) i Il -] N Ml AR IR RRRRRRRRRY R
Fehler(%): =
1353
1 S T e P P e EEE e e PP P PP e P O P PP PP CEEPEPPEOOREPIEPEORERIEPEE (EPTORPPPTREEPEREPPREROREPERS CEEREPPEPE REORERES
L S e P P e RO REY e e P P e P PP e PO R PP PP CEEPEPPEPOREPIEPEOPERIEPRE [EPTOREPPTREEPEREPPREEOREPERS CECREPPEPE RECRERES
1 T e e H T S A S
LI | T EEEEE N e e R R O REY e e PP e P PP P e PO P PP PP EEEPEPPEPOREPIEPEORERIEREE [EPTOREPPTREEPEREPPRTROREPERS (EEREPPEPE FEDRERES
L eana T | B . e R Roas [MStttE EEEEREES
L | S I T T e RGEIeto [EESSRL SESR
~
B P PYCRCECCTOORE | [EDETCREPRPRED! DESERN N FEPREPETTORPEREPPORE R e EEEPR PO PP PPEE PP EPEPEPPEEPEPPEOOREPIOPEOPERIERS] ERTOREPRURICPOREPRROROREPER, [ECREPREPE REDRERES
& 8 E]
A &
£ £
750 el - - -l e e R R
L e R | R L o e T e T R [ETL R
L s H [ B B R | B L B R R L R L E | R e I R R RSl (SRR
q s , . . . )
175 200 225 250 275 300 325 50 375 400 425 450 475 500 525 550 575 £00 625
Energie [leV]
o I |
Bild 3:

Ausschnitt aus dem Luftstaub-Filterspektrum der Tagesprobe vom 23. Mérz 2011 mit dem ersten Fukushima-Fallout (Messdauer ca. 3 h).
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Cs-134 bei 604,7 keV neben der grofien Linie des
natiirlichen Bi-214 bei 609,3 keV kaum zu erkennen
ist. Wegen der tibrigen hohen Linien der natiirlichen
Radionuklide sind nur wenige weitere kiinstliche
Linien erkennbar. Nach der Veraschung ist I-131 bis
auf etwa ein Prozent verdampft (und wegen seiner
kurzen Halbwertszeit von acht Tagen auch deutlich
zerfallen), sodass es nur noch aufgrund der langen
Messdauer im Aschespektrum sichtbar ist. Die Line
des kurzlebigen Bi-214 ist dagegen fast verschwun-
den. An dieser Stelle im Spektrum dominiert nun
die Line des Cs-134. Neben den genannten Linien
werden im Asche-Spektrum auch Linien weite-

rer Spaltprodukte sichtbar, z. B. die des Tellur-132
(Te-132). Die Aktivitatskonzentrationen dieser
Radionuklide waren in der Luftstaub-Filtermessung
unterhalb der Nachweisgrenzen.

Alpha- und Betastrahlen emittierende
Radionuklide

Fiir die Bestimmung von Plutonium- und Uran-
isotopen sowie des reinen Betastrahlers Stron-
tium-90 (Sr-90) im Luftstaub werden in der PTB
die wochentlichen Luftstaubaschen zu einer

Monatsmischprobe vereinigt, die einer aufwendi-
gen radiochemischen Abtrennung und Reinigung
unterzogen wird. Im Kapitel ,,Radiochemischer
Trennungsgang“ werden diese Arbeiten und die
daran anschlieflenden radiometrischen Messungen
beschrieben. Fiir Plutonium-Isotope lassen sich
mit einer alphaspektrometrischen Messung in
Monatsmischproben Nachweisgrenzen um etwa
5-1071% Bq/m® erreichen. Fiir Sr-90 liegt sie meist
bei 5-10~ Bq/m®.

Uberblick ,,Routinebetrieb” und
HIntensivbetrieb

Die Schemata zeigen die Abfolge der in der
Spurenmessstelle erforderlichen Arbeitsablaufe
fiir den Routinebetrieb und den Intensivbetrieb.
Dabei ist zu beachten, dass die radiochemischen
Arbeiten im Gegensatz zu den {ibrigen Messun-
gen nicht in jedem Fall taglich erledigt werden
miissen. Haufigkeit und Art der radiochemisch zu
bearbeitenden Proben (z. B. tigliche, mehrmals in
der Woche oder einmal wochentlich) wird je nach
der Art des eingetretenen Ereignisses und nach
aktueller Lage vom BMUB entschieden.
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Ausschnitt aus dem Luftstaub-Aschespektrum der Tagesprobe vom 23. Marz 2011 mit dem ersten Fukushima-Fallout (Messdauer ca. 120 h).
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Prozesskette der Spurenmessstelle im Routinebetrieb

(Stand Januar 2014)

Montag

Dienstag

Mittwoch

AnschlieBend

Monatlich

Immer

44

7:00 Uhr bis 8:00 Uhr
Luftstaub-Filterwechsel
Edelgas-Adsorberwechsel und -Probenvorbehandlung

ca. 9:30 Uhr
Start der ersten, orientierenden y-Messung des Luftstaub-Filters
(Messdauer 4 h bis 6 h, NWG fir 1-131 ca. 10 pBg/m?, fiir Co-60 ca. 5 uBg/m?)

ca. 12:30 Uhr bis 13:30 Uhr
Express-Versand der Edelgasprobe zum BfS, Freiburg

ca. 12:00 Uhr bis 13:00 Uhr
Auswertung der Luftstaub-Filtermessung

16:00 Uhr
Start der empfindlichen 1-131 Messung
(Messdauer: ca. 15 h bis 16 h, NWG fir I-131 <5 pyBg/m3, fiir Co-60 <2 uBg/md)

ca. 7:30 Uhr bis 8:30 Uhr
Auswertung der Filtermessung
Veraschung des Luftstaub-Filters (400 °C bis 450 °C, O,-Unterschuss, ca. 1 d)

zu Dienstbeginn: Herstellung der Asche-Tabletten
(7 mm Durchmesser, 0,5 bis 2 g Asche, H6he zwischen 2 mm und 30 mm)

Start der y-Messung der Luftstaub-Asche Bohrlochdetektor
(Messdauer = 7 d, NWG fir Co-60 und Cs-137 <0,05 pBg/m3)

Auswertung der y-Messung der vorherigen Luftstaub-Asche

Qualitatssicherung/Plausibilitatspriifung der Ergebnisse, Dokumentation,
Erfassung/Berichterstattung im IMIS IT-System und an den ,Ring of Five*

Herstellung der Monatsmischprobe aus den Luftstaub-Aschen des jeweiligen Kalendermonats,
(2,5 g bis 10 g Asche; ca. 5-10° m? bis 7- 105 m? Luft)

Radiochemische Aufarbeitung der Monatsmischprobe
(gemeinsamer radiochemischer Analysengang zur Abtrennung, Reinigung und
Bestimmung von U-, Sr- und Pu-Isotopen)

Dokumentation (EXCEL®, Laborprotokolle und Datenbank),
berlcksichtigte Beitrdge zur Standardunsicherheit (ISO GUM):

Abscheideeffektivitat der Filter: ca.4 %

Messung des Betriebsvolumens: ca. 0,5%

Korrektion auf Bezugsvolumen: ca.1,5%

Veraschungsausbeute: ca.1,5%

Pu-242-Tracer (NIST): 0,7 %

Sr-85-Tracer (PTB): 1,0 % bis 1,5 % (je nach Charge)
U-232-Tracer (NIST): 1,3 %
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Prozesskette der Spurenmessstelle im Intensivbetrieb

(Stand Januar 2014)

Taglich 7:00 Uhr bis 8:00 Uhr
Luftstaub-Filterwechsel
Edelgas-Adsorberwechsel und -Probenvorbehandlung

ca. 9:30 Uhr
Start der ersten y-Messung des Luftstaub-Filters
(Messdauer 3 h bis 4 h, NWG fir I-131 ca. 90 uBg/m3, fur Co-60 ca. 90 pBg/m?)

ca. 12:30 Uhr bis 13:30 Uhr
Express-Versand der Edelgasprobe zum BfS, Freiburg

ca. 11:00 Uhr (12:00 Uhr, MESZ)
Auswertung der Luftstaub-Filtermessung

ca. 12:00 Uhr (13:00 Uhr, MESZ)

Qualitatssicherung, Dokumentation, Erfassung im IMIS bzw.

Berichterstattung an Leitstelle im BfS und den ,Ring of Five™,

(radiologische Bewertung und Verdéffentlichung der aktuellen Ergebnisse zentral durch das BfS,
anschlieBend Verdéffentlichung der jeweils eigenen Messergebnisse des DWD und der PTB)

ca. 12:30 Uhr bis 13:30 Uhr
Express-Versand der Edelgasprobe zur Messung von Kr-85 und Xe-133
im BfS in Freiburg

16:00 Uhr

Start der empfindlichen y-Messung des Luftstaub-Filters Messung
(Messdauer: ca. 15 h bis 16 h,

NWG flr 1-131 <50 pyBg/m3, fiir Co-60 ca. 90 pyBg/m3)

Né&chster Tag: ca. 7:30 Uhr (8:30 Uhr, MESZ)
Auswertung der Filtermessung (Start am Vortag, 16:00 Uhr)
Qualitatssicherung, Dokumentation,
Erfassung im IMIS bzw. Berichterstattung an Leitstelle und den ,Ring of Five"

Auf Anforderung: Herstellung von Mischproben aus einer geforderten Anzahl von Tagesproben;
Extraktion (Kénigswasserauszug statt Veraschung) und
radiochemische Abtrennung und Reinigung von U-, Sr- und Pu-Isotopen.
Messung mit Alphaspektrometer (U, Pu) bzw. Proportionalzéhlrohr (Sr)

* Der ,Ring of Five“ ist ein informelles Netzwerk Europaischer Spurenmessstellen zur schnellen gegenseitigen
Information Uber einen E-Mail-Server, wenn an einer Station auffallige Messwerte auftreten.
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Zusammenfassung

