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Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war die Rekonstruktion der 3!I-Freisetzungen in der Plutonium-
Produktionsanlage Majak (Rufiland) wéhrend der frithen Betriebsjahre (1949-
1952). Sie wurde iiber **I-Messungen in Umweltproben durchgefiihrt. Die fiir
die rechnerische Rekonstruktion in dieser Arbeit verwendete mittlere Abklingzeit
von 35d basiert auf der einzigen bekannten Abwasserprobe, deren Radionuk-
lidzusammensetzung kiirzlich reanalysiert werden konnte. Sie stammt vom Sep-
tember 1951. Mit der Abklingzeit, der Bestrahlungszeit der Brennelemente und
der thermischen Leistung der Plutonium-Produktionsreaktoren ist das 129T/13!1-
Isotopenverhéltnis zum Zeitpunkt der Freisetzung festgelegt. Es wurde fiir den
betrachteten Zeitraum zu 50 berechnet.

Zur Identifizierung der frithen '3!I-Freisetzungen aus Majak wurden '?°I-Mes-
sungen an Proben von einem Eisbohrkern vom Beluchagletscher (Sibirischer Al-
tai, Rulland) durchgefiihrt. Dazu wurden in diesem Bohrkern die *I-Konzentra-
tionen von 18 Einzelproben aus verschiedenen Tiefen, entsprechend dem Zeitbe-
reich von 1941 bis 2001, mit Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) analysiert.

Der ?I-Untergrund aus anderen Quellen als aus der Produktionsanlage Ma-
jak wurde rechnerisch bestimmt. Der globale und lokale '?°I-Fallout aus den
oberirdischen Kernwaffenexplosionen zeigte sich als vernachlissigbar. Die '?°I-
Freisetzung aus den européischen und ehemals sowjetischen Aufarbeitungsanla-
gen wurde iiber eine Rekonstruktion des Reaktorbetriebes, des Aufarbeitungsbe-
triebes und iiber Annahmen zur lodfiltereffizienz abgeschétzt. Demzufolge wurde
aus den europdischen und ehemals sowjetischen Aufarbeitungsanlagen bislang
eine - Aktivitit von 3,8 TBq gasformig abgegeben.

Mit Hilfe eines atmosphéarischen Transportmodells wurde die globale Ausbrei-
tung des abgegebenen '2°I beschrieben. Das verwendete Modell hat eine Boxen-
gréfle von 5° x 5°. Die Zuverlissigkeit des Transportmodells wurde anhand einer
Vielzahl von Proben iiberpriift. Dazu wurden die '2I-Konzentrationen in See-
wasserproben aus Europa, Asien, Afrika, Siidamerika und Neuseeland mit AMS
bestimmt und !?*I-Konzentrationen zwischen 5 - 10°at/1 und 8 - 108 at/1 gemes-
sen. Mit Hilfe von Seemodellen, die Parameter wie Seetiefe und Wasserverweilzeit
beriicksichtigen, wurde fiir jeden See individuell auf die lokale 12°I-Deposition ge-
schlossen. Fiir die meisten Seen ergab sich eine gute Ubereinstimmung zwischen
dem Mefergebnis und der Vorhersage des Transportmodells.



Fiir den Beluchagletscher ergab sich, dal 44 % des gemessenen '?°T aus Ma-
jak, 33 % aus Tomsk-7, 15 % aus Krasnojarsk-26 und 8 % aus den europiischen
Aufbereitungsanlagen stammen.

Das bei der AMS-Messung fiir den Teilchennachweis verwendete Detektorsys-
tem wurde verbessert. Uber die Inbetriecbnahme eines zweiten Micro-Channel-
plate-Detektors konnte die Halbwertsbreite des Flugzeitsignals um 20 % auf etwa
440 ps reduziert werden. Dadurch wurde die Verwendung hoherer lonenenergien
mit deutlich hoherer Ionentransmission méglich. Mit demselben Aufbau wur-
den AMS-Messungen an 2'°Bi zur Bestimmung des thermischen Wirkungsquer-
schnitts der Reaktion 2*Bi(n,y)?'%"Bi durchgefiihrt.

129_Messungen an einem Eisbohrkern vom Fiescherhorngletscher (Schweiz)
zeigen einen deutlich geringeren '2?I-Depositionsflufl als Regenwasserproben der
entsprechenden Jahre aus Ziirich, der bereits frither bestimmt wurde. Der beob-
achtete Unterschied betrdgt im Mittel einen Faktor 6, er wird auf einen Verdiin-
nungseffekt mit zunehmender Hohe zuriickgefiihrt.

Fiir die Abschitzung der Radioiodfreisetzung in Majak wurde derselbe Ver-
diinnungseffekt auch fiir den Beluchagletscher angenommen. Bis Sommer 1952
wurde die ?°I-Freisetzung in Majak zu 12,5 GBq rekonstruiert. Daraus 1#8t sich
eine 3!I-Freisetzung von 179 PBq ableiten. Die Unkenntnis der exakten Abkling-
zeiten vor Aufarbeitung der bestrahlten Brennelemente und bedeutende spétere
129]_Freisetzungen erwiesen sich als Hauptprobleme bei einer derartigen Rekon-
struktion.
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Einleitung

In der ehemals sowjetischen Plutonium-Produktionsanlage Majak wurden in den
frithen Betriebsjahren (1948-1955) groe Mengen an hochaktiven Spaltprodukten
bei der Aufarbeitung von Kernbrennstoff freigesetzt. In der dabei besonders stark
belasteten Region um Tscheljabinsk wurden verschiedene Bevdélkerungsgruppen
schon in den 50-er Jahren regelméflig auf gesundheitliche Folgen untersucht. Die-
se Kollektive wurden iiber einen ldngeren Zeitraum mehr oder weniger konstant
exponiert. Sie stellen unabhéngige Vergleichsgruppen dar, um die strahlenindu-
zierten Folgen des Kollektivs der Uberlebenden in Hiroshima und Nagasaki zu
verifizieren, die im Gegensatz dazu einer einmaligen Strahlenexposition ausge-
setzt waren.

Freigesetztes Radioiod wird vor allem iiber die Nahrungskette vom Menschen
aufgenommen. Es reichert sich aufgrund des Iodmetabolismus in der Schilddriise
an. Von den bei der Kernspaltung anfallenden Iodisotopen mit hoher spezifischer
Aktivitéit hat nur '*'T (T, /,=8,02d) eine ausreichend groBe Halbwertszeit, um in
bedeutenden Mengen in die Schilddriise zu gelangen. Die in Majak freigesetzte
31T Aktivitét ist vor allem fiir zwei Kollektive von Bedeutung:

e Fiir die Anwohner am Tetscha Fluf}, in den wihrend der frithen Betriebs-
jahre fliissige radioaktive Abfille eingeleitet wurden. Fiir dieses Kollektiv
wurde eine iiberarbeitete Dosisrekonstruktion (TRDS-2000) versffentlicht
[1]. Unter Benutzung der dort angegebenen Dosen ergeben sich deutlich
hoéhere Risikoschédtzungen fiir solide Tumore als aus den Analysen an den
Uberlebenden von Hiroshima und Nagasaki zu erwarten wire. Eine mogli-
che Erkliarung dafiir ist der im TRDS-2000 nicht beriicksichtigte Beitrag
kurzlebiger Spaltprodukte. Die !3'I-Freisetzung kann mdglicherweise einen
Teil dieser Diskrepanz schliefien [2].

e In Osjorsk wurde eine deutlich erh6hte Schilddriisenkrebshiufigkeit bei Per-
sonen festgestellt, die vor ihrem 15. Lebensjahr zumindest ein Jahr in Os-
jorsk gelebt hatten [3]. Der Rekonstruktion von Schilddriisendosen in diesem
Kollektiv liegt eine Abschiitzung der !3!I-Freisetzungen in Majak zugrunde

[4].

In der vorliegenden Arbeit wird eine mégliche Rekonstruktion der '3'I-Freiset-
zungen aus Majak iiber '?°I-Messungen diskutiert. Dazu wurden ?°I-Messungen
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an verschiedenen Umweltproben durchgefiihrt.

Fiir die Rekonstruktion der '*'I-Freisetzungen aus Majak wird die Tatsache
benutzt, da 3T und %I im Brutreaktor nach Ende der Bestrahlung in einem
festen Isotopenverhiltnis vorliegen, das bei kleinem Abbrand ausschliellich von
der Bestrahlungszeit abhingt. Nach einer Abklingzeit werden die bestrahlten
Brennelement aufbereitet, wobei die leicht fliichtigen Iodisotope anfallen.

In den frithen Betriebsjahren, die radiologisch relevant sind, wurde mit einer
kurzen Abklingzeit gearbeitet [5]. Spiter wurde dann trotz steigendem Durch-
satz an bestrahlten Brennelementen die freigesetzte '3'I-Aktivitiit stark redu-
ziert [6]. Diese Reduktion ist vor allem auf eine lingere Abklingzeit und auf
den Einsatz verbesserter lodfiltertechnik zuriickzufiihren. Fiir eine Rekonstruk-
tion der '*'I-Freisetzungen ist also neben der freigesetzten Menge an '2°I auch
eine Zeitauflosung der *°I-Freisetzungen essentiell, um die geringen Freisetzun-
gen der frithen Jahre von den hohen Freisetzungen der spéten Jahre abzutrennen.
Dazu wurde ein Eisbohrkern vom Beluchagletscher (Sibirischer Altai, Ruflland)
verwendet.

Die vorliegende Arbeit ist folgendermafien gegliedert:

e In Kapitel 1 wird eine Ubersicht iiber die Inventare und Konzentrationen
von stabilem Iod in verschiedenen Umweltkompartimenten gegeben. Ein
Uberblick iiber die verschiedenen 2°I-Quellen wird gegeben und die Haupt-
ausbreitungspfade werden vorgestellt.

e Kapitel 2 beschreibt die Zusammensetzung der Spalt- und Brutprodukte
im Reaktorkern. Eine detaillierte Beschreibung aller bekannten Aufarbei-
tungsanlagen wird gegeben, ferner ein Uberblick iiber die Aufarbeitungsak-
tivitdten in Amerika, China, Indien und Japan.

e Eine eigene Abschitzung der bislang unbekannten ?°I-Freisetzungen aus
den sowjetischen Aufarbeitungsanlagen und der Anlage Marcoule (Frank-
reich) wird in Kap. 3 vorgestellt, ebenso wie eine Abschiitzung der frithen
129]_Freisetzungen aus Windscale (Grofibritannien).

e In Kapitel 4 werden die angewendeten Mefimethoden und die chemische
Probenaufarbeitung beschrieben.

e Die °I-Messungen der betrachteten Umweltproben werden in Kapitel 5
vorgestellt und interpretiert.

e Die Rekonstruktion der 3!I-Freisetzungen in Majak wird in Kapitel 6 durch-
gefiihrt.

e Als eine weitere Anwendung des vorgestellten AMS-Systems wird in Kap. 7
eine 20'™mBj-AMS besprochen.



Kapitel 1

Iodvorkommen und -ausbreitung

Iod ist das 4. Element der VII. Hauptgruppe des Periodensystems, es gehort
somit zu den Halogenen. Es wurde 1811 von Courtois entdeckt und 1814 von
Gay-Lussac als neues Element identifiziert [7]. Das einzige stabile Iodisotop ist
1271 Abgesehen vom 2T (T3, = 15,7Ma) ist *'T mit einer Halbwertszeit von
8,02d das mit Abstand langlebigste Radioiodisotop, das bei der Kernspaltung
anfallt.

1.1 JTodvorkommen in der Umwelt

Das Todinventar in der Erdkruste wird auf etwa 8- 105 kg geschiitzt, es dominiert
zu 99 % die anderen Inventare an der Erdoberflache [8]. In der Lithosphére gebun-
denes Iod ist fiir Austauschprozesse aber nur schwer zuginglich, das Hauptreser-
voir fiir den globalen Iodkreislauf stellen deswegen mit etwa 8- 103 kg die Ozeane
dar.

Der Iodkreislauf findet im wesentlichen iiber die Hydrosphére und die Atmos-
phére statt. Die Inventare der am Iodkreislauf beteiligten Umweltkompartimente
sind in Tab. 1.1 aufgefiihrt. Im Boden wird atmosphérisch eingetragenes Iod

‘ ‘ Atmosphidre  Boden  oberer Ozean Tiefenwasser ‘ Ref. ‘

m [kg] 10° 6,0 100  1,4-102 8,1-10° | 9]
m [kg] 5.108  7,3-10M 7,9-10% | [§]
¢ [mg/kg] 0,001 4-8 0,058 8]

Tabelle 1.1: Todinventare und Iodkonzentrationen in verschiedenen Umweltkom-
partimenten, die an Iodaustauschprozessen beteiligt sind [8, 9].

angereichert. Die mittleren lodkonzentrationen im Boden liegen deutlich oberhalb
der mittleren Iodkonzentrationen seiner Muttergesteine [8].
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In Organismen kann lod stark angereichert werden, es wird deswegen auch als
biophil bezeichnet. Bei der Verbrennung fossiler Energietriger werden jahrlich
etwa 5000t Iod in die Atmosphére abgegeben. Dieser Eintrag liegt allerdings
deutlich unterhalb der Iodfreisetzung aus den Ozeanen [8].

1.2 Bedeutung von lod fiir den Menschen

Der Mensch nimmt mit der Nahrung etwa 80 ug Iod am Tag auf. Der Grofi-
teil davon wird in der Schilddriise eingelagert. Das stéindige lodinventar in der
Schilddriise betréigt etwa 8 mg [7].

Auch die Radioiodisotope werden vom Korper bereitwillig aufgenommen und
in der Schilddriise gespeichert. Von den Radioiodisotopen hat vor allem 31 grofie
radiologische Bedeutung fiir den Menschen, da seine Halbwertszeit ausreichend
grof} ist, um mit der Nahrung (v.a. iiber Milch , Salat und Gemiise) aufgenommen
zu werden. Bei einer biologischen Halbwertszeit von 120d zerfillt das gesamte
vom Korper aufgenommene '3!1 auch im Kérper; die mittlere 3~ -Energie beim
Zerfall betrdgt 0,3 MeV. Die Eindringtiefe von Elektronen dieser Energie liegt im
Bereich von 1 mm, sie deponieren ihre komplette Energie also in der Schilddriise.

Infolge des Tschernobyl-Unfalls sind in einigen Regionen der Ukraine und
Weifiruf$lands hohe '3'I-Depositionsfluenzen aufgetreten. Studien in den beson-
ders betroffenen Regionen zeigten eine erhéhte Schilddriisenkrebshéufigkeit in
der Bevélkerung [10, 11].

1291 hat hingegen, wegen seiner langen Halbwertszeit, selbst in Regionen er-
heblicher *°I-Depositionsfluenzen keine radiologische Bedeutung [12, 13].

1.3 'I-Quellen

1291 ist das bei weitem langlebigste Radioiodisotop, seine Halbwertszeit ist aber
zu kurz, als dal es noch primordial vorliegen kénnte. Das heutige ?°I-Inventar
ist iiberwiegend anthropogenen Ursprungs.

1.3.1 Natiirliches 1

Aufgrund der Spontanspaltung von #*U (T}; = 6,02-10% a) kommt es mit einem
Spaltanteil von etwa 1% zu einem natiirlichen Eintrag an '2°I. Im Gleichgewicht
betrigt das 12°1/28U-Verhiltnis 2,6 - 107!, einer Tonne Uran entspricht somit
eine - Aktivitit von 91 Bq.

Uran kommt auf der Erde im Gestein der Lithosphire gebunden und in
geloster Form in den Weltmeeren vor. Wie Messungen an uranhaltigen Erzen
zeigen [14], kann das in der Lithosphire produzierte '?°I nicht aus dem Erz ent-
weichen. Es stellt also keine Quelle fiir das freie pranukleare '?°I-Inventar dar. Die
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Spaltprodukte in den Ozeanen mischen sich hingegen mit dem stabilen Iodinven-
tar der Meere.

Mit der Urankonzentration im Meerwasser von 3 pug/l [15] folgt die natiir-
liche ?°I-Konzentration im Meerwasser zu 2 - 10°at /1. Bei der mittleren *"I-Kon-
zentration von 58 ug/1 [8] resultiert ein 12°T/12"I-Isotopenverhiltnis von 7 - 10713
Isotopenverhiltnisse dieser Groflenordnung wurden in Grundwasserproben vom
Great Artesian Basin (Australien) [16] und in altem Tiefenwasser des Nordpolar-
meeres gemessen [17]. Kosmogen atmosphiirisch produziertes '*°T spielt im Ver-
gleich zum bei der Spontanspaltung von 233U produzierten '2°I eine untergeord-
nete Rolle.

Uber das Wasservolumen der Ozeane Vy; = 1,37 - 10'® m? [8] ergibt sich das
freie natiirliche ?°I-Inventar zu 390 GBq. Davon sind wegen der langen Aus-
tauschzeiten der Tiefenwisser in den Ozeanen nur 2,4% an kurzskaligen Aus-
tauschprozessen beteiligt [9], also nur etwa 9 GBq in einem Zeitraum von 100 a
zugénglich.

1.3.2 Uranproduktion

Nach Entdeckung der Kernspaltung 1938 hat der grofitechnische Abbau von Uran-
erzen begonnen. Ende der 40-er Jahren des vergangenen Jahrhunderts wurden
noch wenige 1000t/a abgebaut, v.a. in Zaire (ehemals Belgisch Kongo) und in
den Vereinigten Staaten. Bis Anfang der 60-er Jahre ist die Uranproduktion al-
lein in den OECD Staaten auf iiber 30000 t/a angestiegen [18]. Bis einschliefllich
1996 wurden weltweit etwa 1,9 Mt Uran produziert, bei einer durchschnittlichen
Produktionsrate von etwa 35000t/a [18, 19].

Bei der Herstellung von Yellowcake (U3Og) wird das in den Uranerzen ent-
haltene '2°I freigesetzt. Aus der weltweiten Uranproduktion bis 1996 148t sich ein
zusitzlicher ?’I-Eintrag von 0,15 GBq abschiitzen. Dieser Eintrag ist nur lokal
von Bedeutung.

1.3.3 Nutzung der Kernspaltung

Bei der mit thermischen Neutronen induzierten Spaltung von *°U wird '?°I mit ei-
ner Spaltausbeute von 0, 78 % erzeugt. Seit Beginn der militirischen Nutzung der
Kernspaltung gegen Ende des 2.Weltkriegs und der wesentlich spiateren Nutzung
der Kernspaltung fiir zivile Anwendungen stieg das '*I-Inventar in der Umwelt
um viele GréBenordungen an. Im Eis vom Fiescherhorngletscher (Schweiz) wurde
der deutliche Anstieg seit 1950 beobachtet [9].

Bis in die 60-er Jahre hinein war der wesentliche anthropogene '*°I-Eintrag
militdrischer Natur. Neben den oberirdischen Atombombenversuchen war vor al-
lem die militarische Aufarbeitung bestrahlter Brennelementen die Hauptquelle
fiir Radioiod in der Umwelt.



Kernwaffenversuche

Nach dem ersten amerikanischen Kernwaffentest im Juli 1945 und dem Einsatz
der beiden Kernwaffen in Hiroshima und Nagasaki im August 1945 kam es noch zu
540 weiteren oberirdischen Kernwaffenexplosionen. Der grofite Teil davon wurde
von den USA und der ehemaligen Sowjetunion bis Ende 1962 geziindet [20]. Glo-
bal wurden dabei etwa 580 GBq an '?°I in die Atmosphire eingetragen, wie sich
aus den freigesetzten Spaltenergieen der einzelnen Explosionen rekonstruieren
1a8t. In Abb. 1.1 sind die resultierenden '?°I-Depositionsfliisse bei 50° nérdlicher

100 T T T T T T

S
T

129I—DepositionsﬂuB [1010 at/m2a]

0.1
1950 1955 1960 1965 1970 1975 1980 1985

Abbildung 1.1: Modellrechnung der '?°I-Depositionsfliisse bei 50° Nord infolge der
oberirdischen Kernwaffentests.

Breite angegeben. Sie wurden mit einem atmosphérischen Ausbreitungsmodell
berechnet [21]. Wesentlich ist hier der Peak im Jahr 1963 und der abrupte Abfall
der ?I-Depositionsfliisse seit Inkrafttreten des Atombombentestmoratoriums, in
dem sich die USA und die Sowjetunion zum Verzicht auf oberirdische Kern-
waffenversuche verpflichteten. Fiir den betrachteten Breitengrad ergibt sich die
129T-Depositionsfluenz aus den Kernwaffentests zu 2 - 10'? at/m?.

Die unterirdischen Kernwaffentests wurden fiir den Eintrag an '?°I nicht in
Betracht gezogen, da hieraus kein stratosphérischer 1?°I-Eintrag resultiert und sie
somit nicht zum atmosphérischen ?°I-Inventar beitragen.

Aufarbeitung von Kernbrennstoff

Die Gewinnung von 2°Pu zur Herstellung von Kernwaffen war der wesentliche
Grund fiir den Start der Aufarbeitung von Kernbrennstoff. Erst in den 60-er Jah-
ren hat man damit angefangen, das noch in den abgebrannten Brennelementen
von Leistungsreaktoren enthaltene 23°U und ?*Pu zur weiteren Energieproduk-
tion zu recyclen.
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Aufarbeitung fiir militérische Zwecke wurde von den Atomméchten USA, So-
wjetunion, Grofibritannien, Frankreich und China in grolem Umfang betrieben,
Indien und Pakistan als weitere offizielle Atomméchte verfiigen nur iiber ge-
ringe Aufarbeitungskapazitdten. Von Israel und einigen Schwellenldindern wird
der Besitz von Kernwaffen vermutet, die vorhandenen Aufarbeitungskapazititen
sind aber von geringer Bedeutung. Es gibt keine verléflichen Angaben zur ?°I-
Freisetzung aus der militdrischen Aufarbeitung.

Die Riickgewinnung von spaltbarem Material fiir zivile Anwendungen wird
groffitechnisch nur von Grofibritannien, Frankreich und Ruflland betrieben. In
den USA, Belgien und Deutschland wurde die Wiederaufarbeitung nach mehr-
jahrigem Betrieb von Testanlagen konzeptionell verworfen. In Japan wurde im
Dezember 2004 der Testbetrieb einer industriellen Aufarbeitungsanlage aufge-
nommen.

Es gibt keine Angaben zur '?°I-Freisetzung aus der russischen Aufarbeitungs-
anlage RT-1 in Majak. Von den beiden noch betriebenen européischen Aufar-
beitungsanlagen Sellafield und La Hague gibt es offizielle Angaben zu den ?°I-
Freisetzungen erst seit den 70-er Jahren [20]. Zwischen 1995 und 2003 sind in Sel-
lafield und La Hague 0,34 TBq an '?°I gasformig in die Troposphére und 18,5 TBq
in fliissiger Form ins Meer abgegeben worden [22, 23, 24, 25, 26]. Von Marcoule,
einer weiteren franzosischen Aufarbeitungsanlage, die bis Anfang der 90-er Jahre
auch fiir die militdrische Plutoniumproduktion eingesetzt wurde, gibt es offizielle
Angaben zu den freigesetzten Mengen an '?°T erst ab 1988. Aus dieser deutlich
kleineren Aufarbeitungsanlage wurde zwischen 1988 und seiner Stillegung im Jahr
1997 eine ?°I-Aktivitit von 0,45TBq gasformig freigesetzt [27, 28].

Eine ausfiihrliche Diskussion der ?’I-Eintriige aus den einzelnen Aufarbeitungs-
anlagen erfolgt in Kap. 2.2.

Betrieb von Kernkraftwerken

1297_Freisetzungen wihrend des Regelbetriebs von Kernkraftwerken (KKW) sind
demgegeniiber unbedeutend. Eine Abschiitzung fiir die '2°I-Freisetzung aus Kern-
kraftwerken erhélt man iiber die beim KKW Betrieb in Deutschland freigesetzte
T Aktivitit. Zwischen 1995 und 1999 lag die mittlere 3!I-Freisetzung aus al-
len deutschen Kernkraftwerken bei 324 MBq/a [22]. Setzt man fiir das '2°1/'3!1-
Verhiltnis bei der Freisetzung aus den Kernkraftwerken das '*°I/'3'1-Verhiltnis
im Tschernobylreaktor zum Zeitpunkt des Unfalls von 15,2 an [29], so liegt die ge-
samte '*I-Freisetzung der deutschen Kernkraftwerke im Regelbetrieb bei 7 Bq/a.

Selbst beim Tschernobyl-Unfall wurde mit einer ?°I-Freisetzung von etwa
13GBq [20] nur 1/6 der gasférmigen '?°I-Freisetzungen aus den europiischen
Wiederaufarbeitungsanlagen im Jahr 1986 erreicht. Fiir das globale '?*I-Inventar
hat der Tschernobyl-Unfall also keine Bedeutung.
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1.4 'I-Ausbreitungspfade

Da die Aufarbeitungsanlagen den jihrlichen '?°I-Eintrag um viele Gréfenord-
nungen dominieren, sind die Hauptausbreitungspfade dieser Eintréige von grofler
Bedeutung. Die direkten gasformigen '*°I-Emissionen werden meist als Haupt-
quelle fiir das atmosphérische *°I-Inventar in Europa angesehen [30, 31, 32].

1.4.1 Rezirkulation der fliissigen '*I-Freisetzungen

Der iiberwiegende Anteil der derzeitigen 2°I-Abgaben in die Umwelt passiert in
fliissiger Form, vor allem aus La Hague in den Englischen Kanal und aus Sellafield
in die Irische See (s.a. Kap. 2.2). Ein Teil des ins Meer eingetragenen '*I kann in
die Atmosphére entweichen, bevor es bei Grénland in das arktische Tiefenwasser
absinkt [32].

Mit Hilfe der in [32] beschriebenen Modellierung kann der atmosphérische
1%]_Eintrag aus dem Meer abgeschiitzt werden. Abb. 1.2 zeigt diesen Eintrag
im Vergleich zum direkten, gasféormigen '*°I-Eintrag aus den européischen Auf-
arbeitungsanlagen. Der atmosphérische 1*I-Eintrag iiber Rezirkulation aus dem

gasf. —o— »4"L"..
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1000 £ Meer - S J 3
/l.\‘/
. o
— Pl /’\‘/,‘ *
g‘ no ,’Q .. "’ * a
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Abbildung 1.2: '*I-Freisetzungen in Europa im Vergleich: gasformige (o) und
fliissige (o) Abgaben bei der Aufarbeitung und rezirkulierte Freisetzungen aus
dem Meer (x).

Meer war bis in die 90-er Jahre hinein fiir das atmosphirische ?°I-Inventar in
Zentraleuropa ohne Bedeutung. Infolge des starken Anstiegs der fliissigen '2°I-
Freisetzungen gegen Anfang der 90-er Jahre und einer bedeutenden Reduktion
der gasférmigen '*I-Freisetzungen in den spiten 90-er Jahren gewann der aus
dem Meer rezirkulierte 12°I-Anteil stark an Bedeutung. Mittlerweile triigt er schon
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zu etwa 1/3 zum atmosphérischen '?*I-Inventar in Europa bei. Sollte in den kom-
menden Jahren auch in Sellafield eine zur Anlage in La Hague vergleichbare
Iodriickhaltung erreicht werden, dann wird die Hauptquelle an atmosphérischem
1297 in den rezirkulierten fliissigen Abgaben in das Meer zu finden sein.

1.4.2 Gasférmige *’I-Ausbreitung

Ein Beispiel fiir die grofriumige Ausbreitung von gasformig freigesetztem 2°I

stellt die Umgebung der amerikanischen Aufarbeitungsanlage am Savannah Ri-
ver Site (SRS) dar. In [12] wurden Bodenproben im Umkreis von 180 km der
Anlage analysiert. Die erhaltenen '2°I-Depositionsfluenzen sind weitgehend ra-
dialsymetrisch um die Anlage verteilt. Sie sind exponentiell vom Abstand zur
Anlage abhiingig, etwa die Hilfte der freigesetzten '*T-Aktivitét (etwa 0,17 TBq)
wurde im Umkreis von 200km deponiert [12].

Georgia

Wind Speed Class Boundaries
{meters/sacond)

Abbildung 1.3: ®°I-Isodepositionslinien ~ Abbildung 1.4: Windrose am SRS (Mit-
am Savannah River Site (SRS) [12]. telwert 1987-1991) [33].

In Abb. 1.5 sind die gemessenen '2°I-Depositionsfluenzen in radialer Richtung
fiir drei Windrichtungen iiber der Entfernung vom Freisetzungsort aufgetragen.
Verwendet wurden die Richtungen Nord-Nordost als Hauptwindrichtung (), Siid
als die Richtung mit stark unterdriickter Ausbreitung (+) und Ost als Ma# fiir
eine mittlere Ausbreitung (). Die beobachteten **I-Depositionsfluenzen lassen
sich gut mit einer Funktion der Form

f(r) = é -exp(—r/a) + ? -exp(—r/b)

beschreiben. Als Fit-Parameter fiir die mittlere Ausbreitung ergeben sich:
A=1,32-10""at/m, a=25km, B = 3,5-10'® at/m und b=471km.
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Abbildung 1.5: Gemessene 2°I-Depositionsfluenzen an der Savannah River An-
lage [12] in Radialrichtung iiber der Entfernung zum Depositionsort aufge-
tragen. Die durchgezogene Linie entspricht einem Fit an die mittleren '?°I-
Depositionsfluenzen (x). Die gepunktete Kurve gibt den innerhalb eines Kreises
mit Radius 7 deponierten '?°I-Anteil an.

Diese Fit-Parameter beriicksichtigen [° [Z™ f(r)drdy =0,17 TBq, alles freigesetz-
te 12T wird auch in endlicher Zeit wieder auf der Erdoberfliche deponiert. In-
nerhalb von 200 km Umkreis der Anlage werden etwa 46 % der *I-Freisetzung
deponiert, in guter Ubereinstimmung mit [12].

Fiir die Form der Fit-Funktion f(r) wurde angenommen, daf die '?I-De-
position direkt proportional zur ?I-Konzentration in der Luft ist und die '*°I-
Konzentration der Luft indirekt proportional mit dem Abstand von der Anlage
fallt. Die Uberlagerung von zwei Funktionen der Form g(r) ~ 1 -exp(—r/p) kann
man als eine mehrkomponentige '?°I-Freisetzung verstehen, deren beide Einzel-
komponenten die entsprechenden Ausfallzeiten aufweisen. Die in Frage kommen-
den Komponenten sind an Aerosole gebundenes, elementares (Is) und organisches
(v.a. CH3lI) Iod, von denen in [34] berichtet wird.

Der Anteil des im Umkreis r der Anlage deponierten %I relativ zur gesam-
ten Freisetzung ist Abb. 1.5 hinzugefiigt (gepunktete Linie). Daran ist die grofie
Reichweite des freigesetzten '*°I gut zu erkennen, im Umkreis von 1000 km wur-
den demnach nur etwa 90 % der ?I-Freisetzung deponiert.