Die beschriebenen Arbeiten der Spurenmess-
stelle zeigen, wie in der Routine die heute noch
messbaren geringen Kontaminationen der Luft
mit kiinstlichen Radionukliden aus fritheren
Kontaminationen, z. B. dem Kernwaffenfallout, in
geringsten Spuren gemessen werden. Die Beob-
achtung des Verlaufes der Aktivitdtskonzentrati-
onen erlaubt die Feststellung der ,,Nullpegel“ im
Fall einer erneuten Kontamination. Die Anfor-
derungen des IMIS an die Spurenmessstellen im
Fall einer frischen Kontamination zielen primér
darauf ab, durch tdgliche gammaspektrometrische
Messungen schnell etwaige Veranderungen sowohl
in der Hohe der Kontamination als auch in der
Nuklidzusammensetzung festzustellen. Dann sind
die Arbeiten nicht auf eine hohe Empfindlichkeit
ausgelegt, sondern auf eine hohere Zeitauflosung.
Uber Art und Umfang wesentlich aufwendigerer
und langwierigerer radiochemischer Analysen
wird situationsangepasst entschieden. =
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Radiochemische Bestimmung von Alpha- und
Betastrahlen emittierenden Radionukliden

Herbert Wershofen*

Notwendigkeit und Grundprinzipien

Im Gegensatz zu Gammastrahlung, die ein bekannt
hohes Durchdringungsvermdgen durch Materie
hat und daher relativ leicht gemessen werden kann,
bleibt die in einer Umweltprobe enthaltene Alpha-
strahlung oder Betastrahlung schon weitgehend in
der Probe selbst stecken. Der Anteil, der die Probe
verlasst, gelangt nicht direkt zu einem Detektor,
sondern wird auf dem Weg dorthin vom Messge-
faf3, der Umgebungsluft und ggf. von Bauteilen des
Messgerites geschwécht. Zudem liegen die Energien
der Alpha- und Betastrahlen in einem relativ engen
Bereich, sodass sie sich im Spektrum iiberla-

gern. Dadurch wird die Zuordnung der Linien zu
bestimmten Radionukliden erschwert oder sogar
unmoglich. Damit ist eine direkte, rein physika-
lische Messung von Alpha- oder Betastrahlung
emittierenden Radionukliden auf dem Pegel von
Spurenmessungen praktisch unmaglich. Hier hilft
dann die Radiochemie weiter, die zu Beginn der
Messung radioaktiver Stoffe in der Umwelt auch vor
den gammaspektrometrischen Messungen mit den
damaligen Nal(Tl)-Detektoren unverzichtbar war.

Radiochemie - das Prinzip ist einfach

Das chemische Element, dessen radioaktive Isotope
Alpha- oder Betastrahlen aussenden, wird aus einer
Umweltprobe mit chemischen Verfahren abgetrennt.
In den meisten Fallen wird damit auch eine Anrei-
cherung erreicht, die zur Erhohung der schliellich
im Messpréparat vorliegenden Aktivitét fithrt. Erst
wenn die vorliegende Aktivitit die Erkennungs-
grenze des Messgerites signifikant iiberschreitet,
wird eine zuverldssige Aktivitaitsmessung moglich.
Die Umsetzung des Prinzips ist allerdings nicht
trivial. Das wird an der Vielzahl von radiochemi-
schen Verfahren deutlich, die in der Sammlung der
»Messanleitungen fiir die Uberwachung radioaktiver
Stoffe in der Umwelt und externer Strahlung® fiir

die verschiedenen Umweltmedien enthalten sind
[1]. Dort werden die Grundlagen der radiochemi-
schen Verfahren detaillierter beschrieben. Fiir die
Erklarung von Fachbegriffen bieten die Leitstel-

len das ,Glossar zu den Messanleitungen fiir die
Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und
externer Strahlung® an, in dem eine grofie Fiille von
Fachbegriffen erklart ist [2].

Die relevanten Radionuklide

Die bei der Uberwachung radioaktiver Stoffe in der
Umwelt interessierenden Alphastrahlen emittie-
renden Nuklide sind die natiirlichen Radionuklide
aus den radioaktiven Zerfallsreihen von Uran-238
(U-238) und Thorium-232 (Th-232), in geringerem
Mafle auch die von Uran-235 (U-235) sowie die
kiinstlich erzeugten Isotope der Elemente Nep-
tunium (Np-237), Plutonium (Pu-238, Pu-239,
Pu-240), Americium-241 (Am-241) und Curium
(Cm-242, Cm-244). Die wichtigsten Betastrahlen
emittierenden Radionuklide sind Tritium, Kohlen-
stoff-14 (C-14), die Isotope Strontium-89 (Sr-89) und
Sr-90 sowie dessen Tochternuklid Yttrium-90 (Y-90).

Im Routinebetrieb des Integrierten Mess- und
Informations-System (IMIS) werden zur Uber-
wachung der bodennahen Luft im Rahmen der
Spurenanalyse monatliche Analysen von Am-241,
Sr-90, Uran- und Plutonium-Isotopen verlangt.
Am-241 kann mit den hochempfindlichen Gam-
maspektrometern der PTB sogar direkt in den
wochentlichen Aschen gemessen werden, und der
Monatsmittelwert wird aus diesen Messwerten
berechnet. Das ist bei den anderen Radionukliden
nicht méglich, weil sie keine leicht messbare Gam-
mastrahlung aussenden. Daher werden die Aschen
eines Monats zu einer einzigen Monatsmischprobe
vereinigt. Diese wird nach dem unten beschriebe-
nen radiochemischen Trennungsgang verarbeitet,
sodass bei Luftvolumen von bis zu 750 000 m® und
der hohen Messempfindlichkeit der Messplitze
typische Nachweisgrenzen von wenigen nBq/m’
fiir Sr-90 und unter 0,1 nBq (U und Pu) erreicht
werden. Das maximale Luftvolumen wird nur unter
optimalen Bedingungen erreicht, ndmlich dann,
wenn ein Kalendermonat fiinf Wochen umfasst und
in dieser Zeit nur wenig Staub in der Luft enthalten
ist. Der Mittelwert des Luftvolumens der letzten
Jahre liegt bei rund 700 000 m?.

* Dr. Herbert Wershofen,

Arbeitsgruppe

,Umweltradioaktivitat,

E-Mail:

herbert.wershofen@

ptb.de
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Der radiochemische Trennungsgang der
Spurenmessstelle

Die wesentlichen Teilschritte des radiochemischen
Trennungsganges werden beschrieben, ohne im
Einzelnen auf die den Trenn- und Reinigungs-
schritten zugrunde liegenden chemischen Reaktio-
nen einzugehen, was den Rahmen dieser Ubersicht
sprengen wiirde. Diese Darstellung beschrankt
sich auf die Arbeiten mit Luftstaubproben, in
denen nur die 16slichen Anteile der interessieren-
den Radionuklide zu erfassen sind. Anpassungen,
die fiir die Bestimmung von Alpha- oder Beta-
strahlung emittierenden Radionukliden in anderen
Umweltproben oder fiir die Bestimmung der
insgesamt in einem Umweltmedium enthaltenen
Aktivitit erforderlich sind, werden nicht beschrie-
ben. Wird die Bestimmung der gesamten z.B. in
einem Boden enthaltenen spezifischen Aktivitit
der Uran- oder Thoriumisotope gefordert, ist ein
Totalaufschluss der Probe erforderlich, denn eine
Extraktion ist dann unzureichend.

Probenvorbehandlung

Nach den gammaspektrometrischen Messungen
liegen die einzelnen Wochenproben in Form

von gepressten Aschetabletten vor (Bild 1). Die
Tabletten werden aus den Messrohrchen entnom-
men, zundchst in einem Morser zerrieben und
anschlieflend in einer Kugelmiihle fein zermahlen.
Damit wird erreicht, dass im folgenden Schritt die
l6slichen Anteile leichter und schneller extrahiert
werden. Als Extraktionsmittel wird ,,Konigswas-
ser” eingesetzt. Konigswasser ist ein Gemisch aus
konzentrierter Salzsdure und konzentrierter Sal-

Bild 1:
Luftstaub-Aschetabletten.

petersdure im Verhéltnis 3:1. Damit wird die fein
gemahlene Luftstaubasche etwa zwei Stunden lang
ausgekocht. Die unlgslichen Anteile werden nach
dem Abkiihlen der Probe von der Sdure, mit der
anschliefSend weiter gearbeitet wird, abfiltriert.

Vorabtrennung und Anreicherung der
Radionuklide

Nach der Extraktion liegen die zu bestimmenden
Radionuklide in einer grofivolumigen Losung,
meist etwa ein Liter, vor. Das Blockschema auf den
Seiten 54 und 55 zeigt den gesamten radiochemi-
schen Trennungsgang im Uberblick. Die Radio-
nuklide werden im néchsten Schritt z. B. durch
eine Gruppenfillung oder Mitfillung von den
nicht radioaktiven Anteilen der Probe abgetrennt.
Dabei erfolgt gleichzeitig auch die Trennung von
einem grofien Teil der Radionuklide, die spéter
die Messung storen wiirden. In der PTB kommt
hier die Mitfallung an Eisenhydroxid (Fe(OH);)
zum Einsatz. Wenn sich die Eisenhydroxidkristalle
bilden, werden die Atome der Aktinoide darin
eingeschlossen, der Niederschlag fillt aus und setzt
sich auf dem Gefaflboden ab (Bild 2). Die loslichen
Bestandteile der Probe, darunter auch Sr-89 und
Sr-90, bleiben bei der folgenden Filtrierung in der
Lésung und werden abgetrennt. Die Losung wird
zur anschlieffenden Reinigung des Strontiums
benutzt, wihrend das Eisenhydroxid im weiteren
Verlauf des Trennungsgangs fiir die Abtrennung
und Reinigung von Uran und Plutonium benutzt
wird.

Bild 2:
Eisenhydroxid-Niederschlag mit Uran- und Pu-Isotopen,
Strontium verbleibt in der Uberstehenden Lésung.
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Abtrennung und Reinigung von Strontium

In der Strontiumlésung, die vom Eisenhydroxid
getrennt wurde, kdnnen sowohl Sr-89 als auch
Sr-90 enthalten sein. Sr-89 ist jedoch nur nach
einer frischen Kontamination zu erwarten und
dann auch nur relativ kurz im Vergleich zu Sr-90.
Die Halbwertszeit von Sr-89 betrégt ca. 2,6 Jahre,
die von Sr-90 dagegen ca. 28,6 Jahre. Der radio-
chemische Trennungsgang wird im Routinebetrieb
so durchgefiihrt, wie er zur Bestimmung beider
Isotope erforderlich ist. Das ist zwar deutlich auf-
wendiger und dauert linger, aber wir ,,bleiben in
Ubung® Der Hintergrund fiir dieses Vorgehen ist,
dass beide Isotope reine Betastrahler sind, die che-
misch nicht voneinander getrennt werden kénnen.
Auch mit einem Proportionalzédhlrohr kénnen

sie nicht unterschieden werden. Ein alternatives
Messverfahren, die sogenannte Fliissig-Szintilla-
tionsspektrometrie, die eine Unterscheidung der
beiden Isotope anhand der verschiedenen Energie
der Betastrahlen erlaubt, befindet sich in der PTB
jedoch noch in der Vorbereitung. Aus der mess-
technischen Klemme hilft allerdings, dass nur

die Tochter von Sr-90, das Y-90, radioaktiv ist,
eine Halbwertszeit von rund 64 Stunden hat und
Betastrahlung emittiert. Die Tochter von Sr-89,
das Y-89, ist nicht radioaktiv. Deshalb wird im
weiteren Verlauf des Trennungsganges das zuerst
abgetrennte Strontium mit einem speziell auf
Strontium abgestimmten Ionenchromatographie-
Trennharz gereinigt. Bild 3 zeigt eine solche Trenn-
sdule fiir die Sr-Reinigung. Dabei wird auch alles
Yttrium entfernt. AnschliefSend wird gewartet, bis
sich nach ungefahr zwei Wochen das radioaktive
Zerfallsgleichgewicht von Sr-90 und seiner Tochter

Bild 3:

Trennséule fur die Abtrennung des Sr von stérenden
Radionukliden und die Trennung von Sr- und Y-Isotopen
vor der Herstellung der Messpréparate.

Y-90 wieder eingestellt hat, dann sind die beiden
Aktivititen gleich. Anschlieffend werden die
beiden Elemente noch einmal getrennt, wonach
die beiden damit erhaltenen Losungen separat zu
Messpraparaten weiterverarbeitet werden.

Die beiden Messpraparate werden gleichzeitig in
einem Proportionalzahler gemessen. Bild 4 zeigt
ein Messprdparat, das aus einem getrockneten Fil-
terkuchen von entweder Strontiumcarbonat oder
von Yttriumoxalat besteht, der einen Durchmesser
von rund 5 cm hat. Die Messdauer betrigt im
Routinebetrieb etwa 25 Stunden. Die Messdauer
eines Priparates ist sowohl fiir die Bestimmung
der Blindwerte als auch fiir die Bestimmung der
Nulleffekte der Proportionalzihler gleich lang.

Bild 4:

Beispiel eines Messpréparates zur Aktivitatsbestim-
mung von Y-90 oder von Sr-89 und Sr-90 zum Einsatz
im Proportionalzahlrohr.

Aus dem Messergebnis der Y-Messung errech-
nen wir die zum Zeitpunkt der Trennung vom Sr
vorhandene Aktivitit von Sr-90, die ja gleich grof§
ist. Aus der Sr-Messung ergibt sich die Summe der
Aktivtaten von Sr-89 und Sr-90. Aus dieser Summe
ergibt sich die Aktivitdt des Sr-89 durch Abzug der
iiber Y-90 bestimmten Aktivitat von Sr-90.

Ein Blick auf Bild 8, das auch die stérenden
»Dreckeftekte am Beispiel eines Alphaspektrums
eines Plutoniumpriparates zeigt, macht deut-
lich, dass die Beriicksichtigung der radiochemi-
schen Ausbeuten, der Nulleffektbeitrdge und der
radiochemischen Blindwerte einen erheblichen
Aufwand erfordert. Daneben ist die Erfassung aller
bei der Auswertung einer Analyse zu beriicksich-
tigenden Korrektionen des radioaktiven Zerfalls
in der Zeit zwischen der Probenentnahme und
den radiometrischen Messungen fiir die korrekte
Ermittlung eines Messergebnisses unverzichtbar.
Die Grundlagen zur Beriicksichtigung dieser
Korrektionen sind in den allgemeinen Kapiteln der
»Messanleitungen® erlautert [1].

Trennung von Uran und Plutonium

Im Eisenhydroxid, das nach der Strontiumabtren-
nung vorliegt, sind Uran und Plutonium noch
nebeneinander enthalten. Zu ihrer Trennung wird
das Eisenhydroxid aufgeldst und die entstehende
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Losung durch eine Trennséule geschickt. In dieser
befindet sich ein spezielles Trennharz, das unter
genau eingestellten Reaktionsbedingungen das
Plutonium festhilt und das Uran passieren ldsst.
Ist die n6tige Menge — hier ist die Erfahrung des
Personals sehr gefragt — an Losung durch die Saule
hindurchgelaufen, wird zunichst das Auffanggefaf3
gewechselt. Dann werden die Reaktionsbedin-
gungen so eingestellt, dass das Plutonium nicht
mehr auf der Sdule verbleibt und mit der Losung
herauslduft.

Reinigung von Uran

Das Uran ist nach der Abtrennung von Plutonium
in den meisten Fillen radiochemisch schon so
rein, dass aus dieser Losung das Messpréparat

fiir die Aktivitdtsbestimmung hergestellt werden
konnte. Die Erfahrungen im Verlauf der Tren-
nungsgangentwicklung haben jedoch gezeigt,

dass Luftstaub sehr viel des natiirlich radioaktiven
Polonium-210 (Po-210) enthalten kann, sodass
die zu Beginn des Trennungsganges durchgefiihrte
Abtrennung nicht ausreicht. Dann kann Po-210
gemeinsam mit dem als Ausbeutetracer zugesetz-
ten U-232 im Messpréparat vorliegen. In diesem
Fall lasst sich die radiochemische Ausbeute fiir
Uran nicht zuverléssig bestimmen, weil die Alpha-
strahlen von Po-210 und U-232 an der gleichen
Stelle im Alphaspektrum registriert werden. Dann
ist nicht mehr exakt feststellbar, wie grof3 die im
Verlauf des Trennungsganges unvermeidbaren
Uranverluste waren, sodass die urspriinglich in
der Luftstaubprobe vorhandenen Aktivititen von
U-234, U-235 und U-238 ebenfalls nicht zuver-
lassig bestimmt werden kdnnen. Zur Reinigung
des U von Po-210 wird eine Trennséule eingesetzt,
dhnlich wie in Bild 3 gezeigt, allerdings enthalt

sie nun ein Ionenaustauscherharz. Aus der nach
dieser Reinigung erhaltenen Losung wird mit

Bild 5:

Auswahl typischer Messpréaparate fir die Alpha-
spektrometrie. Diese Art der Farbung oder der
Musterung sagen nichts Gber die Qualitat der
Praparate oder die radiochemische Ausbeute
aus. Der Durchmesser der Stahlplattchen betragt
30 mm, der effektive Durchmesser des Prapara-
tes betragt 25 mm.
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einem elektrolytischen Abscheideverfahren das

U auf einem Edelstahlplidttchen abgeschieden,

das anschlieflend mit einem Alphaspektrometer
gemessen wird. Bild 5 zeigt eine Auswahl typi-
scher Messpraparate fiir die Alphaspektrometrie.
Die Messdauer liegt meist bei einigen Tagen bis zu
einer Woche, sodass auch U-235 noch recht genau
messbar ist, dessen Aktivitdt in Natur-Uran nur
bei 4,7 % der Aktivitit des in der Probe vorhande-
nen U-238 liegt.

Reinigung von Plutonium

Die derzeit im Luftstaub zu erwartende Aktivi-
tatskonzentration von Pu liegt ungefihr bei einem
Tausendstel der Aktivititskonzentration von
U-234 oder U-238. Deshalb ist bei der Durch-
fithrung des radiochemischen Trennungsganges
peinlich darauf zu achten, eine moglichst hohe
radiochemische Ausbeute zu erzielen. Anderen-
falls ist die auf dem Messpraparat vorliegende
Aktivitat der Pu-Isotope so gering, dass die
Empfindlichkeitsgrenze der Detektoren nicht
tiberschritten wird. Ein zweiter Grund fiir die
besonders sorgfiltige Reinigung des Pu ist, dass
einige der natiirlichen Radionuklide aus den
Zerfallsreihen von Uran und Thorium, die auch
auf dem Edelstahlplittchen abgeschieden wiirden,
ebenfalls Alphastrahlen emittieren. Diese erschei-
nen dann im Alphaspektrum an der gleichen Stelle
wie die Alphastrahlen der Pu-Isotope oder so dicht
daneben, dass sie nur schlecht oder gar nicht zu
unterscheiden sind.

Daher wird die nach der Trennung von U und
Pu erhaltene Losung zuerst einer Reinigung mit
einem Trennharz unterzogen, das in einer Trenn-
sdule eingesetzt wird, dhnlich wie in Bild 3 gezeigt.
Anschlieffend wird noch eine weitere Reinigung
des Pu mit einem Ionenaustauscherharz durchge-
fithrt. Aus der nach dieser Reinigung erhaltenen
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Losung wird mit einem elektrolytischen Abschei-
deverfahren das Pu auf einem Edelstahlpléttchen
abgeschieden, das anschliefSend mit einem Alpha-
spektrometer gemessen wird. Die Messdauer liegt
meist bei mehreren Wochen. Pu-(239+240) kann
in Aktivititskonzentrationen von wenigen nBq/m*
bestimmt werden, wahrend Pu-238 meist unter der
Nachweisgrenze liegt. Diese ist weniger von den
Nulleffekten der Detektorsysteme, sondern haupt-
sichlich von den radiochemischen Blindwerten
bestimmt, sodass Pu-238 in Monatsproben meist
nicht nachweisbar ist.