Dieses Ausbreitungsszenario 148t sich auch auf andere Aufarbeitungsanlagen
iibertragen, falls man eine mittlere 1?I-Deposition in der Umgebung einer #°I-
Quelle beschreiben will. Fiir eine Abschétzung der Radioiod-Deposition infolge
einer kurzandauernden Freisetzung wie beim Tschernobyl-Unfall, ist dieses Aus-
breitungsszenario aber unbrauchbar, da hier die rdumliche Verteilung der Depo-
sitionen von der Wetterlage zum Zeitpunkt der Freisetzung bestimmt wird.
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Auflerdem wird die Anwendbarkeit dieses Ausbreitungsmodells von einer aus-
gepragten Vorzugsrichtung der vorherrschenden Winde und von einer wesentli-
chen Abweichung von der durchschnittlichen Windgeschwindigkeit und der Frei-
setzungskomposition am Savannah River Plant vom betrachteten Freisetzungsort
begrenzt.
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Kapitel 2

1291-Produktion und -Freisetzung

Seit Beginn der Aufarbeitung bestrahlter Brennelemente ist das '?°I-Inventar in
der Umwelt, verglichen zum natiirlichen '?°I-Inventar, um viele GréBenordungen
angestiegen. In diesem Kapitel wird versucht, die '?°I Produktion im Kernreaktor
zu beschreiben und die bei der Aufarbeitung angefallene 2°T-Aktivitiit zu rekon-
struieren. Damit lassen sich die 1?°I-Freisetzungen abschiitzen und die Bedeutung
der einzelnen Beitrdge bestimmen.

2.1 Radioiodproduktion im Kernreaktor

Die radioaktiven Iodisotope fallen im Reaktor im wesentlichen bei der Spaltung
von 23U und ?*Pu an. Unter der Annahme einer homogenen Neutronenflufiver-
teilung mit einem stark dominierenden Anteil thermischer Neutronen lassen sich
einfache Aussagen iiber das Reaktorinventar folgern.

2.1.1 23Pu-Produktion im Reaktor

29Pu wird im Kernreaktor iiber die Einfangreaktion 23¥U(n,y)?**U und quasi-
instantanen zweifachen 3~-Zerfall erzeugt. Die 2°Pu-Produktionsrate ist gegeben
iiber RE"™ = NV=8.5J~%. ®. Mit der Rate

Rgqu — _()\Pufg + O.Pufgq)) . NPuf9 — _/\fquNPqu

inel.

wird es gleichzeitig abgebaut. Wegen der langen Halbwertszeit von **Pu (T, =
2,411-10* @) ist der natiirliche ?**Pu-Zerfall im Reaktor unbedeutend. Das ?*°Pu-
Inventar wird also durch folgende Differentialgleichung beschrieben:

d
TN =000 (1) - NV — o - RN (2.1)
Sei ®(t) die Stammfunktion von ®(¢) mit ®(t) = [! ®(r)dr, dann 15st
Pu—9 v-s Ongy. Pu-9 _§
N7 =N""°. P;L’);Q ) [1 — €xXp ( - O-znzé; : (b(t))] (22)

inel.
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die Gleichung (2.1). Wegen NV=5 = —gU~5. & . NU-5 und gZIE =1— 40
0

inel. 70
folgt o~ - ®(t) = —In(1 — %) Hiermit ergibt sich der in Abb. 2.1 dargestellte
Zusammenhang zwischen Reaktorinventar an 2°Pu und dem #*°U Abbrand %gl:

U-8 % inel
_ 8 Ony An 45
NP’U, 9 — NU 8 . ;’7 . [1 — (]_ — —T’) Uinel. i| (23)
u—9
Oinel. o
5 T T T T T T l T T T . T T T
Inv. Pu-239 ; Spaltenergie
prod. Pu=239 - Spaltleistung -
— prod. Pu-240 -------
s 4 1
s
5
8 3 o1t :
2 27 ) £
g
T
£ 1t ]
0 \ P e . 0.01 i . . 1 1 1
0 01 02 03 04 05 06 0.7 0 01 02 03 04 05 06 07
Abbrand An/m [%] Abbrand An/n [%]

Abbildung 2.1: Gesamte im Reaktor er- Abbildung 2.2: Anteil der 2*Pu-

briitete Menge an 2*°Pu und ?*°Pu und  Spaltleisung an der gesamten Spaltlei-

das ?*Pu-Reaktorinventar. stung und Anteil der Energie aus 2°Pu-
Spaltung an der gesamten freigesetzten
Spaltenergie.

Fiir die Leistung des Reaktors resultiert ein **Pu-Spaltbeitrag von RE"™? =
—\Pu=9x NPu=9 Relativ zu der bei der 23*U-Spaltung freigesetzten Leistung P;] -0
betrigt er:

Pu—9

P;Dufg Uf“fg ag’;s 1 [1 (1 An) Uj’&'il's } ( 1 )
= . - — . — _— inel. . .
P o7 alu? m o 1- 21

Mit zunehmendem Abbrand gewinnt P;D “=9 an Bedeutung, in Abb. 2.2 ist der
Leistungsanteil aus ?**Pu-Spaltung an der gesamten freigesetzten Spaltleisung
dargestellt.

Die gesamte withrend des Betriebs im Reaktor produzierte Menge an *°Pu
ist gegeben zu

U-8
R o 1
Pu—9 ., AfU-8 . _U-8 _ nU-8 “ny
NEv = m NU=8.oU8 . &y, = N L (— ) (2.4)
Oinel. T no
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Die Differenz NJ*° — NP*=9 ist direkt proportional zur produzierten Menge an
240Py und zur Menge an gespaltenem ?*°Pu. Die Spaltung von 23°Pu trigt relativ
zur gesamten freigesetzen Energie aus 2*>U-Spaltung zu

Pu—9
Pu—9 U-8 Pu—9 U-5 Zinel. Pu—9
By _1 oy 0y .Uinel-.(1_M)a?ﬁ5_1_am—el-.1(1_ﬂ)
EU5 GPu—9  _Pu9 U5 inel- U5
f M Oinet.”  Oinet. O To Oinel. Tlo

bei. Der resultierende Anteil aus der 2**Pu-Spaltung an der gesamten freigesetz-
ten Spaltenergie ist in Abb. 2.2 eingetragen. Man erkennt den wesentlichen 239Pu-
Beitrag an der erzeugten Spaltenergie bei groflerem Abbrand. Bei Leistungsre-
aktoren wird ein Abbrand zwischen 60 und 70 % erreicht. Damit stammt 10 bis
20 % der freigesetzten Spaltenergie aus der 2Pu-Spaltung.

Vernachliissigt man den Abbau von 24°Pu durch die Neutroneneinfangreaktion
240Py(n,y)?* Py, so kann man die produzierte Menge an 24°Pu abschiitzen:

Pu—9
1 1 1 An Zigeq o
N0 =NV=8 .5 . (—=-In — s 1= (1 = =) “inet. |) - L—.
v G () g 1= 050 ) s

NL“=0 ist in Abb. 2.1 eingetragen, es stellt eine Obergrenze fiir das 2*°Pu-
Reaktorinventar dar. Damit ergibt sich auch eine Obergrenze fiir das 24°Pu/?°Pu-
Isotopenverhéltnis in Abhéingigkeit vom Abbrand (Abb. 2.3). Als kernwaffenféhig
wird Plutonium bezeichnet, dessen *°Pu Anteil unter 6 % liegt [35]. In den friihen
Betriebsjahren der Plutonium-Produktionsreaktoren lag der Abbrand der Brenn-
elemente bei 1% bis 3 %. Das entspricht einem spezifischen Abbrand zwischen 70
und 200 MWd pro Tonne Uran.
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Abbrand An/n

Abbildung 2.3: Obergrenze fiir das 24°Pu/?3*Pu-Verhiltnis im Reaktor.

2.1.2 Spaltprodukte im Reaktor

Die Spaltprodukte (FF) fallen mit Neutroneniiberschufl entsprechend ihrer Spalt-
ausbeuten yF im Reaktor an und bilden dann iiber 3~-Kaskaden die stabileren
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Spaltprodukte. Sie werden mit der Rate REF =y - NV=5. a}]"r’ - ® erzeugt.

ohne Abbau im Reaktor

Wird das betrachtete Isotop nicht wieder i 1n bedeutendem Mafe abgebaut, dann

gilt wegen NU=% = —gU~5.® . NU=5 ynd & 5’ s=1-— %
U-5
s O An
NFF(@ty =y NY=2 . Lo = (2.5)
Oinel. Tlo

Das Spaltproduktinventar nimmt also linear mit dem Abbrand zu. Aufgrund
seiner langen Halbwertszeit und seines kleinen Neutroneneinfangsquerschnitts
(o827 = 31b) wird '*°I im Reaktor nur in sehr geringem Mafle abgebaut, das
129T Inventar 18t sich also mit Gleichung (2.5) beschreiben. Da jedoch eines der
Mutternuklide von 2T, nimlich *Te, einen mit 20,5 % bevolkerten angeregten
Zustand mit einer Halbwertszeit TlT/‘; 129’”—33 6d besitzt, ist in Gleichung (2.5)

noch eine kleine Korrektur notig.

‘ ‘ 235Uth 235Us ‘ 238Us ‘ 239Puth 239Pus ‘
vy 0,779 0,827 | 1,000 | 1,393 1,526
y'31 | 2,884 3,180 | 3,239 | 3,847 3,870

Tabelle 2.1: Spaltausbeuten [%] fiir die Massen 129 u und 131 u.

In Gleichung (2.5) ist nicht beriicksichtigt, daf8 bei zunehmendem Abbrand
die Spaltung von #*°Pu wichtig fiir die freigesetzte Spaltleistung wird (Abb. 2.2).
Somit ist bei groBem Abbrand der Spaltanteil an 23°Pu zu beriicksichtigen, falls
die #5U- und 23*Pu-Spaltausbeuten des betrachteten Spaltprodukts nicht gleich
grof} sind. Die Spaltausbeuten fiir die Massen 129u und 131 u sind in Tab. 2.1
angegeben.

mit Abbau im Reaktor

Falls das betrachtete Isotop aufgrund seines natiirlichen Zerfalls oder einer Neu-
troneneinfangreaktion mit nicht verschwindender Rate im Reaktor abgebaut wird,
dann gilt fiir seine Abbaurate:

Ist die Zeltkonstante ~— des Abbaus kleln gegeniiber der Bestrahlungszelt dann
findet das betrachtete Spaltprodukt nach einigen Halbwertszeiten zum Gleichge-
wichtsinventar NG& = E, wo REF = REF. Das gilt auch fiir *'I, das nach

Ax
einigen Halbwertszeiten zu seinem Gleichgewichtsinventar Ng'®! findet:
131
ras _ Y Ry
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2.1.3 Niherung fiir kleinen Abbrand

Um waffenfdhiges Plutonium herzustellen mufi der Abbrand der Brennelemen-
te im Produktionsreaktor klein sein (s.a. Abb. 2.3). Fiir kleinen Abbrand kann
wiahrend der Betriebszeit der Neutronenflu} ¢, und die thermische Leistung P
als konstant angenommen werden. Das fiihrt auf eine zeitlich konstante 23Pu-
Produktionsrate und somit auf ein ***Pu-Inventar von
U8
NP () = NV7% . ke (1 —exp(—oj5 - ®g - 1)) m NV=2 0] 8- &g - 1. (2.7)

Pu—9 inel.
inel.

Bei konstanter Leistung betrigt das *'I-Inventar in den Brennelementen:
NI7131(t) — yI—131 . Rf/)\i—ml . (1 _ exp(—Ai_Bl . t))
Da das ?I-Inventar linear mit der Bestrahlungszeit ¢5 wichst, ergibt sich fiir das
1297 /131 -Isotopenverhiiltnis in den Brennelementen der Zusammenhang (Abb. 2.4):
NI-129 1-129

_Y 1-131 2
NI-131 (t) = yl-131 A 1= exp(—A-11.tg)

Er geht fiir Zeiten tp > 777131 also nachdem das '®'T seine Gleichgewichtskon-
zentration erreicht hat, in einen linearen Zusammenhang iiber. Fiir eine Bestrah-
lungszeit tp=120d, die in den frithen Betriebsjahren der Produktionsreaktoren
in Majak berichtet wird [5], ergibt sich nach der *"Te Korrektur ein '2°T/!3!1-
Isotopenverhéltnis von 2,6. In diesem Beispiel liegen etwa 8 % der Spaltprodukte
mit Masse 129 noch als 1#™Te vor.

I-Isotopenverhiltnis
w

1291/131

0 20 40 60 80 100 120 140
tg [d]

Abbildung 2.4: 121/131Isotopenverhéltnis im Reaktor (ohne 2™ Te Korrektur).

Bei geringem Abbrand triigt die Spaltung des produzierten 2*°Pu nicht nennens-
wert zur freigesetzten Spaltleistung bei. Eine Korrektur der Spaltausbeuten ist
hier also nicht erforderlich. Zugleich folgt fiir das '2°1/%°Pu-Isotopenverhéltnis
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U-5
in den Brennelementen % ~ const. = y! 1% . % - 1. Das bedeutet fiir
das Inventar eines Natururanreaktors ein '*I-Atom auf etwa 80 2*°Pu-Atome,
also 44 GBq an '#°I pro produzierter Tonne 23°Pu. Aus den waffenfihigen Pluto-

100

333
TR
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60 [

40 |

239py/12°I_Nuklidverhiltnis
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Abbildung 2.5: #9Pu/'I-Verhiltnis im Reaktor.

niuminventaren der Atommaéchte 148t sich also die bei der Plutoniumextraktion
angefallene '2°I- Aktivitéit berechnen.

2.1.4 Grofler Abbrand: der Tschernobylreaktor

Der Abbrand der Brennelemente in Leistungsreaktoren liegt deutlich héher wie
in den Plutoniumproduktionsreaktoren. Brennelemente in westlichen Leichtwas-
serreaktoren haben einen Abbrand von etwa 30 GWd/tU. In der ehemaligen So-
wjetunion war fiir Druckrohrenreaktoren (RBMK) ein Abbrand um 10 GWd/tU
iiblich, der Tschernobylreaktor hatte zum Zeitpunkt des Unfalls einen Abbrand
zwischen 10 und 11 GWd/tU [36].

Der Tschernobylreaktor eignet sich gut fiir eine Probe der berechneten Zu-
sammensetzung des Reaktorkerns. Er war mit 192 t Uran bei 70=2 % beladen,
zum Zeitpunkt des Unfalls betrug der Abbrand % = 67,6 %. Es ergibt sich nach
Gleichung (2.3) ein 2Pu-Inventar von m*~9=415kg ([36]: 413kg). Die gesamte
withrend des Betriebs im Reaktor produzierte Menge an 23°Pu ist iiber Gleichung
(2.4) gegeben zu 860 kg, aus dem in Tab. 2.2 angegebenen Plutoniuminventar des
Kerns berechnet sie sich zu

Pu—9 Pu—1

g, o;
Pu—9 Pu—9 Pu—0 | “inel. Pu—1 Pu—2  “inel. _
Nz,Tsch. ~ N + N —5 5t N + N —Pu1 +...=907kg.
nyy n,y

Das '?I-Inventar betrug nach Gleichung (2.5) 61,6 GBq. Bei einem Abbrand
von 21=67.6% triigt die Spaltung des produzierten **Pu zu 12 % zur gesamten
im Reaktor freigesetzten Spaltenergie bei. Wegen der héheren Spaltausbeute von
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238 239 240 241
‘ H Pu Pu Pu Pu ‘

| mp, [kg] [ 2,06 413 118 47,2 |

Tabelle 2.2: Plutonium-Inventar des Tschernobylreaktors zum Zeitpunkt der Frei-
setzung [36].

1297 aus der 2°Pu-Spaltung gegeniiber der 2**U-Spaltung liegt das '?°I-Inventar
deswegen um 9,5 % héher, also bei 67,4 GBq ([36]: 81 GBq).

Das !3!1-Gleichgewichtsinventar bei voller Leistung (3,2 GWy;,) des Tscherno-
bylreaktors betrigt 2885 PBq. Bei Korrektur um die hohere 2°Pu-Spaltausbeute
berechnet sich das '3!1-Gleichgewichtsinventar zu 3010 PBq ([36]: 3080 PBq). Das
fiihrt zu einem '?°1/'3'I-Isotopenverhiltnis von 16,0 zum Zeitpunkt der Freiset-
zung. Bei Messungen in Boden und Regenwasser wurde das '?°I/'3'I-Verhéltnis
zu 1243 bzw. 15,244, 7 bestimmt [29, 37].