Wo stoflen wir an Grenzen?

Im Wesentlichen wird die Nachweisgrenze der
radiochemischen Verfahren von der Erkennungs-
grenze des Detektorsystems bestimmt. Das ist im
Prinzip die kleinste Aktivitat, die das Messgerit
neben dem immer vorhandenen Untergrund
messen kann. Daher wird bei der Spurenmessung
radioaktiver Stoffe in der Luft versucht, moglichst
viel Luftstaub fiir eine Probe zu sammeln, damit
die Aktivitdt der darin zu messenden Radionuklide
moglichst hoch ist. An dieser Stelle ist anzumerken,
dass die Staubmenge, die gesammelt wird, auch sehr
stark vom Wetter abhangt. Vereinfacht ausgedriickt:
Viel Regen - wenig Staub - kleine Aktivititen! Das
gilt fiir alle Messverfahren, egal fiir welche Art von
Strahlung oder welches Messgerit eingesetzt wird.
Ist vor der eigentlichen radiometrischen
Messung, wie im Fall der Bestimmung von
Alphastrahlen oder Betastrahlen emittierenden

Radionukliden, noch eine aufwendige radioche-
mische Abtrennung und Reinigung erforderlich,
miissen Aktivitatsverluste hingenommen werden.
Diese sind unvermeidbar, weil praktisch kaum eine
chemische Reaktion zu absolut 100 % ablduft. Trotz
sorgféltigster Arbeiten gehen auch immer geringe
Mengen des Probenmaterials bei Trennungen und
Umfiillungen verloren.

Ein besonderes Problem stellen die immer in
Chemikalien, Gerédten oder in der Laborumgebung
enthaltenen natiirlichen Radionuklide dar. Diese
gelangen teilweise mit in die Messpréaparate, wo sie
ebenfalls Alphastrahlen und Betastrahlen emittie-
ren. Dieser Beitrag zur Zahlrate eines Messprapa-
rates wird Blindwert (englisch: blank) genannt und
muss separat bestimmt werden. Dafiir ist regelma-
Lig eine vollstindige radiochemische Analyse not-
wendig, weil sich der Blindwert im Verlauf der Zeit
verandern kann. Er kann sich ebenfalls verandern,
wenn eine Chemikalie durch eine andere ersetzt
wird oder neue Glasgerite aus einem anderen Glas
zum Einsatz kommen. Der Arbeits- und Zeitauf-
wand fiir eine Blindwertanalyse entspricht prak-
tisch dem Aufwand fiir eine Luftstaubanalyse, weil
sie genauso durchgefiihrt wird: mit den gleichen
Geriten, mit gleichen Mengen an Reagenzien und
Losemitteln, bei identischen Warte- und Verarbei-
tungszeiten — nur eben ohne eine Luftstaubprobe.
Aus einer ausreichend grofien Anzahl (aktueller!)
Blindwerte wird ein mittlerer Blindwert fiir jedes
Radionuklid, also auch fiir die Ausbeutetracer,
ermittelt. Dieser Beitrag muss bei der Berechnung
der Messergebnisse von der gesamten Zahlrate des
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betreffenden Radionuklids abgezogen werden. In
den meisten Fillen ist dieser Beitrag hoher als der
Nulleftekt der Detektorsysteme.

Was der Blindwert fiir die Beurteilung und Aus-
wertung eines Alphaspektrums bedeutet, wird am
Beispiel der Spektren von Uran (Bild 6) und von
Plutonium (Bild 7 und 8) deutlich. Diese Spektren
stammen von einer Luftstaubanalyse aus der Zeit
der Trennungsgangentwicklung, als die radioche-
mischen Trenn- und Reinigungsverfahren noch
nicht optimiert und die Blindwerte, speziell die fiir
die Pu-Isotope, noch nicht genau bekannt waren.

Deutlich sichtbar sind in Bild 6 die grofle Linie
des Ausbeutetracers U-232, dessen Aktivitét
eigentlich im Vergleich zu den Aktivititen der
Isotope U-234 und U-238 etwas zu hoch bemessen
wurde, sowie die Linien von U-234 und U-238.
Die radiochemische Ausbeute lag bei dieser
Analyse bei 92 %. U-235 ist in dieser Darstellung
nur schlecht erkennbar, war aber Dank der Mess-
dauer von mehr als 264 Stunden mit ausreichender
Genauigkeit messbar. Die kleinen Linien rechts
der Tracerlinie stammen von Tochternukliden, die
aus dem Tracernuklid entstehen. Mit steigender
Betriebszeit des Detektors erhoht sich diese Konta-
mination. Diese Erh6hung des Detektornulleffekts
wird durch regelmiflige Nulleffektmessungen
erfasst und sowohl bei der Auswertung eines Luft-
staubspektrums als auch bei der Auswertung eines
Blindwertspektrums beriicksichtigt.

Die derzeit erreichbaren Nachweisgrenzen fiir
die Uran-Isotope in einer Luftstaub-Monatsprobe
sind, wie bereits erwdahnt, mafigeblich vom radio-

chemischen Blindwert bestimmt und liegen bei
etwa 0,5 nBq/m>.

Im Vergleich zum Uranspektrum stellt sich das
Plutoniumspektrum derselben Luftstaubprobe
anders dar. Bild 7 zeigt die sch6n ausgeprégte Linie
des Ausbeutetracers Pu-242, die einer radioche-
mischen Ausbeute von ca. 68 % entspricht. Der
Trennungsgang ist grundsétzlich leistungsfihig und
erlaubt die Herstellung von Pu-Messpréparaten
mit recht guter Ausbeute. Die Ausbeuten fiir Pu
konnen von Probe zu Probe stark variieren und
sollten sich durch stindige Optimierung des Tren-
nungsganges bei zukiinftigen Analysen insgesamt
noch verbessern lassen. Allerdings ist in diesem
Spektrum noch eine deutliche Verunreinigung mit
nicht vollstindig abgetrennten natiirlichen Uran-
und Thorium-Isotopen zu sehen. Daher eignet sich
dieses Spektrum gut zur Diskussion der Blindwert-
problematik. Bild 8 zeigt dafiir dasselbe Spektrum
in einer Darstellung, in der die Blindwertbeitrage
und die Einfliisse der noch vorhandenen Reste
natiirlicher Radionuklide deutlicher hervortreten.

Unter dem linken Bereich der Linie des Pu-242
liegt die Linie des U-234, die die Auswertung der
Linie des Pu-242 erschwert. Zur Abschitzung, wie
grof3 ein hier vorliegender Anteil von U-234 in der
Linie des Ausbeutetracers ist, kann man versuchen
die Linie des U-238 auszuwerten. Kennt man die
vorliegende Aktivitdt von U-238, muss die Aktivi-
tat von U-234 gleich grof3 sein — wenn es sich um
Natur-Uran handelt. Das kann jedoch nicht immer
als uneingeschrénkt giiltige Annahme vorausge-
setzt werden. Aufierdem wird die Bestimmung der
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Aktivitdt von U-238 und U-234 erschwert, wenn
auch Thorium-232 (Th-232) und Th-230 auf dem
Messpraparat vorliegen, deren Linien dicht bei den
Uranlinien liegen.

Wihrend diese Einfliisse auf die Bestimmung
der radiochemischen Ausbeute meistens von
untergeordneter Bedeutung sind, weil die Linie des
Pu-242 so deutlich im Spektrum hervortritt, ist die
Situation bei den zu bestimmenden Pu-Isotopen
kritisch (Bild 8).

Im rechten Teil des Spektrums sind einige Linien
erkennbar, die sowohl den Pu-Isotopen, die zu
bestimmen sind, zugeordnet werden konnen, als
auch natiirlichen Radionukliden. Im vorliegenden
Beispiel lasst sich die Linie, die vom Auswertepro-
gramm mit ,,Pu-(239 / 240)“ markiert wird, zwar
gut erkennen. Aber eine zuverlissige Aktivitatsbe-
stimmung ist nur schwer moglich. Die Energien
der genannten Pu-Isotope liegen so dicht neben-
einander, dass sie mit alphaspektrometrischen
Messungen nicht voneinander getrennt werden
kénnen. Diese Trennung erlauben derzeit nur Ver-
fahren der Massenspektrometrie [3]. Daher wird
in Messreihen meistens die Summe der Aktivitdten
dieser beiden Radionuklide angegeben, die durch
die Schreibweisen Pu-(239+249), 24Py oder
239+240py verdeutlicht wird. Die Linie des Pu-238 ist
sogar ganz unter den stdrenden Linien verborgen,
sodass das Auswerteprogramm neben Pu-238 auch
Th-228 und Am-241 als im Messpréparat vorlie-
gende Radionuklide vorschlagt.

Die Vorschlédge, die das Auswerteprogramm
liefert, miissen immer kritisch hinterfragt und mit
den Ergebnissen der separat gemessenen radio-

chemischen Blindwerte korrigiert werden. In der
Praxis bedeutet das, dass die bei den Analysen
erreichbare Nachweisgrenze weniger von den
Nulleffekten der Alphaspektrometer, als vielmehr
von den radiochemischen Blindwerten bestimmt
wird. Derzeit liegen die Nachweisgrenzen fiir die
Pu-Isotope bei ca. 1 nBq/m?®. Wir erwarten, dass
sich durch Verbesserungen im Trennungsgang und
einer Verringerung der radiochemischen Blind-
werte diese Grenze in Zukunft zu einer deutlich
hoéheren Messempfindlichkeit hin verschiebt. =

Literaturverzeichnis

[1] Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz, Bau
und Reaktorsicherheit,
www.bmub.bund.de/themen/atomenergie-strah-
lenschutz/strahlenschutz/radioaktivitaet-in-der-
umwelt/messanleitungen/

[2] Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz, Bau
und Reaktorsicherheit,
www.bmub.bund.de/service/publikationen/
downloads/details/artikel/glossar-zu-den-mess-
anleitungen-fuer-die-ueberwachung-radioaktiver-
stoffe-in-der-umwelt-und-externer-strahlung/?tx_
ttnews[backPid]=384

[3] H. Wershofen, R. Kierepko, . W. Mietelski, R. Anczki-
ewicz, Z. Holgye, K. Isajenko, J. Kapata, A. Komosa,
P. Gaca: The puzzling rare events of high 2**Pu con-
tent in the ground level atmosphere: Poster-Vortrag,
“Migration conference 2013; 14" International Con-
ference on the Chemistry and Migration Behaviour
of Actinides and Fission Products in the Geosphere”,
September 8—13" 2013, Brighton UK

53



= Spurensuche: Radioaktive Stoffe in der Luft PTB-Mitteilungen 124 (2014), Heft 1

Radiochemischer Trennungsgang zur Bestimmung von Alpha- und
Betastrahlen emittierenden Radionukliden in Luftstaub

Blockschema
(Stand: Februar 2014)

Gemabhlene Luftstaubasche
eines Monats
Zugabe von %°Sr, #*?U und *?Pu
Zugabe von Sr-Trager

|

Extraktion

Auslaugung mit Kénigswasser
(Gemisch aus konzentrierter Salzs&dure und
konzentrierter Salpetersdure im Verhéltnis 3:1)

|

Filtration -
(Trennung der Analysel6sung vom festen FeSter RUCKS.tand
Riickstand) (mineralischer Anteil, Abfall)

|

Analyseldsung
(darin: Sr, U, Pu und stérende Radionuklide)

|

1. Eisenhydroxid-Fallung - "
(Abtrennung von U und Pu von Sr und — Abfiltrierte LOSUI“Ig
Iéslichen Radionuklide, St geht z. T. mitl) (darin: Sr und weitere I6sliche Radionuklide)

W

Bismutsulfid-Fallung
(Vorabtrennung von Po-, Bi- und Pb-
Isotopen der natiirlichen Zerfallsreihen)

W

2. Eisenhydroxid-Fallung

(Abtrennung des Sr von U und Pu) (darin: U, Pu, und weitere Transurane)

| W

(Auflésung in Salpeterséaure,
Zugabe von AI(NO;); und Eisensulfamat)

! W

G) o . o
Sr Resin®-Trennsiule UTEVA Resin®-Trennsiule
(Abtrennung / Reinigung des Sr) (Trennung von U und Pu)

| | |

Fester Ruckstand

(darin: Sr und weitere I6sliche Radionuklide)
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Wartezeit von 14 Tagen
(Einstellung des radioaktiven Gleichge-
wichtes von Sr-90 mit seiner Tochter Y-90)

Sr Resin®-Trennsiule
(Trennung von Sr-89 und Sr-90 vom Y-90)

|

|

Strontium-

carbonat
(Herstellung des Sr-
Messpréparates)

Yttrium-

oxalat
(Herstellung des Y-
Messpréparates)

\ 4

TRU Resin®-

Trennsaule
(Reinigung von Pu)

|

|

Dowex®-

Trennsaule
(Reinigung von U)

Dowex®-

Trennsaule
(Reinigung von Pu)
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» Protokollierung der radiochemischen und radiometrischen Arbeiten
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radiochemischen Ausbeuten und des radioaktiven Zerfalls

» Bestimmung der Messunsicherheiten

» Bestimmung der Nachweisgrenzen
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Europaische Kommission und europaische Spurenmessstellen
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Nicht alltagliche Messergebnisse
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Besondere Ereignisse fallen meistens bei Mes-
sungen der wochentlichen Proben auf. In Braun-
schweig finden sich nur wenige ,,grofie” Ereignisse
wie die kerntechnischen Unfille in Tschernobyl
oder Fukushima. Mehrheitlich sind es kurzzeitige
oder nur in geringen Spuren aufgetretene Kon-
taminationen. Es kann sogar sein, dass an einem
gegebenen Ort, an dem zwei Luftstaubproben
gleichzeitig und genau gleich lange entnommen
wurden, in einer Probe eine Auffilligkeit gemes-
sen wird, wihrend sich in der anderen Probe
keine ersichtliche Kontamination nachweisen
lasst. Dieses auf den ersten Blick verwunderliche
Phanomen ldsst sich jedoch erkldren: Gasférmig
vorliegende Radionuklide sind recht homogen
in der Luft verteilt und gelangen daher in einem
vergleichbaren Ausmafl in die Staubproben.
Im Gegensatz dazu besteht bei nichtfliichtigen
Radionukliden die Mdoglichkeit, dass, wenn sie in
geringen Spuren an nur relativ wenigen Staubkor-
nern gebunden vorliegen, von einer homogenen
Verteilung in der Luft keine Rede mehr sein kann.
Es gibt auch Fille, in denen winzige Partikel, die
Spalt- oder Aktivierungsprodukte enthalten, iiber
die Abluft einer kerntechnischen Anlage in die
freie Atmosphiére gelangen. Solche Partikel sind
in Fachkreisen als ,heifle Teilchen (engl.: hot
particles) bekannt. Der Begriff besagt nicht, dass
diese Teilchen im eigentlichen Wortsinn heif3
sind. Gemeint ist vielmehr, dass sie eine hohere
spezifische Aktivitit als die tibrigen Teilchen in
ihrer Umgebung besitzen. Zu Zeiten des frischen
Kerwaffenfallouts oder unmittelbar nach dem
Unfall von Tschernobyl waren sie deshalb leicht
zu detektieren, analog zu einem heif3en Teilchen,
dass wegen seiner Warmestrahlung leicht zu
finden ist. Die in einem heiflen Teilchen enthal-
tene spezifische Aktivitit eines Radionuklides,
angegeben z.B. in Bq/g, kann recht hoch sein.
Dabei kann die gesamte Aktivitit des Radionukli-
des sehr klein sein, besonders, wenn das Teilchen
sehr wenig Masse hat.

Es sind genau solche sehr kleinen Teilchen,
die mit der Luft sehr weit transportiert werden
konnen. Nach langen Transportwegen sind dann
nur noch vereinzelte heifle Teilchen in der Luft, die
schliefllich gewissermaflen als Einzelgdnger einen

Luftstaubsammler erreichen und dort in eine Probe
gelangen. Es leuchtet ein, dass die in einem solchen
Fall gemessene Aktivititskonzentration nicht auf
die gesamte Luftprobe hochgerechnet werden darf.
Dieser Messwert ist nicht reprisentativ fiir die Luft-
probe, auch wenn er mit kleiner Messunsicherheit
gemessen wurde.

Einige im Verlauf der 50-jahrigen Geschichte
der Spurenmessstelle beobachtete besondere
Messergebnisse:

e Zur Jahreswende 1970/1971 gelang der Nach-
weis frischer Spaltprodukte von einem am
16.12.1970 in Nevada (USA) durchgefiithrten
unterirdischen (d. h. nicht atmosphérischen)
Kernwaffenversuch.

Interessant an diesem Messergebnis ist,
dass nach dem unterirdisch durchgefiihrten
Kernwaftenversuch frische Spalt- und Aktivie-
rungsprodukte nicht nur bis zur Erdoberfliche,
sondern auch in etwas héhere Luftschichten
gelangt waren. Der englische Fachbegrift dafiir
ist ,venting®, was entgasen, entliiften oder auch
Druckausgleich bedeutet. Offensichtlich waren
durch die Explosion geniigend Undichtigkeiten
(Geologen sagen ,Wegsamkeiten®) in dem tiber
der Explosionskammer gelegenen Deckgebirge
entstanden.

e Im Februar 1977 wurde erstmalig Selen-75
(Se-75) in Braunschweig gefunden. Die Quelle
war vermutlich ein Krematorium in Siid-
Niedersachsen, in dem ein Toter bestattet
wurde, der zuvor nuklearmedizinisch mit Se-75
behandelt worden war. Radionuklide, die in der
Nuklearmedizin fiir diagnostische oder thera-
peutische Zwecke eingesetzt werden, werden
im Normalfall in dafiir vorgesehenen Auffang-
und Abklingeinrichtungen gesammelt, bis die
erlaubten Grenzwerte fiir die Entsorgung oder
die Ableitung erreicht sind. Weiterfithrende
Informationen zu diesem Aspekt der Anwen-
dung radioaktiver Stoffe in der Medizin sind
tiber die Internetseite der Strahlenschutzkom-
mission verfiigbar [1].

¢ Im November 1983 wurden im norwegischen
Skibotn, spiter auch in Braunschweig und in
Berlin, bei Ostwind-Wetterlagen Spuren von
Zirkon-95 (Zr-95) und Niob-95 (Nb-95) gemes-
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sen. Das Aktivitatsverhaltnis Nb-95/Zr-95 war
meist typisch fiir Reaktor-Korrosionsprodukte.
Diese konnen im normalen Leistungsbetrieb
tiber die Abluft in die Atmosphare gelangen,
aber auch im Zuge einer Kraftwerksrevision.

e Die ersten Spaltprodukte aus Tschernobyl
wurden in Braunschweig bereits am Nachmittag
des 29. April 1986 nachgewiesen, nachdem der
Reaktor in den sehr frithen Morgenstunden des
26. April 1986 explodiert war. Die erste Wolke
mit den gasformigen Spalt- und Aktivierungs-
produkten und den kleinen Staubteilchen,
die bei der Explosion des Reaktors entstan-
den waren, zog zuerst mit einer siidostlichen
Stromung nach Skandinavien. Dort wurde die
Kontamination der Luft als erstes entdeckt, als
Angestellte eines Kernkraftwerkes in die Anlage
wollten und bei der Eingangskontrolle die
dort installierten Strahlungsdetektoren Alarm
auslosten. Spiter drehte sich der Wind und die
kontaminierten Luftmassen erreichten auch
Deutschland.

e Von 1988 bis 1996 wurde mehrmals
Lanthan-140 (La-140) ohne sein Mutternuklid
Barium-140 (Ba-140) nachgewiesen. Zwischen-
zeitlich stellte sich heraus, das La-140 fiir die
Dekontaminationsausbildung im militarischen
Bereich verwendet wurde. Eine diesbeziigliche
Publikation erschien 1987 in einer wehrtech-
nischen Fachzeitschrift [2].

e Im Zeitraum vom 1. bis 8. Juni 1998 wurde an
einer grofien Anzahl von Spurenmessstationen
Italiens, Frankreichs, Spaniens, der Schweiz,
der Tschechischen Republik, der Niederlande
und Siiddeutschlands eine deutliche Erh6hung
der Cs-137-Aktivitdtskonzentration in der Luft

beobachtet. Die Quelle der Cs-137-Emission
war ein Stahlwerk in Algeciras westlich von
Gibraltar. Im Zeitraum Ende Mai bis Anfang
Juni wurde dort beim Recycling von Stahl-
schrott ein medizinisch-radiotherapeutischer
Cs-137-Strahler in einem Hochofen einge-
schmolzen und das leichtfliichtige Caesium in
die Atmosphire freigesetzt [3].