Der Vergleich des hier abgeschétzten Coreinventars im Tschernobylreaktor
mit fritheren Abschitzungen und Messungen zeigt eine gute Ubereinstimmung.
Trotz stark vereinfachender Annahmen bei der Herleitung der Nuklidkomposition
im Reaktorkern erscheint die Abschétzung zuverlassig.

2.2 12I-Quellen in Europa

Betrichtliche Mengen an '?°I werden heutzutage nur bei der Aufarbeitung abge-
brannter Brennelemente freigesetzt. In Europa sind Grofibritannien und Frank-
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Abbildung 2.6: Die Lage der europiischen Aufarbeitungsanlagen Sellafield, La
Hague und Marcoule.

reich die Zentren der Aufarbeitung von Kernbrennstoffen. Ausgangspunkt fiir
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die Aufarbeitung war in beiden Fillen die Herstellung von kernwaffenfihigem
Plutonium in den 50-er Jahren. Beide Atommaichte betreiben mittlerweile ihre
Aufarbeitungsanlagen vorwiegend fiir zivile Zwecke.

2.2.1 %1 in Windscale/Sellafield

Die grofitechnische Aufarbeitung von Kernbrennstoffen in Europa startete in
Grof3britannien 1951 mit Inbetriebnahme der Anlage B204 in Windscale (spéter
umbenannt in Sellafield). Diese Aufarbeitungsanlage mit einer Kapazitéit von
300t/a wurde bis 1964 betrieben. In diesem Zeitraum wurden insgesamt 3,6t
waffenfihiges Plutonium gewonnen [38]. Es gibt keine gesicherten Angaben zu
den I-Freisetzungen. Fiir die in B204 freigesetzte 1*°I-Aktivitiit kann man iiber
das bestrahlte Brennstoffinventar eine Obergrenze finden (Kap. 3.2). Die erhal-
tenen jihrlichen '2°I-Freisetzungen sind in Abb. 2.7 angegeben. Dazu wurde eine
Freisetzung des gesamten bei der Aufarbeitung angefallenen '?°T ausgegangen.
Die hier abgeschiitzten Freisetzungen stellen also eine Obergrenze fiir die '2°I-
Abgaben dar.
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Abbildung 2.7: ?°I-Freisetzungen aus Windscale/Sellafield: bekannte gasférmige
Abgaben (o), rekonstruierte gasformige Abgaben (o) und fliissige Abgaben ().
Die Emissionen der Jahre 1951-1965 wurden aus den Leistungen und Kerninven-
taren der Plutoniumproduktionsreaktoren abgeschétzt, die fliissigen Emissionen
zwischen 1966-1975 stammen aus einer Rekonstruktion von [39], die gasférmigen
Emissionen zwischen 1966-1975 wurden aus den fliissigen Emissionen abgeschétzt,
die Emissionen zwischen 1976-2003 sind aus [20, 22, 23, 24, 40] entnommen.

Die Anlage B204 wurde 1964 durch den deutlich gréfleren Nachfolger B205
ersetzt, wo erstmals auch Brennelemente aus zivilen Leistungsreaktoren aufge-
arbeitet wurden. B205 wurde fiir die Aufarbeitung von Brennelementen aus den
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britischen Magnox-Reaktoren gebaut, seine Kapazitét liegt bei 1500 t/a. Die jihr-
lichen '?°I-Freisetzungen aus B205 sind erst seit 1976 verdffentlicht, die fliissigen
1291-Abgaben vor 1976 wurden in [39] iiber Messungen in Seetang rekonstruiert.
Diese wurden verwendet, um die gasformigen '?°I-Freisetzungen zwischen 1966
und 1975 abzuschétzen. Dabei wurde davon ausgegangen, dal 20% der insge-
samt freigesetzten '2°I-Aktivitit gasformig eingebracht wurde. Da dieser Anteil
zwischen 1976 und 1985 im Mittel 17% betrug, erscheint diese Annahme sinnvoll.
Die resultierenden ?°I-Freisetzungen sind in Abb. 2.7 hinzugefiigt.

Die Anlage THORP wurde fiir die Aufarbeitung von Uranoxid-Brennelemen-
ten errichtet. Sie ging 1994 mit einer Kapazitit von 1200t/a in Betrieb. Die
1291_Freisetzungen aus THORP und B205 sind in Abb. 2.7 fiir die Jahre ab 1994
zusammengefaft.

Bei der Aufarbeitung in Windscale/Sellafield wurden bis zum Jahr 2003 in-
gesamt etwa 1 TBq an '?°I gasformig abgegeben, weitere 8 TBq an 2T wurden in
fliissiger Form in die Irische See abgegeben.

2.2.2 127 in Marcoule

Die erste grofitechnische franzdsische Aufarbeitungsanlage war die Plutonium-
Extraktionsanlage Marcoule (UP1!), die in der Region Languedoc-Roussillon
(Stidfrankreich) liegt. Sie war zwischen 1959 und 1997 in Betrieb, ihre Kapazitéit
lag zwischen 800 und 1000 t/a [41]. Bis Anfang der 90-er Jahre wurde UP1 vorwie-
gend fiir die militdrische Plutoniumextraktion eingesetzt. Offizielle Angaben zu
den radioaktiven Freisetzungen gibt es erst ab 1988 [27, 28]. Die '?I-Freisetzungen
vor 1988 kann man allerdings aus den aufbereiteten Mengen an Kernbrennstoff
und den dabei gewonnenen Mengen an Plutonium abschiitzen (Kap. 3.3). Der
Zeitverlauf der '*°I-Freisetzung ist in der Abb.2.8 dargestellt.

Zwischen 1988 und 1997 ist eine gasformige 2°I-Freisetzung aus Marcoule

von 448 GBq bekannt [22, 27, 28]. Weitere 600 GBq wurden der Abschitzung in
Kapitel 3.3 zufolge in UP1 vor 1988 gasformig freigesetzt, bei einer fliissigen 12°1-
Freisetzung von etwa 300 GBq in die Rhoéne.
Zumindest fiir den Zeitraum zwischen 1988 und dem Betriebsende 1997 wird deut-
lich, daf§ die gasférmigen '?°I-Freisetzungen aus UP1 einen wesentlichen Beitrag
zum atmosphérischen ?°I-Inventar in Europa lieferten. Ein weiterer wesentlicher
Beitrag in den Jahren vor 1988 erscheint zwingend.

2.2.3 '?T in La Hague

Die Aufarbeitungsanlage La Hague liegt in der Normandie, etwa 20 km westlich
von Cherbourg (Frankreich). Sie ist derzeit die weltweit grofite Aufarbeitungsan-
lage fiir Kernbrennstoffe, zeitweise wurden dort drei Anlagen zeitgleich betrieben.

ranz.: Usine d’extraction du Plutonium
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Abbildung 2.8: '2I-Freisetzungen aus Marcoule. Verdffentlicht sind nur die
gasformigen Freisetzungen ab 1988 (e) und die fliissigen Freisetzungen von 1995
bis 1997 (*). Die bekannten '2°I-Freisetzungen sind der Abschitzung in Kap. 3.3
(o) gegeniibergestellt. Die Aufarbeitung in Marcoule wurde 1997 eingestellt.

Die Anlage UP2 wurde fiir die Aufarbeitung von Brennelementen aus den
franzosischen Natururan-Reaktoren konszipiert. Sie ist 1966 mit einer Kapazitit
von 400t/a in Betrieb gegangen. Mitte der 70-er Jahre wurde UP2 derart modifi-
ziert, da} dort auch Brennelemente aus Leichtwasserreaktoren aufbereitet werden
konnten. Im August 1994 wurde UP2 dann auf eine Kapazitit von 800t/a auf-
geriistet (seither UP2-800). Die in UP2-800 aufbereiteten Brennelemente stam-
men aus den Reaktoren von Electricité de France (EDF) [25].

Die mittlerweile stillgelegte Anlage AT1? nahm 1967 den Betrieb auf. Dort
wurden die Brennelemente der schnellen Brutreaktoren aufbereitet [25].

Die Brennelemente aus deutschen, japanischen, schweizerischen, niederléndi-
schen und belgischen Reaktoren werden in der Anlage UP3-800 aufbereitet. Sie
ist seit November 1989 mit einer Kapazitit von 800t/a in Betrieb [25].

Erst seit der Inbetriebnahme einer Aufarbeitungslinie fiir die Behandlung
hochaktiver Brennelemente aus Leichtwasserreaktoren im Jahr 1976 sind Daten
zur ?I-Freisetzung zuginglich [41].

Die jihrlichen '2°I-Freisetzungen aus der Aufarbeitungsanlage La Hague sind
in Abb. 2.9 zusammengefaft. Bis Mitte der 90-er Jahre sind die fliissigen 2°I-
Abgaben exponentiell angestiegen, bei etwa gleich bleibenden gasférmigen 2°T-
Freisetzungen seit Ende der 70-er Jahre. Durch die Installation eines Aktivkohle-
filters 1997 wurde die gasformige '2°I-Freisetzung um eine GréBenordnung redu-
ziert.

2franz.: Atelier pilote de Traitement des combustibles de la filiere & neutrons rapides
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Abbildung 2.9: ?°I-Freisetzungen aus La Hague [20, 22, 25, 26, 42].

Seit Inbetriebnahme der Aufarbeitungsanlage in La Hague wurden bis ein-
schlieBlich 2004 insgesamt etwa 0,42 TBq an '?°I gasférmig freigesetzt. Die inte-
grale fliissige 2°I-Freisetzung in den Englischen Kanal liegt bei etwa 19 TBq.

2.2.4 Européiische Testanlagen

In Deutschland wurde zwischen 1971 und 1990 eine Testanlage mit einer Kapa-
zitét von 35t/a betrieben. In Belgien war eine dhnlich dimensionierte Anlage im
Zeitraum 1966-1974 in Betrieb [18].

In der Nihe der grofien européischen Aufarbeitungsanlagen spielen diese Test-
anlagen aber nur auf regionaler Skala eine Rolle, wie im folgenden am Beispiel
der deutschen Testanlage nahe Karlsruhe (WAK) gezeigt wird. Mit Hilfe des
aus [12] abgeleiteten Ausbreitungsmodells (sieche Kap. 1.5) kann man die lokale
19].Depositionsfluenz nahe der WAK abschéitzen. Die WAK hat wihrend ihrer
Betriebszeit etwa 7,3 GBq an '?°I gasférmig abgegeben [43]. Im Umkreis von
2km zum Anlagengelinde li8t sich damit eine mittlere ?I-Depositionsfluenz
von 6,2 - 10'® at/m? erwarten. In einer Bodenprobe im Abstand 1km zur WAK
wurde 1985 die '**I-Depositionsfluenz zu 4,5 -10'® at/m? bestimmt [43]. Bereits in
50 km Entfernung ist der Abschitzung zufolge der WAK Beitrag allerdings schon
auf 3,9 - 10'% at/m? abgefallen.

Die Beitriage der groflen europiischen Aufarbeitungsanlagen zur lokalen
Depositionsfluenz in der Region um Karlsruhe lassen sich mit einem atmosphéri-
schen Transportmodell (s.a. Anhang A) zu etwa 9,1-10' at/m? abschéitzen. Hier-
aus wird deutlich, daf in unmittelbarer Umgebung der WAK sein Beitrag an der
lokalen '?T-Depositionsfluenz klar dominiert. Dieser Beitrag fillt jedoch schon in
50 km Entfernung auf nur noch 30 % der lokalen '?°I-Depositionsfluenz ab.

1297
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2.3 '2I- und *°Pu-Produktion in der ehemali-
gen Sowjetunion

Alles waffenfihige Plutonium der ehemaligen Sowjetunion wurde in den siidrus-
sischen Produktionsanlagen Tscheljabinsk-65, Tomsk-7 und Krasnojarsk-26 pro-
duziert (Abb. 2.10). In diesen Anlagen wurde sowohl das ?*Pu in Kernreaktoren

®
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Abbildung 2.10: Alle Plutonium-Produktionsanlagen der ehemaligen Sowjetunion
lagen in Siid-Ruflland: Tscheljabinsk-65 (Majak), Tomsk-7 und Krasnojarsk-26.

Semipalatinsk

erbriitet, als auch das erbriitete Plutonium in Aufarbeitungsanlagen aus den be-
strahlten Brennelementen gewonnen. Vor allem bei der Aufarbeitung der Brenn-
elemente aus den Plutonium-Produktionsreaktoren und aus zivilen Leistungsre-
aktoren waren dort groBe '?°I-Aktivititen angefallen.

2.3.1 Majak

Die Produktionsanlage Majak ist ein ehemals geheimer militdrischer Industrie-
komplex zur Plutoniumproduktion. Sie liegt am Siidural, etwa 70 km nérdlich der
Millionenstadt Tscheljabinsk (Abb. 2.10) und 15km &stlich von Kyschtym.
Majak ist auch unter ihren fritheren Codenamen Tscheljabinsk-40 (bis 1990) und
Tscheljabinsk-65 bekannt. Seit Mitte der 90-er Jahre wird dafiir auch Osjorsk
verwendet, das ist der Name der Wohnstadt der in Majak beschéftigten Arbei-
ter.
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Bereits gegen Ende 1945 wurde mit dem Bau von Majak begonnen. Die Anlage
besteht unter anderem aus mehreren Kernreaktoren zur Plutonium- und Triti-
umproduktion, aus zeitweise mehreren gleichzeitig betriebenen Aufarbeitungs-
anlagen zur Plutoniumgewinnung und aus Behandlungs- und Lageranlagen fiir
radioaktive Abfille.

Plutonium-Produktionsreaktoren

Auf dem Majak Gelédnde waren 5 graphitmoderierte Plutonium Produktionsre-
aktoren im Einsatz. Als erster Reaktor ging der A-Reaktor mit einer thermischen
Leistung von 100 MW;;, im Juni 1948 in Betrieb. Spater wurde er auf 500 MWy,
aufgeriistet, sein Betriebsende war 1987. Die 3 konstruktiv dhnlichen Reaktoren
AV-1, AV-2 und AV-3 gingen im Juli 1950, April 1951 bzw. September 1952
mit je 250 MWy, (spiter auf etwa 2,1 GWy;, aufgeriistet) in Betrieb. Der kleinere
IR-Reaktor (65 MWy, spiater 500 MWy, ) wurde neben der Plutoniumproduktion
auch fiir Forschungszwecke eingesetzt. Betrieben wurde er zwischen Dezember
1952 und Mai 1987.

48 149 | 50 | 51 | 52 | 53 | 54| 55 85 | 8 | 87 | 88 | 89 | 90
A [ 100 100 200 300 400 500 |
[ [ T [ T I I T |
AV-1 [250 250 250 400 800 1200 2100I e \
AV_2 [250 250 400 800 1200 2100I S \
AV_3 [250 400 800 2100 |
| [ T 1 1T T 1 ‘
65 500
R I — — — . S— —

Abbildung 2.11: Betriebszeiten der Plutonium-Produktionsreaktoren in Majak.
Die eingetragenen Werte sind eine Abschétzung der jeweiligen Reaktorleistung.

Eine konservative Abschitzung der #*°Pu-Produktion in den 5 Reaktoren
erhilt man unter der Annahme, dafl die AV-Reaktoren mit einer Leistung von
250 MWy, in Betrieb gingen und innerhalb von 6 Jahren schrittweise auf ihre
wahrscheinliche Solleistung von 2,1 GWy;, hochgefahren wurden. Abb. 2.11 zeigt
die Betriebszeiten der Reaktoren. Die fiir die Abschéitzung angenommenen Lei-
stungen sind dort zusétzlich eingetragen. Die Betriebsverfiighbarkeit wurde zu 0,5
im ersten Jahr, zu 0,6 im zweiten und ab dem dritten Jahr zu 0,8 angenommen.