In der 35. Kalenderwoche 2002 (26.08. bis
02.09.02) wurde in Teilen Nord- und Mittel-
europas eine geringfiigige Erhohung der
Cs-137-Aktivitdtskonzentration beobachtet.
Der héchste Wert in Deutschland wurde mit
18,4 uBg/m* an der DWD-Station in Wes-
termarkelsdorf (Fehmarn) gemessen. Die
Aktivitatskonzentrationen nahmen innerhalb
Deutschlands in sidwestlicher Richtung ab.
Bild 2 zeigt die Messergebnisse von Nord nach
Siid geordnet. An der Spurenmessstelle der
PTB in Braunschweig wurden ca. 8 uBq/m?

(= 8,0E-6 Bg/m?) ermittelt. Der Vergleich mit
den Werten von Hannover und Magdeburg
zeigt, dass die Cs-137-Spuren in unserer Region
recht homogen vorlagen. In Siidddeutschland
wurden hingegen lediglich die damaligen
Grundpegel beobachtet. Ursache dieser unglei-
chen Verteilung war eine deutliche Wetter-
grenze {iber dem Hauptkamm der Mittelge-
birge. Stidlich davon herrschte tiberwiegend
regnerisches Wetter, sodass dort der Staub mehr
oder weniger vollstandig aus der Luft ausgewa-
schen wurde. Als mogliche Ursache fiir die beo-
bachtete Erh6hung kommt aufgewirbelter Staub
aus den stark mit Cs-137 belasteten Gebieten

in der Umgebung von Tschernobyl in Betracht.
Das dort auf dem Boden abgelagerte bzw. in
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Pflanzen eingelagerte Caesium kann z. B. durch
Wald- und Moorbrinde, die dort in dieser
Jahreszeit haufiger auftreten, in die Atmosphére
gelangen und {iber grofle Entfernungen trans-
portiert werden.

Cobalt-58 (Co-58, Gammastrahlen emittierend,
Halbwertszeit 70,9 Tage) ist ein Radionuklid,
das u.a. auch in der Nuklearmedizin eingesetzt
werden kann, um den Stoffwechsel von Vitamin
B,, zu untersuchen. Das entsprechende Verfah-
ren nennt sich Schilling-Test. In der 34. Woche
2003 wurde in Braunschweig in nur einer von
zwei gleichzeitig gesammelten Luftstaubproben
eine winzige, aber deutliche Spur dieses Radio-
nuklids gemessen. Sie betrug 0,056 uBq/m?,
wobei die erreichte Nachweisgrenze (NWG) bei
0,013 uBq/m? lag, wahrend sie in der Parallel-
probe unter der NWG von 0,026 uBg/m” lag.

In der fraglichen Woche kam der Wind an den
meisten Tagen aus West bis Nordwest, und nur
etwa einen Tag lang aus Stid bis Siidwest, sodass
eine genauere Herkunftsbestimmung schwierig
ist. Eine Spur Co-58 wurde nochmals in der
Woche 37, 2010, gemessen. Bild 3 zeigt den
entsprechenden Ausschnitt aus den Gamma-
spektren. In blau ist das Spektrum der einen
Hilfte der Luftstaubprobe gezeigt, in der das
Co-58 gefunden wurde und dessen Gammalinie
in rot markiert ist. Das in griin zum Vergleich
unterlegte Spektrum der anderen Hilfte zeigt an

dieser Stelle den tiblichen Verlauf. Ein solcher
Befund spricht dafiir, dass nur ein einzelnes,
winziges Teilchen (fachlich ,,heifles Teilchen®)
in der fraglichen Luftstaubprobe vorliegt. Im
Vergleich zu Co-58 ist die Linie des Cs-137, die
den damals iiblichen Aktivitdtskonzentrationen
entspricht, in beiden(!) Spektren sehr viel deut-
licher sichtbar.

e Die Aktivititskonzentrationen der naturlich

radioaktiven Nuklide Be-7, Na-22, K-40 und
Pb-210 lagen in der Kalenderwoche 38 (2003)
im Vergleich zur Vorwoche und zur Folgewoche
recht hoch (Tabelle 1). Das ist zunichst tiber-
raschend, weil Be-7 und Na-22 an sehr kleinen
Staubkdrnern gebunden sind, die aus der Stra-
tosphdre zum Boden sinken. Dagegen sind K-40
und Pb-210, das als Radionuklid der Uran-
Zerfallsreihe auftritt, fiir groflere Staubteilchen
typisch, die iberwiegend von der Erdoberfliche
aufgewirbelt oder als Flugstaub aus Heiz- und
Industrieanlagen emittiert werden.

Tabelle 1:
Aktivitdtskonzentration nattrlicher Radionuklide in der Luft
in Braunschweig, in pBg/m3.

Woche Be-7 Na-22 K-40 Pb-210

37, 2003 2318 0,21 4,0 209
38, 2003 5847 0,51 1,8 1137
39, 2003 3135 0,24 10,8 344

Bild 2:
Aktivitdtskonzentration von Cs-137 in der Luft an den Messstationen des DWD, der PTB in Braunschweig und des BfS
auf dem Schauinsland in der 35. Kalenderwoche 2002, in Bg/m3.
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Meteorologische Berechnungen (fachlich
»Irajektorienrechnungen®) der Zugbahnen der
Luftmassen, die in der 38. Woche Braunschweig
erreichten, brachten die Erklarung: In der
ersten Wochenhalfte hatte eine Inversionswet-
terlage geherrscht, bei der kaum Wind weht und
sich Staub anreichert. Zum Wochenende trat
dann eine markante Wetterdnderung ein, die mit
einer heftigen Durchmischung der Atmosphire
einherging. So erreichte stratosphérische Luft,
die sich fiinf bis sechs Tage vorher in einer Héhe
von bis zu 15 km iiber den USA und Kanada
befunden hat, sehr schnell Braunschweig und
trug relativ viel Be-7 und Na-22 ein. Meteorolo-
gen bezeichnen solch ein Wetterphdnomen als
»Einbruch stratosphérischer Luftmassen® oder
kurz als ,,Stratosphéreneinbruch®

e 1-131, ein in der Offentlichkeit recht bekanntes
kiinstliches Radionuklid, fallt immer wieder
mal auf. Sein Bekanntheitsgrad beruht zum
einen auf seiner Anwendung in der Nuklearme-
dizin zur Therapie von Schilddriisenkrebs und
zum anderen auf der moglichen Freisetzung aus
kerntechnischen Anlagen. Es hat eine Halb-
wertszeit von acht Tagen und gilt daher als Indi-
kator-Nuklid fiir Freisetzungen aus Anlagen,
die sich in Betrieb befinden oder kurz vorher
noch befunden haben. Die Freisetzungen von
Tschernobyl im April 1986 und aus Fukushima
im Mirz 2011 sind hierfiir die bekanntes-
ten Beispiele. Weniger bekannt ist, dass es im
August 2008 in einer Isotopenproduktionsanlage
in Fleurus, Belgien, zu einer I-131-Freisetzung

825 850

a75
Energie (ke¥]

i

kam, die in weiten Teilen Westeuropas messbar
war [4]. In den Luftstaubproben der PTB war
das Signal so schwach, dass es in Hohe der
Nachweisgrenze lag. Die Isotopenproduktions-
anlage, eine von nur wenigen in der Welt, wurde
nach dem Zwischenfall stillgelegt, was zu einem
starken Mangel an I-131 fiir die Krebspatienten
fithrte. Zur gleichen Zeit waren einige der
ibrigen Produktionsanlagen gerade in Revision
oder im Umbau, sodass der weltweite Bedarf an
I-131 nicht mehr gedeckt werden konnte.

Viele Spurenmessstellen in Mittel- und Nord-
europa haben im Herbst 2011 deutliche Spuren
von I-131 gemessen, das als Folge eines Defektes
der Filteranlagen in einer Produktionsanlage

fiir nuklearmedizinische Priparate in Budapest
emittiert wurde. Damals wurde zundchst das
informelle Netzwerk der Europdischen Spu-
renmessstellen, der ,,Ring of Five (Ro5) aktiv,
in dem sich die Spurenmessstellen iiber eine
E-Mail-Verteilerliste gegenseitig informieren,
wenn an einer Spurenmessstelle ein auffalliges
Messergebnis auftritt. Uber diesen Weg erhielten
sehr bald auch die nationalen Strahlenschutzbe-
horden ihre Informationen. SchliefSlich wurde
auch die Notfallschutz-Abteilung der Internati-
onalen Atomenergie Agentur (IAEA) in Wien
aktiv, um die Quelle der Kontamination zu
finden. Die Ergebnisse der Quellenermittlung
und die radiologische Bewertung der Messwerte
wurden der Offentlichkeit damals auf der Inter-
netseite der IAEA mitgeteilt und fanden auch in
den Medien eine gewisse Resonanz.