Aus der Reaktorleistung ergibt sich der ntige Neutronenfluff ® = 2-10" 1,
mit einer Bestrahlungszeit der Brennelemente von tg = 120 d [5] erhélt man dann
den Abbrand der Brennelemente iiber % = 0}175 - ® - tg. Mit Kapitel 2.1.3 las-
sen sich hieraus die produzierten Mengen an ?*°Pu berechnen. Diese sind in der
Tab. 2.3 angegeben. Die abgeschiitzte 2**Pu-Produktion Anfang der 50-er Jahre
liegt teilweise deutlich unter der Abschiitzung von [44], da hier eine langsame-
re Leistungssteigerung der Produktionsreaktoren angesetzt wurde. Die in [44]
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| [1948-50 1951 1052 1953 1054 1955 | |

mpy [kg] 62 82 153 297 475 690 | [diese Arbeit]
78 121 350 505 766 1074 [44]

Tabelle 2.3: Abschiitzung der in Majak produzierten Mengen an 2**Pu.

gegebene Abschéitzung wird im folgenden als Obergrenze fiir die produzierten
Plutonium- und Iodmengen verwendet.

Aufarbeitungsanlagen

Die Aufarbeitung der bestrahlten Brennelemente begann im Dezember 1948 in
der Anlage B. 1959 ging die modernere Anlage BB in Betrieb, die in den fol-
genden Jahren die gesamte Aufarbeitung iibernahm. Sie sollte einen stabileren
und sichereren Betrieb gewéhrleisten. Die Anlage BB wurde wahrscheinlich 1987
stillgelegt, damit ging die militdrische Aufarbeitung der Brennelemente aus den
Plutonium-Produktionsreaktoren in Majak in dieser Zeit auf die Aufarbeitungs-
anlage in Tomsk-7 iiber.

Mitte der 70-er Jahre wurde auf dem Geldnde der Anlage B eine neue Auf-
arbeitungsanlage installiert, wo die HEU-Brennelemente der Plutoniumproduk-
tionsreaktoren, in der Marine eingesetzte Brennelemente und Brennelemente aus
den zivilen Leistungsreaktoren aufbereitet wurden. Heute ist sie als Anlage RT-1
bekannt, sie hat eine Kapazitidt von etwa 400t/a und ist noch zur Aufarbeitung
von Material aus den VVER-440 Reaktoren eingesetzt. Bis in die 90-er Jahre
hinein wurden dort auch Brennelemente aus den ehemals sowjetischen Satelliten-
staaten und Finnland aufbereitet.

Abfallentsorgung

Beim Anlagenstart 1948 wurde der hochradioaktive fliissige Abfall in die Speicher-
anlagen C geleitet und der weniger aktive Abfall direkt in die Tetscha abgegeben.
Die Speicheranlagen fiir hochaktive Abfille mufiten wegen der anfallenden Zer-
fallswiarme gekiihlt werden. Das Kiihlwasser wurde der Tetscha entnommen und
anschlieend dort auch wieder eingespeist. In mehreren Féllen wurden Undichtig-
keiten im Kiihlsystem festgestellt, was zu direkten Einleitungen der hochaktiven
Abfille mit dem Kiihlwasser fiihrte [45]. Bei einem Ausfall der Kiihlwasserver-
sorgung kam es zum Kyschtym-Unfall.
Bis September 1951 wird auch von routineméfigen direkten Einleitungen hoch-
aktiver Abfille in die Tetscha berichtet [5, 44, 45].

Als im Herbst 1951 das Ausmafl der Kontaminierung offensichtlich wurde
ging man dazu iiber, routinemiflige fliissige Freisetzungen in den Karatschaisee
einzuleiten. Weniger aktive Abfille wurden aber noch bis 1956 in die Tetscha
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eingeleitet. 1953 wurde damit begonnen, die unl6slichen Spaltprodukte vor der
Einleitung in den Karatschaisee auszufillen. Die Riickstinde wurden in Edel-
stahltanks deponiert.

Von Dezember 1948 bis 1956 betrugen die Einleitungen in die Tetscha etwa
100 PBq an B-Aktivitit, schitzungsweise 95 % davon zwischen Mérz 1950 und
November 1951 [44].
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Abbildung 2.12: Am Oberlauf der Tetscha angelegte, kiinstliche Riickhaltereser-
voirs (R-3, R-4, R-9, R-11, R-17). Die verminderte Flielgeschwindigkeit erhohte
die Sedimentationsrate. Das Reservoir 9 ist der Karatschaisee.

Die Sedimente der Tetscha waren infolge der Einleitungen hochkontaminiert.
Um die Ausbreitung dieser Sedimente in den Unterstrom zu behindern wurden
zwischen 1951 und 1964 mehrere kiinstliche Reservoirs geschaffen (Abb. 2.12).
Die geringe Fliefigeschwindigkeit in den Reservoirs fiihrte zu einer bevorzugten
Ablagerung der mitgefiihrten Sedimente in den Reservoirs.

Bedeutende gasformige Aktivitédtsfreisetzungen traten zwischen 1948 und 1957
auf, die grofite radiologische Bedeutung wird dabei den '*'I-Freisetzungen zuge-
schrieben [4, 6]. Erste Messungen der gasférmigen '3'I-Freisetzung wurden 1957
durchgefiihrt, in dieser Zeit wurden zwischen 50 und 200 TBq/Monat freigesetzt
[4]. Derzeit wird eine integrale '3!I-Freisetzung aus Majak von etwa 15PBq an-
genommen [6].

Bekannte Aktivititsfreisetzungen

Neben den iiblichen Aktivititsfreisetzungen kerntechnischer Anlagen kam es in
Majak zu enormen Emissionen an Aktivitdt, im wesentlichen wihrend den friihen
Betriebsjahren.

e In den ersten Betriebsjahren weifl man von direkter Freisetzung von gasfor-
miger Aktivitdt in die Luft und fliissiger Aktivitdt in den Flu Tetscha und
in einige natiirliche und kiinstliche Seen im Umland.
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e Ein Lagertank fiir hochaktive fliissige Abfille hat sich im September 1957
durch eine Storung des Kiihlsystems soweit erhitzt, bis er explodiert ist. Da-
bei ist zwar der grofite Teil der freigesetzten Aktivitéit in der unmittelbaren
Umgebung der Lageranlage wieder niedergegangen, aber schitzungsweise
74PBq wurden in den angrenzenden Distrikten grofrdumig verteilt. Die
besonders stark kontaminierten Gebiete werden als Osturalspur (EURT)
bezeichnet. Der Vorfall wurde als Kyschtym-Unfall bekannt.

e Mehrere Jahre grofier Trockenheit hatten dazu gefiihrt, dal der Wasserpegel
im Karatschaisee, in den grole Mengen an fliissiger Aktivitéit offen einge-
leitet wurden, stark gefallen war. Starke Winde verteilten im Jahr 1967 die
kontaminierten Sedimentstdube in der weiteren Umgebung. Man schétzt
die Aktivitat der kontaminierten Staube auf etwa 22 TBq.

Die routinemifiigen Spaltproduktsfreisetzungen der frithen Betriebsjahre sind
aufgrund der Hohe und Zusammensetzung von grofler radiologischer Bedeutung.
In Kapitel 6 wird der Beitrag von '*'I zur Gesamtaktivitiit rekonstruiert.

Folgen fiir die Bevolkerung: Epidemiologie

Aufgrund der Arbeitsablaufe in Majak traten bei vielen Arbeitern in der Produk-
tionsanlage strahlenbedingte Krankheiten auf, vor allem bei den Beschéftigten in
den friithen Anlagen A B und C? [44]. Die Freisetzung von Spaltprodukten in den
frithen Betriebsjahren setzte ferner die Bewohner von Osjorsk und von den an
der Tetscha liegenden Ortschaften zum Teil hohen Strahlendosen aus.

Entsprechend den Hauptpfaden, iiber die eine Strahlenbelastung auftrat, wur-
den die moglicherweise betroffenen Menschen in Kohorten eingeteilt [46].

e Die Arbeiter-Kohorte umfafit 18830 Personen, die in Majak zwischen 1948
und 1972 beschiftigt waren,

e die Tetscha-Kohorte 25183 Menschen, die zumindest zeitweise in an der
Tetscha gelegenen Ortschaften lebten,

e zur TROC (Techa River Offspring Cohort) wurden 26500 Personen zu-
sammengefaflt, von denen zumindest ein Elternteil in der Tetscha-Kohorte
gefiihrt wurde,

e die EURT-Kohorte besteht aus 25684 Personen, die in der beim Kyschtym
Unfall kontaminierten Region lebten oder noch dort leben,

e die Majak-Kinder-Kohorte: 72185 Personen, die vor ihrem 15. Lebensjahr
mindestens ein Jahr lang in Osjorsk lebten

Vor allem in der Majak-Kinder-Kohorte und in der Tetscha-Kohorte ist eine
gasformige 13!I-Freisetzung in den friihen Betriebsjahren von Bedeutung.

3Das sind der A-Reaktor, die Aufarbeitungsanlage B und die Speicheranlagen C.
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Epidemiologie: die Tetscha-Kohorte

Infolge der fliissigen Freisetzungen in die Tetscha wurde das FluBwasser und die
Bodensedimente kontaminiert [47, 48]. Am Unterlauf der Tetscha bis zu ihrer
Miindung in die Iset gab es 1949 noch 38 Ortschaften mit iiber 28000 Bewohnern
(Abb. 2.13). Die Bevilkerung verwendete das Flufiwasser zum Teil als Trinkwas-
ser und als Brauchwasser, das Aufhalten in den Flulauen fiihrte zu zusétzlicher
externer Strahlenbelastung [44, 49].
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Abbildung 2.13: Am Unterlauf der Tetscha gelegene Siedlungen.

Ab 1951 wurde die Bevolkerung vom Biophysikalischen Institut des sowje-
tischen Gesundheitsministeriums medizinisch untersucht [45, 49]. Dabei wurden
bei mehreren hundert Menschen Symptome von chronischer Strahlenkrankheit
festgestellt, die sich spéter in 66 Fallen bestdtigten. Daraufhin kam es zu einer
umfassenden Umsiedlungsaktion ab 1952, in Majak wurde ein spéter in das Urals
Research Center for Radiation Medicine (URCRM) eingegliedertes Medizinzen-
trum gegriindet und fiir die nicht umgesiedelte Bevilkerung wurden Brunnen fiir
die Trinkwasserversorgung gebohrt und die FluBlandschaft der Tetscha gesperrt.

Die betroffene Bevilkerung wurde viele Jahrzehnte vom URCRM medizinisch
iiberwacht. Ein Anstieg von Leukdmien und von soliden Tumoren mit der Strah-
lendosis wurde beobachtet [45].

Im aktuellen Dosimetrie-System TRDS-2000 wurde fiir die Tetscha-Anwohner
eine Rekonstruktion der erhaltenen Strahlendosen durchgefiihrt. Zusammen mit
diesen Dosen ergaben die epdidemiologischen Studien eine Dosis-Wirkungs-Bezie-
hung, die gegeniiber den Uberlebenden der Atombombenexplosionen in Japan
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eine deutlich hohere Strahlenschidlichkeit aufweist [2, 50].

Dosis [Sv] inf.
intern extern Haut
Metlino 2,3 1,2-6,9 7,1
Muslyumovo 0,5 0,5-2,0 1.3

Tabelle 2.4: Dosisabschitzung fiir die Bewohner von Metlino und Muslyumovo
(7km bzw. 75km fluabwérts von Majak) infolge der fliissigen Einleitungen [49].
Angegeben ist die 50-Jahre-Folgedosis durch interne und externe Exposition und
die Hautdosis.

Diese Inkonsistenz konnte zum Beispiel daran liegen, dafl die Dosen unter-
schitzt wurden. Daher wurde bereits auf Schwachstellen im TRDS-2000 hinge-
wiesen [2, 5, 47, 48, 49], die vor allem in der moglicherweise unzureichenden
Rekonstruktion der Radionuklidzusammensetzung der hochaktiven Einleitungen,
in der Transportrechnung der kontaminierten Tetscha-Sedimente und im Exposi-
tionsszenario der Anwohner liegen. Auch eine zusétzliche Strahlendosis {iber hohe
gasformige Freisetzungen kurzlebiger Radionuklide in den friihen Betriebsjahren
kann diese Diskrepanz méglicherweise verringern. 31, als eine der Hauptkom-
ponenten der gasformigen radioaktiven Freisetzungen, kann hierbei eine wichtige
Rolle spielen [2].

Epidemiologie: die Majak-Kinder-Kohorte

In Osjorsk, etwa 10 km vom Majak-Geldnde entfernt, wohnen die in Majak Be-
schiftigten mit ihren Angehérigen. Die Einwohnerzahl wurde 1991 auf etwa 83500
beziffert [44].

Fiir die Jahre von 1949 bis 1956 wird iiber 96 % der erhaltenen Strahlendo-
sis in Osjorsk !3!T zugeschrieben [4]. Radioiod wird beim Verzehr kontaminier-
ter Lebensmittel (z.B. Milch, Gemiise) vom Koérper aufgenommen und in der
Schilddriise angereichert. Deswegen ist es fiir eine zuverléssige Dosisrekonstrukti-
on nétig, die Herkunft der frischen Lebensmittel zu kennen. Es wird berichtet, dafl
Osjorsk vor allem mit Milch aus Betrieben beliefert wurde, deren Weidebestinde
zwischen 20 und 100km von Majak entfernt liegen. Eine aktuelle Dosisrekon-
struktion ergibt Schilddriisendosen bis etwa 4 Sv [4].

In der Majak-Kinder-Kohorte wurde, verglichen mit der durchschnittlichen
Rate in Ruflland, eine 3 bis 4-fach erhohte Schilddriisenkrebshéufigkeit festge-
stellt; bezogen auf die mittlere Schilddriisenkrebshéufigkeit in der Region Tschel-
jabinsk ist sie noch um 50-100 % erhoht [3].

Infolge von 3'I-Freisetzungen in Hanford wurden Schilddriisendosen rekon-
struiert, die mit den Dosen in der Majak-Kinder-Kohorte vergleichbar sind. In
der Umgebung der Hanford Anlage wurde allerdings keine Dosisabhingigkeit der
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Schilddriisenkrebshéufigkeit festgestellt [51]. Das ist moglicherweise ein Hinweis
dafiir, daf die fiir die Majak-Kinder-Kohorte ermittelten Schilddriisendosen deut-
lich unterschétzt wurden.

2.3.2 Tomsk-7 und Krasnojarsk-26

Neben Majak wurden in Sibirien noch zwei weitere militdrische Aufarbeitungs-
anlagen betrieben, ndmlich die Anlagen Tomsk-7 und Krasnojarsk-26. Die dort
betriebenen Kernreaktoren wurden zur Plutoniumproduktion und teilweise auch
zur Strom- und Fernwéirmeversorgung der Umgebung eingesetzt. Die Brennele-
mente der insgesamt 8 Graphit-moderierten Reaktoren bestanden zu 98,5 % aus
Natururan und zu 1,5% aus HEU (Anreicherungsgrad 90 %). Die hochangerei-
cherten Brennelemente aus Tomsk-7 und Krasnojarsk-26 wurden in RT-1 aufbe-
reitet [44].

Die Plutoniumproduktionsanlage Tomsk-7 ist seit 1994 auch als Sewersk be-
kannt. Sie liegt etwa 15 km nord-westlich von Tomsk (Abb. 2.10) am Flu8 Tom,
ein Zuflul der Ob. Neben 5 Graphit-moderierten Produktionsreaktoren fiir Plu-
tonium war seit ungefahr 1956 auch eine Aufarbeitungsanlage in Betrieb. Dort
wurden neben allen in den Sewersk-Reaktoren angefallenen Brennelementen ab
1987 auch die in Majak bestrahlten Brennelemente aufbereitet. Bei der Aufarbei-
tung in Sewersk war schitzungsweise eine '2°I-Aktivitit von 3,1 TBq angefallen
(Kap. 3.1), wovon etwa 290 GBq gasformig freigesetzt wurde.

Krasnojarsk-26, heute auch als Schelesnogorsk bekannt, liegt etwa 50 km nord-
ostlich von Krasnojarsk (Abb. 2.10) am Jenissej. Unter anderem besteht die An-
lage aus 3 Graphit-moderierten Reaktoren zur Plutoniumproduktion und einer
Aufarbeitungsanlage. Der gesamte Produktionskomplex liegt etwa 250-300 m tief
unter der Erdoberfliache.

Der erste Produktionsreaktor in Schelesnogorsk ging schon im Sommer 1958
in Betrieb, die Aufarbeitungsanlage allerdings erst 1964. Wahrscheinlich wur-
den deshalb die zwischen 1958 und 1964 bestrahlten Brennelemente in Majak
oder Sewersk aufbereitet. Insgesamt ist bei der Aufarbeitung in Schelesnogorsk
schiitzungsweise eine 12°T-Aktivitéit von 1,8 TBq angefallen (Kap. 3.1), wovon wie-
derum etwa 150 GBq gasformig freigesetzt wurde.

1984 wurde mit dem Bau einer zweiten zivilen, russischen Aufarbeitungs-

anlage in Schelesnogorsk begonnen, in der abgebrannte Brennelemente aus den
VVER-1000 Reaktoren aufgearbeitet werden sollten. Der Bau der Anlage RT-2
mit einer Sollkapazitit von 1500t/a wurde aber aus finanziellen Griinden 1989
eingestellt.
Fiir RT-2 war eine Iodriickhaltung von 95 % angestrebt [44], man kann also fiir die
fritheren Aufarbeitungsanlagen von einer wesentlich schlechteren Iodriickhaltung
ausgehen. Die gasformige Freisetzung von 15-30 % der angefallenen 2°T-Aktivitét
erscheint realistisch.

Derzeit werden noch zwei Produktionsreaktoren in Tomsk-7 und einer in
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Krasnojarsk-26 betrieben, nach offiziellen Angaben ausschliefllich zur regiona-
len Strom- und Fernwirmeversorgung. In diesen Reaktoren werden dabei etwa
1,4t waffentaugliches Plutonium pro Jahr produziert [52]. Uber die Aufarbei-
tung der anfallenden Brennstéibe ist nichts bekannt, die russische Regierung hat-
te aber 1995 die Einstellung der Plutoniumproduktion erklirt. Hier wird davon
ausgegangen, dafl damit auch der Betrieb der Aufarbeitungsanlagen Tomsk-7 und
Krasnojarsk-26 eingestellt wurde.

2.4 Aufarbeitung in anderen Lindern

Auflerhalb Europas und der Sowjetunion wurden abgebrannte Brennelemente nur
von den weiteren Atomméchten und Japan in nennenswertem Umfang aufberei-
tet.

2.4.1 USA

In den Vereinigten Staaten hat die Produktion von kernwaffenfdhigem Plutonium
in den 40-er Jahren begonnen. Die weltweit erste groitechnische Aufarbeitungs-
anlage zur Plutoniumextraktion, ndmlich die Anlage T in Hanford Reservation
(nahe Richland, Washington), ist 1944 in Betrieb gegangen. Sie war die erste von
mindestens 5 amerikanischen Aufarbeitungsanlagen, die in Hanford und in der
Savannah River Anlage (Aikon, South Carolina) zur Produktion von Waffenplu-
tonium in Betrieb waren.

In den Hanford und in den Savannah River Anlagen sind etwa 5TBq an
angefallen*, wovon schitzungsweise 0,85 TBq gasférmig in die Umwelt abgege-
ben wurde. Das entspricht einer mittleren Iodriickhaltung von 83 %, bei einer
Freisetzung von iiber 70 % der 2°I-Aktivitiit bis 1963. In [12] wird von einer *1-
Freisetzung in der Savannah River Anlage von etwa 170 GBq innerhalb der ersten
25 Betriebsjahre berichtet. Das entspricht einer gasformigen Freisetzung von etwa
12 % der bis dahin angefallenen 2°T-Aktivitit. Hierbei mufl noch beriicksichtigt
werden, daf} die Savannah River Anlage erst seit Mitte der 50-er Jahre betrieben
wird, also die modernere militdrische Aufarbeitungsanlage der USA ist.

Das Idaho Chemical Processing Plant (ICPP) wird in Idaho Falls (Idaho) seit
1953 zum 2**U-Recycling von in der Marine und in Forschungsreaktoren eingesetz-
ten Brennelementen aus hochangereichertem Uran (HEU) betrieben. Hier wurden
bis 1984 knapp 30t HEU-Brennelmente aufbereitet [35], wobei etwa 130 GBq an
1291 angefallen sind. Davon diirften etwa 20 GBq in die Atmosphire abgegeben
worden sein.

Zwischen 1966 und 1972 wurde in West Valley (New York) eine zivile Auf-
arbeitungsanlage mit einer Kapazitit von 300t/a betrieben. In diesem Zeitraum
wurden etwa 600t abgebrannter Brennelemente aus zivilen Leistungsreaktoren

1291

‘Die 129T-Aktivitét ist aus dem erbriiteten Plutonium [35] abgeleitet.
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aufbereitet [35, 53], wobei eine '*I-Aktivitit von etwa 310 GBq angefallen ist.
Eine atmosphérische 12°I-Freisetzung von 30 GBq ist anzunehmen.

2.4.2 Andere Atommaéichte

Von den Aufarbeitungsaktivitdten Chinas, Indiens, Israels, Pakistans und Nord
Koreas ist nur wenig bekannt. In Tab. 2.5 ist eine Abschitzung der dort produzier-
ten Mengen an waffenfihigem Plutonium [18, 52] angegeben, damit 148t sich die
produzierte '*°I-Aktivitdt ebenfalls abschitzen. Die nachfolgende Beschreibung
der Atomprogramme in diesen Léndern ist aus [18] entnommen.

239pPu [kg] 239pqy [kg] 1291 [GBq]

1995 [18] 2003 [52] 2003
China 2500 4800 210
Israel 330 580 25
Indien 290 380 16
Pakistan - 40 2
Nord Korea - 15-40 <2

Tabelle 2.5: Produziertes **Pu [18, 52] und dabei angefallene 2°I-Aktivitéit.

Chinas erster Kernwaffentest wurde am 16. Oktober 1964 durchgefiihrt. Der
Spaltstoff in dieser und den nachfolgenden Bomben bestand aus 2*U. Erst Ende
der 60-er Jahre wurden in Jiuquan und Guangyan Aufarbeitungsanlagen in Be-
trieb genommen, die geschitzte Aufarbeitungskapazitit liegt bei wenigen 100t /a.

Das beim indischen Bombentest 1974 eingesetzte 23°Pu wurde im Atomfor-
schungszentrum Bhabha in Trombay zwischen 1966 und 1974 produziert. 1979
wurde in Tarapur eine Aufarbeitungsanlage in Betrieb genommen, wo zumin-
dest zeitweise auch Brennelmente aus indischen Leistungsreaktoren aufbereitet
wurden. Die Kapazitit der Tarapur-Anlage betrigt 100t /a.

Israel hat offiziell den Besitz von Kernwaffen nie bestétigt, dennoch gilt es als
sicher, daf Israel in der Negev Wiiste nahe Beersheba eine Anlage zur Produkton
von Kernwaffen betreibt. Die Aufarbeitungsanlage hat eine geschéitzte Kapazitit
von 40 kg Plutonium pro Jahr.

Pakistan hat wahrscheinlich seit 1986 die Infrastruktur fiir die Herstellung von
Kernwaffen, dazu gehort eine Aufarbeitungsanlage zur Produktion von 10-20 kg
Plutonium pro Jahr.

In Argentinien und Brasilien wurde die Aufarbeitung von Kernbrennstoffen
nur bis zur Entwicklung von Pilotanlagen vorangetrieben. Iran und Nordkorea
werden verdichtigt, jeweils ein Nuklearprogramm durchzufithren. Méglicherwei-
se beschréinkt sich die Aktivitit Irans auf die Anreicherung von 235U,
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Nachdem die Aufarbeitung bestrahlter Brennelemente in Nordkorea lange vermu-
tet wurde [52], behauptet Nordkorea mittlerweile offiziell, im Besitz von Kern-
waffen zu sein (FAZ 10.2.05).

2.4.3 Japan

Japan bertreibt seit 1977 die Testanlage Tokai-Mura, in der bis 2002 etwa 5,4t
Plutonium gewonnen wurden. Der durchschnittliche Durchsatz lag bei 90t/a.
Die gasférmigen *I-Freisetzungen im Zeitraum von 1977 bis 1997 liegen zwi-
schen 0,1 GB/a und 2,3GB/a, insgesamt wurden in diesem Zeitraum 84 GBq
gasformig abgegeben [20]. Die wesentlich grélere Anlage Rokkasho-mura mit ei-
ner Kapazitéit von 800t/a nahm im Dezember 2004 den Testbetrieb auf.
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Kapitel 3

Abschitzung der 2’ I-Produktion

3.1 I in den ehem. sowjetischen Anlagen

Die ehemals sowjetischen Aufarbeitungsanlagen zur Produktion von kernwaf-
fenfihigem Plutonium'® sind von der vorwiegend zivil genutzten Anlage RT-1 in
Majak zu unterscheiden. In den ersteren wurde ausschlieSlich Brennelemente mit
geringem Abbrand aufbereitet, der durch die Produktion von ?°Pu beschrinkt
war. In RT-1 wurden hingegen in der Marine eingesetzte Kernbrennstoffe, die
HEU-Brennelemente der Produktionsreaktoren und Brennelemente aus den rus-
sischen VVER-440 und BN-350/600 Reaktoren aufbereitet, alle mit einem Ab-
brand von iiber 60 %.

3.1.1 Sowjetische Pu-Produktion

In den Aufarbeitungsanlagen zur Extraktion von kernwaffenfihigem Plutonium
lassen sich die angefallenen '2°I-Aktivititen mit Hilfe der in [44] abgeschiitzten
Mengen an produziertem ?3°Pu abschiitzen. Ein geringer Abbrand der Brenn-
elemente kann angenommen werden, das '2°T/?*Pu-Isotopenverhiltnis nach der
Bestrahlung ist dann bekannt (Kap. 2.1.2). Die erhaltenen #I-Aktivitéiten sind in
Abb. 3.1 angegeben. Unter Beriicksichtigung der Informationen zu den Betriebs-
zeiten der Aufarbeitungsanlagen (Kapitel 2.3.2) und Annahmen zur mittleren
Abklingzeit erhilt man die bei der Aufarbeitung angefallenen '*°I-Aktivitéiten in
den ehemals sowjetischen Plutonium-Produktionsanlagen.

3.1.2 Anlage RT-1

Die in der Anlage RT-1 aufbereiteten Mengen an abgebrannten Kernbrennstof-
fen sind fiir die 90-er Jahre nur teilweise bekannt (Tab. 3.1). Zwischen 1976
und 1991 lag der mittlere Durchsatz in RT-1 bei 200t/a, bis einschliellich 2001

! Anlagen B und BB in Majak, Aufarbeitungsanlagen in Sewersk und Schelesnogorsk
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Abbildung 3.1: Abschétzung der in den sowjetischen Aufarbeitungsanlagen an-
gefallenen '2°I-Aktivitiit. Die in den Reaktoren produzierten Plutoniummengen
sind aus [44] entnommen.

|Jahr [O0 91 92 93 94 95 96 97 98 99 00 |
|m[t] | - 170 120 124 160 ~ 150 100 - - 160 126 |

Tabelle 3.1: In Majak aufbereitete Brennelemente [38, 44].

wurden in der Anlage RT-1 3500t Uran aufgearbeitet, davon 3100t aus den
VVER-440 Reaktoren [38]. VVER-440 Reaktoren haben einen typischen 2*°U-
Anreicherungsgrad von 3,6 % und einen Abbrand von 80 % (entsprechend etwa
35GWd/t). Alleine aus den VVER-440 Reaktoren ergibt sich eine angefallene
1291 Aktivitéit von 2,3 TBq.

Von der Aufarbeitung bestrahlter Brennelemente aus sowjetischen Brutreak-
toren? wird berichtet [44], wobei bis 1992 insgesamt etwa 4 t Plutonium gewonnen
wurden. Nimmt man an, dafl es aus dem Brutmantel gewonnen wurde, so folgt
iiber einen Vergleich der 2**U-Wirkungsquerschnitte o, , und o eine angefallene
1291 Aktivitéiit von 1 GBq. Dieser zusétzliche 12°I- Aktivitéitsanfall ist unbedeutend.
Eine bedeutende 2°I-Aktivitit konnte bei der Aufarbeitung von Material aus der
Spaltzone der Brutreaktoren angefallen sein. Dariiber ist aber nichts bekannt.

Es gibt keine Angaben zum Durchsatz an HEU-Elementen aus den Plutonium-
Produktionsreaktoren. Die angefallenen HEU-Elemente kann man folgenderma-
en abschétzen:

2Ein BN-350 Reaktor war in Kasachstan 1973 in Betrieb gegangen, ein BN-600 Reaktor
1980 in RuBland.
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die meisten Plutonium-Produktionsreaktoren waren konstruktiv sehr dhn-
lich mit einer thermischen Leistung von etwa 2 GWy, und einem Uraninven-
tar von 390 t. Bei einer Bestrahlung von 500 MWd/t ergibt sich ein Abbrand
von 6 % und eine Bestrahlungszeit von tz= 90d.

bei einer Betriebsverfiigharkeit von 90 % folgen 3,7 Betriebszyklen pro Jahr
und Reaktor.

bei einem Abbrand der HEU-Elemente von 60 % werden sie gewechselt?, also
nach 10 Bestrahlungszyklen. Das bedeutet 0,37 Wechsel der HEU-Elemente
pro Jahr.

die kumulierte thermische Spaltenergie betrigt etwa 564 GWa [44]. Damit
ergibt sich eine Betriebszeit der 11 Hauptreaktoren von etwa 26 Jahren bei
2GWy,.

1,5 % des Kerninventars bestehen aus HEU-Elementen, das sind 5,9t Uran
pro Kerninventar. Insgesamt sollten in den Plutonium-Produktionsreaktoren
also rund 620t an HEU angefallen sein.

bei dem angenommenen Abbrand der HEU-Elemente von 60 % werden
12,9 GBq(1?°1) 1291

THEU produziert, insgesamt also etwa 8,6 TBq an

Seit Anfang der 90-er Jahre werden keine HEU Brennelemente mehr in
RT-1 aufbereitet [44].

Es gibt keine Angaben zum Durchsatz an Reaktormaterial aus den nuklear an-

getriebenen U-Booten und Eisbrechern. Verglichen mit den angefallenen

1291_

Inventaren aus stationiren Reaktoren wird der %I Beitrag durch bestrahlte
Brennelemente aus mobilen Reaktoren als gering angenommen.

3.1.3 '2I-Freisetzungen bei der sowjetischen Aufarbeitung

Uber die produzierten Mengen an Plutonium ist eine Abschitzung der in Majak
angefallenen '*°I-Aktivitit moglich.

| [ B BB RI-1] alle ]
[™I[TBq] [03 18 11 [131]

Tabelle 3.2: Bei der Aufarbeitung in Majak angefallene '2°I- Aktivitit.

In Tab. 3.2 sind die geschiitzten 2°I-Aktivitiiten angegeben, die bei der Auf-

arbeitung von Kernbrennstoffen in den einzelnen Majak-Aufarbeitungsanlagen

3HEU Brennelemente mit einem Abbrand von bis zu 75 % wurden in RT-1 aufgearbeitet.
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angefallen sind. Abbildung 3.2 zeigt den Zeitverlauf des '2°I-Anfalls in den Majak-
Aufarbeitungsanlagen. Hieraus 148t sich die 12°I-Freisetzung iiber weitere Annah-
men zur Effektivitdt der in Majak eingesetzten Iodfilter abschétzen. Fiir die An-

1000 ¢ E

100 | ; ]

I-Freisetzung [GBq/a]

10 ¢

129.