Bild 3:

Nachweis von Co-58
in der Woche 37,
2010. In blau das
Spektrum des Teils
der Luftstaubprobe,
in der das Co-58
gefunden wurde.
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¢ Anfang 2012 berichteten Kollegen aus Osteu-
ropa iiber deutliche Nachweise von I-131 und
teilweise auch von Cs-137 in ihren Luftproben.
Wihrend die Erhéhung der Aktivititskonzen-
tration des Cs-137 auch mit den regelmifig
im Winter zu beobachtenden Eintrégen von
»Ischernobyl-Cs-137“ erklarbar war, musste das
kurzlebige I-131 aus einer in Betrieb befind-
lichen Anlage stammen. Wegen des weitrdaumig
in Europa messbaren Eintrags war es unwahr-
scheinlich, dass die Emissionen aus einer nukle-
armedizinischen Klinik stammten. In diesem
Fall blieb die Herkunft des I-131 ungeklart. Als
Ergebnis der Auswertung der meteorologischen
Trajektorien- bzw. Ausbreitungsrechnungen,
blieb nur die etwas vage Vermutung iibrig, dass
es sich moglicherweise um eine Emissionsquelle
in Westrussland handeln kénne.

Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass
auf dem Pegel von Spuren immer wieder kurz-
fristig auftretende und manchmal auch iiber-
aschende Messergebnisse beobachtet werden,
die - gliicklicherweise — meistens von vernachlés-
sigbar geringer Dosisrelevanz sind. Es ist jedoch
trotzdem wichtig, solchen Spuren nachzugehen
und die Quellen der Kontaminationen zu kldren.
In den letzten Jahren mehren sich z.B. Befunde,
die zeigen, dass es auch in Deutschland durch
die zunehmende Verbrennung von Holzpellets
in Ofen und Heizungssystemen zu einer Erho-
hung der Aktivitatskonzentration von Cs-137 in
der Luft kommt. Es gibt belastbare Hinweise aus
Griechenland [5], dass dort beobachtete Erho-
hungen auf den steigenden Einsatz von Holz in
Heizungen zuriickgefithrt werden konnen, weil
die Bevolkerung als Folge der Wirtschaftskrise auf
diesen billigeren Brennstoff ausweicht. Manchmal
bleiben Vermutungen iiber Freisetzungen letztlich
das, was sie sind: Vermutungen. Ein Kollege aus
Norwegen fand im April 2013 einen Video-Beitrag
im Internet [6] iiber die Freisetzung von Cs-137
in der Stadt Elektrostal, die dstlich von Moskau
liegt. Anlass der Recherche waren Informationen
im Ro5 aus Finnland, wo Erhohungen der Aktivi-
tatskonzentration von Cs-137 aufgetreten waren,
die Giber dem im Winter tiblichen Ausmaf3 lagen.
Etwas spdter, nachdem auch an weiteren Stationen
in Skandinavien schwache Cs-137-Erhchungen
erkennbar waren, begann der norwegische Kollege

seine Recherchen und stief$ auf das Video. Die
darin geschilderte mégliche Freisetzung in Elek-
trostal konnte die beobachteten Messergebnisse
erkldren. Diese Freisetzung konnte aber nie besti-
tigt oder widerlegt werden.

Fazit

Die Spurenmessung radioaktiver Stoffe in der
bodennahen Luft ist eine spannende Aufgabe, die
mehr als nur radiochemisches und radiometri-
sches Fachwissen verlangt. Sie findet im Rahmen
des offentlichen Interesses statt, damit notwendige
Informationen dann vorliegen, wenn sie aus aktu-
ellem Anlass bendtigt werden. =
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Aktivitat

Die Aktivitat eines Radionuklids ist die Anzahl der
Kernumwandlungen (= Zerfille) in einem Zeitinter-
vall. Dabei entspricht die Aktivitit dem Erwartungs-
wert fiir die Anzahl der spontanen Kernumwandlun-
gen in diesem Zeitintervall. Zur Angabe der Aktivitat
gehort auch die Angabe des betreffenden Radionuk-
lids und des Bezugszeitpunktes.

Aktivitiatskonzentration

Die Aktivitdtskonzentration eines radioaktiven
Stoffes oder Radionuklids ist der Quotient aus der im
Stoff enthaltenen Aktivitiat und dessen Volumen in
Bg/m?, in Luft meist in uBq/m”.

Ausbreitungsrechnung

Meteorologen bezeichnen als Ausbreitungsrechnung
die Ermittlung der Verteilung und der Verdiinnung
von Schadstoffen in der Atmosphére. Dazu wird

die Wetterlage an einem bestimmten Ort, meistens

an der Erdoberfliche, und die Konzentration eines
Stoffes benotigt. Liegen noch keine Messwerte fiir die
Konzentration vor, kann auch eine Konzentration
angenommen werden. Dann werden mit Hilfe der aus
dem weltweiten meteorologischen Wetterdatennetz
verfiigharen Wetterdaten die Luftmassenbewegungen
fiir den interessierenden Zeitraum berechnet. Das
kann sowohl ,,vorwirts®, also in die Zukunft gerichtet,
oder riickwirts, also in der Vergangenheit, erfolgen.

Ist nur die Zugbahn einer Luftmasse, die sogenannte
»Irajektorie” gefragt, liefern diese sehr aufwendigen
Computerprogramme als Ergebnis der ,,Trajektorien-
rechnung® die entsprechenden ,,Vorwirtstrajektorien®
oder ,,Riickwirtstrajektorien. Werden in den Berech-
nungen auch Effekte wie Auswaschung durch Regen,
das Absinken von Staubteilchen, radioaktiver Zerfall
oder chemische Umwandlungen berticksichtigt, lassen
sich aus diesen eigentlichen ,, Ausbreitungsrechnungen®
realistische Riickschliisse ziehen, an welchem Ort und
nach welcher Zeit welche Konzentrationen des Schad-
stoffes erwartet werden konnen bzw. vorgelegen haben.
Im Fall radioaktiver Stoffe werden diese Konzentratio-
nen fiir die Ermittlung der als Folge einer Luftkontami-
nation zu erwartende Strahlendosis herangezogen.

Dosisrelevanz

Die Dosisrelevanz, also die Bedeutung einer
Strahlendosis, wird meist durch Vergleich mit der
natiirlichen Strahlendosis bewertet. In Deutschland
betrdgt der Mittelwert der natiirlichen Strahlendosis
pro Person etwa 2 Millisievert im Jahr (mSv/a). Je
nach der geografischen Hohe und den geologischen
Verhiltnissen des Aufenthaltsorts kann sie zwischen
1 mSv/a und bis iiber 10 mSv/a betragen. Daher
gelten zusétzliche Strahlendosen, die im Bereich
dieser Schwankungsbreite liegen, als nicht relevant.

Dotierte Luftstaub-Referenzfilter

Dotierte Luftstaub-Referenzfilter enthalten eine
genau bekannte Menge eines oder mehrerer Radio-
nuklide. Sie werden fiir Ringvergleiche hergestellt,
die zur Qualitdtssicherung der Messungen gefordert
sind. Ein international anerkanntes Referenzmaterial
»Luftstaub“ mit genau bekannten Gehalten radioakti-
ver Stoffe ist derzeit und auch in absehbarer Zukunft
nicht verfiigbar. Damit reale chemische Eigenschaf-
ten des Luftstaubs, die von Ort zu Ort unterschied-
lich sind, erfasst werden, verwendet man bereits mit
realem Luftstaub beladene Filter.

Effektive Dosis

Die effektive Dosis ist ein Maf3 fiir das gesamte
Risiko, das sich als Folge einer Strahleneinwirkung
ergibt. Die effektive Dosis ist die Summe der mit den
Gewebewichtungsfaktoren multiplizierten Organ-
dosen aller relevanten Organe und Gewebe des
gesamten Organismus’

Eigenaktivitit

Unter der Eigenaktivitat z. B. eines Gammaspektro-
meters wird der Gehalt an radioaktiven Stoffen im
Detektor, seinen Komponenten und der Abschir-
mung verstanden. Uberwiegend sind das natiirliche
radioaktive Stoffe der Zerfallsreihen von Uran und
Thorium sowie Kalium-40.

Expositionspfad

Ein Expositionspfad ist im radiodkologischen Sinn
der Weg, auf dem ein radioaktiver Stoff aus der
Umwelt in die Ndhe des Menschen gelangt oder sogar
von den Menschen aufgenommen wird. Typische
Beispiele sind die Ausbreitung mit der Luft oder dem
Wasser, wobei radioaktive Stoffe in der Luft eine
direkte Strahlendosis von auflen hervorrufen und
eine innere Strahlendosis bewirken, nachdem sie ein-
geatmet wurden. Ein etwas komplexeres Beispiel ist
der ,Weide-Kuh-Milch-Pfad®. Hier werden radioak-
tive Stoffe auf der Weide abgelagert, die Kuh nimmt
sie mit dem Futter auf, dann gelangten sie zu einem
bestimmten Anteil in die Milch und mit dieser in die
menschliche Nahrungskette.

Ge(Li)-Bohrloch-Detektor

Ein Ge(Li)-Bohrloch-Detektor ist ein Kristall aus
Germanium (Ge), der in einer diinnen Schicht mit
Litium (Li) dotiert ist. In einem Ge-Kristall 1ost ein-
dringende ionisierende Strahlung elektrische Impulse
aus. Im Kristall eines Bohrloch-Detektors befindet
sich eine zentrale Bohrung, in der Messpraparate

zur Erh6hung der Messempfindlichkeit gemessen
werden. Ge(Li)-Detektorsysteme sind nur noch
selten in Gebrauch.
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Gewebewichtungsfaktor

Der Gewebewichtungsfaktor wy dient der Ermittlung
der effektiven Dosis. Er beriicksichtigt die relativen
Beitrage der einzelnen Gewebe und Organe. Der
Gewebewichtungsfaktor ist ein Maf3 fiir das Strah-
lenrisiko der einzelnen Organe, verglichen mit dem
Strahlenrisiko des gesamten Organismus.