1E Summe produziert
erw. Freisetzung
min. Fr?iselzung o

L L L
1950 1960 1970 1980 1990 2000

Abbildung 3.2: Abschitzung der gesamten in Majak angefallenen '2°I-Aktivitét.
Zusétzliche Annahmen zur Effektivitat der in Majak eingesetzten lodfilter liefern
die #I-Freisetzungen.

lage B wurde angenommen, daf} sie anfangs iiber keine und spéter nur iiber man-
gelhafte Iodfilter verfiigte. Eine wesentliche Verbesserung bis zu ihrer Stillegung
wurde nicht angenommen. Anlage BB ist wahrscheinlich schon mit Iodfiltertech-
nik in Betrieb gegangen, die wihrend der Betriebszeit Verbesserungen erfahren
hat. Angenommen wurde in den ersten Betriebsjahren der Anlage BB eine Iod-
riickhaltung von 40 %, die spiter auf 80 % verbessert wurde. Als minimale Frei-
setzung aus der Anlage BB kann eine gasformige Iodfreisetzung von anfangs 30 %
angenommen werden, die noch in den 60-er Jahren auf nur 15 % reduziert wur-
de. Als modernste Aufarbeitungsanlage der Sowjetunion wurden in der Anlage
RT-1 schitzungsweise nur noch 10-20 % der angefallenen 2°I-Aktivitit in die At-
mosphére freigesetzt. Die aus diesen Annahmen resultierenden '?°I-Freisetzungen
sind ebenfalls in Abb. 3.2 dargestellt.

Analoge Abschitzungen, wie hier fiir Majak besprochen, wurden auch fiir die
Produktionsanlagen Tomsk-7 und Krasnojarsk-26 durchgefiihrt. Abb. 3.1 zeigt
die berechneten Beitriige der einzelnen Aufarbeitungsanlagen am gesamten '2°I-
Anfall. Damit kann ein realistisches '?°I-Freisetzungsszenario aus den ehemals
sowjetischen Aufarbeitungsanlagen entwickelt werden (Abb. 3.3) und es lassen
sich wesentliche Schlu3folgerungen ableiten:

e bis einschlieflich 1958 ist Majak fiir iiber 90 % der in den sowjetischen Auf-
arbeitungsanlagen angefallenen 2°I-Aktivitéit verantwortlich. Aufgrund der
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Abbildung 3.3: Abschiitzung der gasférmigen #°I-Freisetzungen.

mangelhaften Todfilter in der Anlage B stammen im Jahr 1958 wahrschein-
lich sogar noch iiber 95 % der sowjetischen 2°I-Freisetzungen aus Majak.

e bis Mitte der 70-er Jahre reduziert sich der Beitrag an den '?°I-Freisetzungen
aus Majak auf knapp 30 % der angefallenen Aktivitit. Unter der Annahme
vergleichbarer lodfiltertechnik in den einzelnen Aufarbeitungsanlagen gilt
das auch fiir die '*°I-Freisetzungen.

e mit Inbetriebnahme von RT-1 Mitte der 70-er Jahre wird Majak wieder
zur dominierenden '?°I-Quelle in der Sowjetunion. Hier fallen iiber 70 %
der gesamten '2°I-Aktivitit an. Selbst bei einer optimistischen Iodriickhal-
tung von 90 % in RT-1 fiihrt das zu einem sprunghaften Anstieg der *°I-
Freisetzung in der ehemaligen Sowjetunion um einen Faktor 3 (Abb. 3.3).

3.1.4 Abschiitzung der 3T Produktion in Majak

Der Anfall an 'T bei der Bestrahlung der Brennelemente 148t sich mit Glei-
chung (2.6) aus den Leistungen der Produktionsreaktoren abschitzen. Pro Be-
strahlungsperiode ergibt sich ein 3!'I-Inventar von 90 PBq im A-Reaktor. Das
131 Inventar in den AV-Reaktoren miifite, wegen ihrer hoheren Leistung, bei etwa
225 PBq pro Bestrahlungsperiode liegen. Da eine Periode in den friihen Betriebs-
jahren etwa 4 Monate dauerte [5], waren pro Jahr nicht mehr als 3 Kampagnen
méglich. In Tab. 3.3 sind Obergrenzen fiir die in der Anlage B angefallenen 3'I-
Aktivitdten angegeben, die sich bei einer Bestrahlungszeit von 4 Monaten und
einer Betriebsverfiigbarkeit der Produktionsreaktoren von 100% ergeben. Fiir
1948 wurde eine Bestrahlungsperiode angenommen.

Von 1949 bis 1950 konnte in der Anlage B, nach einer mittleren Abklingzeit
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| [ 1948 1949 1950 1951 1952 |
| B'I-Inventar [PBq] || 90 270 637 1397 1780 |

Tabelle 3.3: Obergrenzen fiir das in den Majak-Reaktoren produzierte !3!I-

Inventar. Fiir die Abschéitzung wurden die in Abb. 2.11 angegebenen Betriebs-
zeiten und Leistungen der Produktionsreaktoren verwendet.

von 35d, bei der Aufarbeitung der Brennelemente aus dem A-Reaktor maximal
eine 13- Aktivitéit von etwa 26 PBq anfallen. Bei einer wahrscheinlichen Betriebs-
verfiigbarkeit des A-Reaktors von 0,9 liegt die in der Anlage B angefallene 3'I-
Aktivitiit entsprechend bei 23 PBq. Die berechnete *'I-Aktivitit liegt um 64 %
iiber der in [49] abgeschétzten '3'I-Aktivitit aus dem A-Reaktor von 14 PBq in
diesem Zeitraum.

Bis einschliefilich 1952 fiel bei den oben verwendeten Randbedingungen bei
der Aufarbeitung vermutlich maximal eine '*'I-Aktivitiit von 181 PBq an. Davon
wurden moglicherweise iiber 90 % gasformig freigesetzt [49].

3.2 1297 in Windscale

Zur Plutoniumproduktion in Grofibritannien wurden die gasgekiihlten Natur-
uranreaktoren (GCR) Windscale Pile 142, Calder Hall A-D, Chapelcross A-D,
Berkeley A+B und Bradwell A+B eingesetzt. Der '2°I-Anfall in den Windscale-
Aufarbeitungsanlagen 148t sich aus den Betriebszeiten der Produktionsreakto-
ren, ihren thermischen Leistungen und den Abklingzeiten vor Aufarbeitung der
Brennelemente abschétzen. Zugrunde liegen folgende Annahmen:

e Die Windscale Reaktoren hatten eine Solleistung von je 180 MWy, die Cal-
der Hall Reaktoren von je 268 MWy, die Chapelcross Reaktoren von je
248 MW,;,, die Bradwell Reaktoren von je 531 MW, und die Berkeley Re-
aktoren von je 556 MWy, [54].

e Fiir alle Reaktoren wurde eine Betriebsverfiigharkeit von 0,9/a angenom-
men. Die Abklingzeit der Brennelemente aus den Windscale Reaktoren wur-
de zu 6 Monaten angenommen, die Abklingzeit der Brennelemente aus den
weiteren Reaktoren zu 18 Monaten.

Die Aufarbeitungsanlage B204 wurde bis 1964 mit einer Kapazitéit von 300t/a
betrieben. In diesem Zeitraum wurden insgesamt 3,6t waffenfihiges Plutonium
gewonnen, davon etwa 400 kg aus den Windscale Reaktoren und 3t aus den Calder
Hall und Chapelcross Reaktoren [38].

Abb. 3.4 zeigt die Betriebszeiten der Produktionsreaktoren. Die in den ein-
zelnen Reaktoren produzierte '*°I-Aktivitdt und die in B204 angefallene '?°I-
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Pu-Produktion [t] 1950 1951 1952 1953 1954 1955 1956 1957 1958 1959 1960 1961 1962 1963 1964 1965
410 Windscale Pile 1 o1 05 08 16 16 16 16 1.2
Windscale Pile 2 02 08 16 16 16 16 12
1548 Calder Hall A 01 12 24 24 24 24 24 24 24 24
Calder Hall B 06 12 24 24 24 24 24 24 24
Calder Hall C 06 12 24 24 24 24 24
Calder Hall D 0,6 12 24 24 24 24 24
1159 (Chapelcross A-D 1,7 39 88 88 88 88 88
635 Berkeley A+B 25 50 99 99
635 Bradwell A+B 25 50 99 99
1-129 Anfall [GBq] |B204/B205 03 13 24 32 32 32 28 13 18 36 7,6 11,0 184 23,4 283

Abbildung 3.4: Betriebszeiten der britischen Produktionsreaktoren. Eingetragen
ist die jihrliche ?°I-Produktion und die gesamte bis 1965 produzierte Menge an
29Pu in den einzelnen Reaktoren. Mit einer Abklingzeit von 6 Monaten fiir die
Windscale Reaktoren und 18 Monaten fiir die weiteren GCR folgt der '?°I-Anfall
in den Anlagen B204/B205.

Aktivitdt sind dort gleichfalls angegeben. Die in den Windscale Reaktoren pro-
duzierte Menge an Plutonium 148t sich gut rekonstruieren, ebenso wie die gesamte
in B204 angefallene Menge an Plutonium. Aus Abb. 3.4 ist ferner ersichtlich, daf§
in [55] die gasformige '*°I-Freisetzung mit 22 GBq/a bis 1962 deutlich iiberschétzt
wurde. Ab Mitte der 60-er Jahre stimmt diese Abschétzung aber mit der in [55]
gegebenen Abschétzung gut iiberein.

3.3 12971 in Marcoule

Auf dem Geldnde der Plutonium-Produktionsanlage Marcoule waren bis 1997
zwei grofitechnische Aufarbeitungsanlagen in Betrieb, ndmlich die Anlagen UP1
(ab 1959) und APM (ab 1962).

Die in UP1 angefallenen Mengen an '?°T kann man aus den Betriebszeiten der
UNGG-Reaktoren?*, aus den Reaktorleistungen und Annahmen zur Abklingzeit
ableiten. Der erhaltene Zeitverlauf der *I-Produktion ist in der Abb. 2.8 dar-
gestellt. Fiir diese Abschitzung wurden folgende aus [41] entnommene Angaben
verwendet:

e Bis Ende 1965 wurde in UP1 ausschliellich Brennmaterial aus den drei
Plutonium-Produktionsreaktoren G1, G2 und G3 aufbereitet. Der G1 Re-
aktor war von Januar 1956 bis Oktober 1968 mit einer thermischen Lei-
stung von etwa 40 MWy, in Betrieb. G2 und G3 gingen im Juli 1958 bzw.
Juni 1959 mit je 200 MWy, in Betrieb, sie wurden in den Folgejahren auf

4In Frankreich wurden zur Plutoniumproduktion gasgekiihlte, graphitmoderierte Naturur-
anreaktoren (UNGG) eingesetzt.
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250 MW,;, aufgeriistet. Der G2 Reaktor wurde im Jahr 1980 abgeschaltet,
G3 wurde 1984 stillgelegt.

e Die Betriebsverfiighbarkeit von G1, G2 und G3 wird zu 0,9 angenommen.
1964 waren G2 und G3 fiir 3 Monate aufler Betrieb [41].

e Zwischen 1959 und 1977 wurden 9910t abgebrannter Brennelemente aus
G1, G2 und G3 in UP1 aufbereitet und weitere 335t aus anderen UNGG
Reaktoren.

e Im Chinon-1 Reaktor wurden zwischen 1963 und 1973 bei einer Leistung von
300 MW, Brennelemente aus Natururan bestrahlt [56] und wahrscheinlich
zeitnah in UP1 aufbereitet .

e Im Jahr 1970 wurden 50 kg Plutonium aus Brennelementen gewonnen, die
im Célestin-1 Reaktor bestrahlt wurden.

e Zwischen 1976 und 1986 wurden aus Célestin-Brennelementen 500 kg Pluto-
nium gewonnen, die Plutonium Produktion der Célestin-Reaktoren wurde
1991 eingestellt [56].

e Ab 1976 wurde die Aufarbeitung aller Brennelemente aus UNGG Reaktoren
auf UP1 iibertragen, da UP2 (La Hague) auf Brennelemente aus Leichtwas-
serreaktoren umgeriistet wurde. Der Hauptbeitrag der abgebrannten Brenn-
elemente stammt hier aus den Reaktoren St.Laurent-des-Eaux A1+A2 und
Bugey 1, die erst Anfang der 90-er Jahre stillgelegt wurden [22, 54].

e Ab 1974 wurde der Phénix-Mantel aus abgereichertem Uran in UP1 aufbe-
reitet. Bis 1995 wurden hierbei etwa 1,15t Plutonium gewonnen [57].

e Zwischen 1975 und 1995 wurden in UP1 1655t Brennelemente aus dem
spanischen UNGG-Reaktor Vandellos-1 aufbereitet [57].

Zwischen 1958 und 1967 sind dieser Abschétzung zufolge in UP1 etwa 41 GBq an
1291 angefallen. 1967 werden die ersten Versuche zur Riickhaltung von Radioiod
berichtet [41], bis zu dieser Zeit kann von der Freisetzung des kompletten 2°I-
Inventars in den aufbereiteten Brennelementen ausgegangen werden. Fiir das Jahr
1963 wird von einer Abklingzeit von 100d berichtet [41]. Zeitgleich mit der '*°I-
Freisetzung folgt eine bis 1963 freigesetzte '3'I-Aktivitéit von 0,7 PBq.

Offizielle Angaben zu den '?°I-Freisetzungen aus UP1 gibt es seit 1988, ein
Vergleich der gasférmigen und der fliissigen '2°I-Freisetzungen in den Jahren 1995
bis 1997 zeigt, daf} in diesem Zeitraum 80 % der Freisetzungen gasférmig statt-
fanden [22]. Das widerspricht einer wesentlichen Todriickhaltung. Ein Vergleich
mit der Abschitzung des angefallenen '?°I-Inventars kann als weiteres Indiz fiir
diese Annahme gewertet werden (vgl. Abb. 2.8). Eine Iodriickhaltung von 20 %
seit 1967 erscheint realistisch.

45



Kapitel 4

Mefimethoden

Im Rahmen dieser Arbeit wurden '27I- und '2°I-Konzentrationen in verschiedenen
wissrigen Umweltproben bestimmt. Nach Entnahme einer Teilprobe fiir die Be-
stimmung des Gehalts an stabilem Iod wurde eine chemische Probenaufbereitung
der Wasserproben durchgefiihrt um stérende Elemente abzutrennen und das Iod
in eine fiir die Messung mit Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) geeignete
Form (Agl) iiberzufiihren. Die AMS-Messung wurde am Maier-Leibnitz-Labor
(MLL) in Garching durchgefiihrt.

4.1 Probenaufbereitung

Die Todkonzentrationen in Siilwasserproben lagen im Bereich weniger ug pro
Liter (s.a. Kap. 5), in Meerwasser wurden sie im Mittel zu 63 ug/l angegeben
[15]. Um bei Probenmengen zwischen 10ml und 21 eine ausreichende Menge an
Probenmaterial fiir die AMS-Messung zu erhalten! wurde zwischen 0,2 und 2 mg
127 Triiger zur Wasserprobe zugesetzt. Das '2°1/27I-Verhiltnis der erhaltenen
Probe wurde deswegen einzig durch den '2°I-Gehalt in der Wasserprobe und die
zugegebene Trigermenge festgelegt. Aus der anschlieBenden AMS-Messung war
folglich ein Riickschluf} auf die 2°I-Konzentration in den Wasserproben méglich.

Die Proben wurden filtriert, und Probenmengen iiber 100 ml wurden in einem
Vakuum-Rotationsverdampfer aufkonzentriert. Die Iodextraktion wurde nach ei-
nem in [58] beschriebenen Verfahren durchgefiihrt. Abb. 4.1 zeigt eine Ubersicht
iiber das chemische Aufbereitungsverfahren.

Im Oberflichenwasser gelostes Iod liegt als Iodid (I7) und Iodat (I03) vor.
Fir Fluwasser wurde zum Beispiel ein mittleres I~ /IO3-Ionenverhéltnis von
9 angegeben [8]. Um beide Iodformen zu beriicksichtigen wurde in einem er-
sten Schritt alles Iod zu Periodat (IO, ) aufoxidiert. Dabei wurde auch eine gute
Durchmischung von Proben- und Trégeriod sichergestellt.