Halbwertszeit

Die Halbwertszeit (T,,,) eines Radionuklids ist die-
jenige Zeitspanne, in der dessen Aktivitit auf die
Hilfte abnimmt. Neben dieser fiir ein bestimmtes
Radionuklid charakteristischen ,,physikalischen
Halbwertszeit“ gibt es im Strahlenschutz noch die
»biologische Halbwertszeit®, die besagt, nach welcher
Zeit die in einen lebenden Organismus aufgenom-
mene Aktivitit durch biologische Vorgange ausge-
schieden wird. Werden biologische und physikalische
Prozesse gemeinsam betrachtet, ergibt sich schlief3-
lich die ,effektive Halbwertszeit®, die nur fiir ein
bestimmtes Gewebe oder ein bestimmtes Lebewesen
charakteristisch ist.

HPGe-Bohrloch-Detektor
HPGe-Bohrloch-Detektoren bestehen aus einem
Halbleiterdetektor aus hochreinem Germanium
(High Purity Germanium, Kurzbezeichnung HPGe).
In einem Ge-Kristall 16st eindringende ionisierende
Strahlung elektrische Impulse aus. Im Kristall eines
Bohrloch-Detektors befindet sich eine zentrale
Bohrung, in der Messpraparate zur Erhéhung der
Messempfindlichkeit gemessen werden. HPGe-
Detektoren haben die wartungsaufwendigeren
Ge(Li)-Detektorsysteme weitgehend ersetzt.

In-situ-Messung

»In-situ® ist lateinisch und bedeutet ,,am Ort“. Zur
Bestimmung radioaktiver Kontaminationen in der
Umwelt bedeutet das die Messung in der freien
Natur. Meistens werden stationire oder mobile
Gammaspektrometer eingesetzt, die eine schnelle
Information iiber die Art und Menge der vorliegen-
den Radionuklide erlauben. In-situ-Messungen zur
Bestimmung von Alpha- oder Betastrahlen emit-
tierenden Radionukliden sind i. Allg. nicht vor Ort,
sondern erst nach einer Probenaufarbeitung in einem
radioanalytischen Labor méglich.

Integriertes Mess- und Informations-System (IMIS)
Das Integrierte Mess- und Informations-System wurde
nach dem Reaktorunfall in Tschernobyl von 1986
eingerichtet, um in Deutschland nach einheitlichen
Mess- und Auswerteverfahren die in der Umwelt vor-
handenen radioaktiven Stoffe zu messen und radiolo-
gisch zu bewerten. Die gesetzliche Grundlage ist das
Strahlenschutzvorsorgegesetz (StrVG) von 1987.

Kosmogener Ursprung

Kosmogener Ursprung eines Radionuklides bedeutet,
dass ein Radionuklid entweder aus einem direkten
Eintrag aus dem Weltraum stammt, oder aus der
Einwirkung teilchenférmiger Weltraumstrahlung,
iiberwiegend hochenergetischer Protonen, auf die
Atome und Molekiile in der Lufthiille gebildet wird.

Nachweisgrenze

Die Nachweisgrenze gibt an, welche minimale Aktivi-
tat eines Radionuklides gerade noch sicher iiber dem
immer vorhandenen, meist natiirlichen Untergrund
einer Messapparatur oder eines Analyseverfahrens
erkannt werden kann. Daher bedeutet eine Verbes-
serung, also eine Absenkung der Nachweisgrenze,
gleichzeitig eine Erhohung der Messempfindlichkeit.

Nal(T1)-Bohrloch-Szintillationsspektrometer

Ein Nal(T1)-Bohrloch-Szintillationsspektrometer
nutzt einen Kristall aus Natriumiodid (Nal), der mit
Thallium (TI) dotiert ist. Im Kristall 1ost eindrin-
gende ionisierende Strahlung Lichtblitze (Szintilla-
tionen) aus. Das Energieauflosungsvermogen der
Nal(T1)-Detektoren ist im Vergleich zu Ge-Detekto-
ren relativ schlecht, sodass sie in der hochauflésen-
den Gammaspektrometrie keine praktische Bedeu-
tung mehr haben.

Ortsdosis und Ortsdosisleistung

Die an einem bestimmten Ort gemessene Dosis, fach-
lich die ,,Aquivalentdosis“ heifit Ortsdosis, und ist
ein Maf} fiir die dort von der Strahlung auf Materie
iibertragene Energiemenge. Die Ortsdosisleistung ist
der Quotient aus der Ortsdosis und der Zeit, in der
die Energie iibertragen wurde, sie ist also das Maf fiir
die Intensitit der Strahlung an dem Ort.

Radionuklid

Als Radionuklid bezeichnet man ein radioaktives
Atom im Grundzustand oder metastabilen Zustand.
Es wird durch die Angabe des Elementsymbols sowie
der zugehorigen Massenzahl gekennzeichnet, z. B.
Sr-90, Tc-99m.

Radiookologisch

Die Radiodkologie ist als Wissenschaft vom Verhal-
ten radioaktiver Stoffe in der gesamten Umwelt ein
Teilgebiet der Okologie. Ein wesentlicher Aspekt ist
die Ermittlung der Strahlenexposition des Menschen
und der belebten Natur. Dabei sind die Identifizie-
rung relevanter Expositionspfade sowie Kenntnisse
von Transport-, Transfer- und Anreicherungsprozes-
sen von besonderer Bedeutung. Radiodkologische
Kenntnisse sind die Grundlage fiir die Bewertung
der Auswirkungen von Radionukliden, die z. B. aus
kerntechnischen Anlagen in die Umwelt gelangen,
sowie fiir Prognosen und Mafinahmen nach unfallbe-
dingten Freisetzungen.
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Glossar =

Repriasentativ

Reprisentativ bedeutet im Zusammenhang mit der
Messung radioaktiver Stoffe in der Umwelt, dass eine
Umweltprobe, die fiir eine Analyse oder Messung

in ein Labor gebracht wird, den Zustand des gesam-
ten Umweltmediums wiedergeben soll, aus dem sie
entnommen wurde. In der Praxis ist dieser Idealzu-
stand jedoch nicht immer erreichbar, wenn z. B. eine
Boden- oder Gemiiseprobe von einem grofien Feld
oder eine Wasserprobe aus einem Fluss entnommen
werden soll.

Risiko

Der Begriff Risiko wird unterschiedlich definiert.
Gemeinsam ist allen Definitionen des Risikos, dass
es als Ereignis mit der Moglichkeit negativer Auswir-
kungen beschrieben wird. Als Risiko wird allgemein
das Produkt aus Eintrittswahrscheinlichkeit eines
Ereignisses und dessen Konsequenz verstanden. Im
Strahlenschutz bedeutet das, dass nach einer einmal
eingetretenen Strahlenexposition mit einer bestimm-
ten Wahrscheinlichkeit eine negative Folge, z. B. eine
Krebserkrankung, eintreten kann, die den Tod zur
Folge hat.

Terrestrischer Ursprung

Terrestrischer Ursprung eines Radionuklides
bedeutet, dass ein Radionuklid aus der Erde, also aus
Gestein, aus dem Boden oder aus daraus hergestellten
Baustoffen stammt. Meist handelt es sich um Radio-
nuklide der natiirlichen Zerfallsreihen von Uran und
Thorium oder um besonders langlebige Radionuklide
wie z.B. K-40, die seit der Entstehung der Milch-
strafle noch nicht zerfallen sind, die sogenannten
»primordialen Radionuklide.

Spalt- und Aktivierungsprodukte

Spalt- und Aktivierungsprodukte entstehen als
Folge von Kernumwandlungen. Spaltprodukte sind
Radionuklide, die durch Spaltung von Atomkernen
entstanden sind. Auch die Folgeprodukte der primér
entstandenen Spaltprodukte werden als Spaltpro-
dukte bezeichnet. Aktivierungsprodukte entstehen,
wenn durch Kernreaktionen, z. B. mit Neutronen,
Protonen oder anderen Teilchen, aus stabilen Atom-
kernen Radionuklide entstehen.

Sievert

Das Sievert ist die Einheit der Aquivalentdosis, der
Organdosis und der effektiven Dosis. Das Einheiten-
zeichen ist Sv. Benannt ist sie nach dem schwedischen
Mediziner und Physiker Rolf Sievert. Eine Dosis

von 1 Sv bedeutet, dass von der Strahlung auf ein
Kilogramm Materie eine Energiemeng von 1 Joule
iibertragen wird. Im Strahlenschutz werden i. Allg.
Dosen im Bereich von Milli-Sievert (mSv) betrachtet.

Strahlenexposition

Als Strahlenexposition bezeichnet man die Ein-
wirkung von Strahlung z.B. auf den menschlichen
Korper. Im Strahlenschutz unterscheidet man zwi-
schen der dufSeren bzw. externen Strahlenexposition,
die durch Strahlungsquellen auflerhalb des mensch-
lichen Korpers hervorgerufen wird, und der inneren
Strahlenexposition, die durch Strahlungsquellen
innerhalb des menschlichen Koérpers hervorgerufen
wird.

Weiterfithrende Quellen im Internet

Ein Teil des vorstehenden Glossars wurde in Anleh-
nung an das ,,Glossar zu den Messanleitungen fiir die
Uberwachung radioaktiver Stoffe in der Umwelt und
externer Strahlung® verfasst, das auf der Internetseite
des Bundesministeriums fiir Umwelt, Naturschutz,
Bau und Reaktorsicherheit abrufbar ist:
www.bmub.bund.de/themen/atomenergie-strahlen-
schutz/strahlenschutz/radioaktivitaet-in-der-umwelt/
messanleitungen/

Spurenmessstelle der PTB:

www.ptb.de, dann > Fachabteilungen > Abt. 6
ionisierende Strahlung > 6.1 Radioaktivitit > 6.12
Umweltradioaktivitit > Spurensuche: Messung von
Radionukliden in der bodennahen Luft

Bundesamt fiir Strahlenschutz:
www.bfs.de/de/ion/imis

Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz, Bau
und Reaktorsicherheit:

www.bmub.de, dann > Die Themen >
Atomenergie & Strahlenschutz > Radioaktivitdt in
der Umwelt

Deutscher Wetterdienst:
www.dwd.de, dann > Klima + Umwelt > Uberwa-
chung der Radioaktivitit
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