!Eine Agl-Masse ab 0,2 mg war fiir die AMS-Messung ausreichend.

46



‘Wasser- Na,CO, (1IM)
probe [ ———p  NaClO —
150°C

(I,10,) ‘

2 HNO, (6N)
"I Triger ca,
(WI-Losung) NH,OH-HCI (1M)

‘ wiissriger Rest ‘+‘ I, in CCl, }—

cal,

‘ wiissriger Rest ‘+‘ L in CCl, ‘ L in CCl,

Abfall

HO
NaHSO, (IM)

HNO, (6N)

NaNo, (1M)

ccl i
‘ wissriger Rest ‘+‘ L in CCl, I in Wasser ‘+‘ CCI, Rest ‘
i NaHSO, (1M) T
HO

H,SO, (95%)
80°C

0,4

AgNO, (0,1mol/l)

Agl Fiillung

Abbildung 4.1: Chemische Aufarbeitung zur Iodextraktion aus wéssrigen Proben.

Abfall
Abfall

Das enthaltene Iod wurde dann mit einer 2-Phasen-Extraktionsmethode als
I in destilliertem Wasser aufkonzentriert und von Anionen gereinigt, die mit
dem I~ bei der anschlieenden Fillung mit Silbernitrat (AgNOj3) um die Ag™-
Ionen konkurrieren wiirden. Dazu wurde die unterschiedliche Loslichkeit von I
in Wasser und I in Tetrachlorkohlenstoff (CCly) ausgenutzt.

Der Ausfall an Agl wurde mit einer Zentrifuge abgetrennt und in einem Vaku-
umofen getrocknet. Das erhaltene Material wurde mit Silberpulver gemischt und
in Probenhalter fiir die AMS-Messung verprefit. Eine ausfiihrliche Beschreibung
des angewandten Verfahrens ist in [32] und [58] zu finden.

Als 2"I-Tréiger wurde Woodward-Iod (WI) verwendet, das in einer Iodmine
der Woodward Iodine Corp. (Oklahoma) gewonnen wurde. Es wurde als Tréger
verwendet, da dieses elementare Iod das niedrigste bisher gemessene 2°1/127]-
Verhiltnis aufweist [59]. Der '**I-Eintrag iiber den zugesetzten Triiger im Ver-
gleich zum in der Probe enthaltenen '?°T war unbedeutend. Durch Erwirmen
und Zugabe von Natriumhydrogensulfit (NaHSO3) wurde das elementare WI in
deionisiertem Wasser gelost [9], was eine einfache Dosierung erméglichte.

Das 2°1/'27I-Verhiltnis von WI wurde mit AMS zu (2,3 £ 0,7) - 10" * be-
stimmt, in guter Ubereinstimmung mit (1,3 £ 0,6) - 10~ aus einer fritheren
Messung [59].
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Parallel zu den Proben wurden Chemie-Blanks hergestellt um den ?°I-Eintrag
bei der Probenaufarbeitung zu bestimmen. Pro Probe wurde ein '*I-Eintrag zwi-
schen 2-10° und 2-10° at festgestellt. Sein Ursprung konnte nicht gekliirt werden.
Ein 'I-Eintrag iiber die verwendeten, hochreinen Chemikalien konnte ausge-
schlossen werden. Méglicherweise stammt zumindest ein Teil des '*°I-Eintrags
aus der Raumluft, da die gemessene Verunreinigung auf konstant kleiner 6-10° at
pro Probe reduziert werden konnte, nachdem die Probenchemie unter Stickstoff-
atmosphére durchgefiihrt wurde.

4.2 'YI-Messung mit AMS

Die '#1/'?7] Isotopenverhiltnisse der chemisch aufbereiteten Proben wurden am
Maier-Leibnitz-Labor in Garching mit Beschleunigermassenspektrometrie (AMS)
bestimmt.

Aus einer Cs-Sputterionenquelle werden dabei negative Ionen extrahiert und
durch die Kombination aus einem Magneten und einer elektrostatischen Ablen-
kung nach einfach negativ geladenen Ionen der Masse 129 vorselektiert. Da das
einzige stabile Isobar von '?°I, nimlich '?°Xe, keine negative Ionen bildet, ist eine
aufwendige Isobarenunterdriickung bei ?I-AMS nicht nétig.

Nach dem Durchlaufen einer 150kV Vorbeschleunigung erfolgt im Tandem
Beschleuniger bei einer Terminalspannung von 10,5 MV die Beschleunigung auf
hohe Energien. Da bei der Umladung der Ionen im Terminal alle Molekiile zerstort
werden, gibt es bei AMS keinen molekularen Untergrund.

lonen-

Quelle
Tandem "
Wienfilter .
Injektor- ( Analysier-
Ma t Magnet
ane -
N )
18°
Ablenkung

Magnet
Detektor-

System
N

Flugzeit-
strecke 3 m

Abbildung 4.2: Strahlfithrung durch das AMS-System am MLL.
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Auf der Hochenergieseite des Beschleunigers durchlaufen die Ionen einen Ge-
schwindigkeitsfilter (Wien-Filter) und werden dann in einem hochauflésenden
Magneten nach ihrer magnetischen Steifigkeit % selektiert. Hier wird der Ladungs-
zustand 117 mit einer Ionenenergie von 128 MeV ausgewihlt. Ein Schaltmagnet
lenkt den Strahl zum Mefiplatz. In Abb. 4.2 ist das AMS-System schematisch
dargestellt.

Da keine Isobarenunterdriickung im Detektorsystem nétig ist, kann '2°T dort
durch Bestimmen der lonenenergie und der Ionengeschwindigkeit eindeutig identi-
fiziert werden. Das hierfiir verwendete Detektorsystem besteht aus zwei Channel-
plate-Detektoren fiir eine Flugzeitmessung (TOF) und einer Frischgitter-Ionisa-
tionskammer (IK).

Die Konstruktion der verwendeten IK ist eng an eine in [60] beschriebene IK
angelehnt. Die Reichweite der '?°I-Tonen betrigt in der mit Iso-Butan beschickten
IK bei einem Kammerdruck von 80 mbar etwa 85 mm. Die Ionen deponieren auf
dieser Strecke ihre komplette Energie im Detektorgas. Das iiber einen Vor- und
einen Hauptverstirker gefithrte IK-Signal wird vom Datenaufnahmesystem aufge-
zeichnet. Fiir die Datennahme und -analyse wird das Softwarepacket MARaBOU
[61] verwendet. Die Energieauflésung der Frischgitter-lonisationskammer betrigt
etwa 2 %. Sie ist ausreichend, um im Vergleich zu '?°T leichtere Ionen mit dhnlicher
magnetischer Steifigkeit abtrennen zu kénnen (Abb. 4.3a).

T 2000 2 F
© =] [
X a. : 127 8 [ b
w L I-129
© 1950 |
Te-130
Te-128 : 10

1900

1-129

1850 Te-128

1800 Te-130

130014001560 600" 1700" 1800 1900 2000 1800 1850 - 900 4950 " 2000
Energie [Kanal] TOF [Kanal]
Abbildung 4.3: Typische Spektren eines Eichstandards: a) Flugzeitsignal iiber der
Energie. Da Start- und Stoppsignal der Channelplate-Detektoren vertauscht sind,
liegen langsamere Ionen bei hoheren TOF-Kanalnummern. Ein Energiecut auf
die *°I-Energie liefert das Flugzeitspektrum (b). Deutlich getrennt sind '3°Te,
1297, 128Te und '*T (von links nach rechts) zu erkennen. Am '*I-Peak ist die
Halbwertsbreite durch vertikale Linien markiert und ein Gaufl-Fiit angewendet.

Im Channelplate-Detektor werden beim Durchgang durch eine diinne Kohlen-
stoffolie (d ~ 10 um) Elektronen freigesetzt, in einem elektrostatischen Feld be-

schleunigt und auf ein Microchannel-Plate (Hamamatsu F1094-21) reflektiert. An
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einer Anodenplatte werden die vervielfachten Elektronen gesammelt. Das erhal-
tene Signal generiert ohne Vorverstiarkung ein logisches Signal in einem Constant-
Fraction-Trigger [32, 62]. Die Zeitdifferenz zwischen den logischen Signalen bei-
der Channelplate-Detektoren wird iiber einen Time-to-Amplitude-Converter in
ein Spannungssignal gewandelt und vom Datenaufnahmesystem aufgezeichnet.
Als Mastergate fungiert das Signal des in Flugrichtung zweiten Channelplate-
Detektors. Abb. 4.3b zeigt ein typisches Flugzeitspektrum eines Eichstandards,
das iiber den in Abb. 4.3a markierten Cut (vertikale Linien) auf die '?°I Energie
erhalten wurde.

Fiir jede Probe wurde die '?°I-Zihlrate im Detektor und der Strom an sta-
bilem Iod in einem Faradaycup vor dem Eintritt in den Tandem-Beschleuniger
gemessen. Ein Vergleich mit der '2°I-Z#hlrate und dem stabilen Iodstrom eines
Standards mit bekanntem '?°T/'?7I-Verhéltnis liefert das '?°T/'?"I-Verhéltnis der
Mefiprobe.

Bei der '*I-AMS wurde eine TOF-Auflésung von 440 ps erreicht. Mit einer
129711+ _Jonenenergie von 128 MeV betriigt bei der verwendeten Flugzeitstrecke
von 3m zwischen den beiden Channelplate-Detektoren der Flugzeitunterschied
zwischen 2TH+ und den fiir die **I-AMS-Messung kritischen 2Te!!*- und
130Tell+ Tsotopen jeweils 1,7ns. Die Abtrennung von diesen im TOF-Spektrum
benachbarten Isotopen war ausreichend (Abb. 4.3).

Bei friiherer 12I-AMS am MLL wurde fiir die Flugzeitmessung ein Channel-
plate-Detektor in Kombination mit einem Oberflichensperrschicht-Zahler ver-
wendet [32]. Durch die Inbetriebnahme des zweiten Channelplate-Detektors fiir
die Flugzeitmessung wurde die TOF-Auflésung um 20 % verbessert.

4.3 12I-Standard

Beschleunigermassenspektrometrie ist eine relative MeSmethode, die das 12°1/1%71-
Isotopenverhiltnis relativ zu einem Eichstandard liefert. Der Standard ist fiir die
Messung deswegen von grofler Bedeutung. Fiir die Messungen wurden Standards
mit einem '2°1/'?"I-Verhéltnis von 107,107 10~ und 10~'2 aus einer kalibrier-
ten ?I-Lésung (Amersham) durch mehrfaches Verdiinnen hergestelt.

Ublicherweise wurde fiir die AMS Messung der 10~"'-Standard verwendet. Die
1297 /127-Verhiltnisse der anderen Standards wurden relativ zu diesem bestimmt.
Abb. 4.4 zeigt die erhaltenen Meflwerte.

Ein weiterer AMS-Standard mit einem Nominalverh&ltnis von 4, 72-1071 [63]
wurde zu (4,1 £ 0,6) - 107! bestimmt. Er wird an der PSI/ETH AMS-Anlage?
in Ziirich (Schweiz) als Standard fiir AMS-Messungen verwendet. In Abb. 4.4 ist
der Mefiwert, als D1 markiert, hinzugefiigt. Im Rahmen der Mef}fehler stimmen
die gemessenen 2°1/'2"I-Verhiltnisse mit ihren Nominalwerten perfekt iiberein.

2Beschleunigerlabor des Paul-Scherrer-Instituts und der Eidgendssischen Technischen
Hochschule Ziirich an der ETH Honggerberg
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Abbildung 4.4: Fiir die einzelnen Standards gemessene '2°1/'?"I-Verhéltnisse re-
lativ zur ihren Nominalwerten. Die mit D1 markierte Probe wird am PSI/ETH
als Standard fiir "**I-AMS verwendet.

4.4 12I-Messung

Um neben der ??I-Konzentration einer Wasserprobe auch ihr urspriingliches
1291 /127_Verhiltnis zu bestimmen, wurde ihre >’ I-Konzentration iiber eine pho-
tometrische Methode nach [58] bestimmt. Hier wurde die Reaktion:

As(IIT) + 2Ce(IV) — As(V) + 2Ce(III)

ausgenutzt, bei der I~ als Katalysator wirkt. Das gelbe Ce(IV) wird dabei zu
transparentem Ce(III) reduziert, wobei die Reaktionsgeschwindigkeit direkt pro-
portional zur Iodidkonzentration in der Probe ist.

Zur Wasserprobe wurde arsenige Siure (As(OH)s, 0,1 M) im Uberschuf zu-
gegeben. Neben seiner Rolle als Elektronendonor fiir die Ce(IV)-Ionen redu-
zierte As(OH); auch 1035 zu I". Dadurch wurde sichergestellt, dafi der gesam-
te lodgehalt der Probe bestimmt wurde. Bei Zugabe von Ammoniumcersulfat
((NH4)4Ce(SO4)4, 20mM) startet die Reaktion.

Mehrmals innerhalb von einer Stunde wurden davon Teilproben entnommen
und der Ce(IV)-Abbau abrupt durch Zugabe von Brucin (Cy3HpsN2Oy, 14 mM)
gestoppt. Es bildete sich eine chemische Verbindung, deren Féarbung zur Ce(IV)-
Ionenkonzentration proportional war. Die Absorption bei 454 nm wurde anschlie-
Bend fiir alle Teilproben {iber eine photometrische Messung bestimmt (Abb.4.5).
Aus der zeitlichen Abnahme der Absorption A folgte die Reaktionsgeschwindig-
keit.

Die '?"I-Konzentration einer Probe resultierte aus einem Vergleich seiner Re-
aktionsgeschwindigkeit mit den Reaktionsgeschwindigkeiten von Standardlésun-
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Kapitel 5

1291-Messungen in Umweltproben
und Interpretation

In Europa 148t sich die Ausbreitung von gasformig in die Umwelt eingebrach-
tem '2°I studieren. Die gasférmigen '?°I-Freisetzungen aus den Aufarbeitungs-
anlagen La Hague (Frankreich) und Sellafield (Grofibritannien) sind fiir die ver-
gangenen 30 Jahre bekannt. Abgesehen von den Proben aus der unmittelbaren
Umgebung der Testanlage WAK bei Karlsruhe [43, 64, 65] wurde der Anstieg
der 'I-Konzentrationen in europiischen Umweltproben den '?°I-Freisetzungen
dieser beiden Aufarbeitungsanlagen zugeschrieben [31, 37, 66, 67, 68, 69, 70]. Auf
die Bedeutung der Aufarbeitungsanlage Marcoule (Frankreich) fiir die Interpre-
tation der '*I-Konzentrationen im Wasser der Rhone, des Mittelmeeres [58] und
in Regenwasser aus Bayern [71] wurde schon hingewiesen. Die atmosphérischen
1291_Freisetzungen aus dieser Anlage sind allerdings nur fiir die letzte Dekade
bekannt (s.a. Kap. 2.2.2).

5.1 T im Eis vom Fiescherhorngletscher

Ein Eisbohrkern vom Fiescherhorngletscher wurde schon friiher als Reservoir fiir
eine zeitaufgeloste Messung der '**I-Depositionen verwendet [9]. Die Messungen
in [9] decken nur den Zeitbereich von 1950 bis 1986 ab, in dem die '*I-Emissionen
der europiischen Aufarbeitungsanlagen nur teilweise bekannt sind. Eine daran
anschliefende Messung am Fiescherhorngletscher sollte den Zusammenhang zwi-
schen den '?I-Freisetzungen und den '??I-Depositionen kliren.

Am Fiescherhorngletscher im Berner Oberland (Schweiz) wurde im Dezem-
ber 2002 ein 150 m langer Bohrkern entnommen [72]. Er wurde in 4-5cm lange
Teilproben unterteilt. Die oberen 108 m des Bohrkerns wurden iiber die saisonale
Variation von NH;, Ca?~, 2H und O datiert. Die Unsicherheit in der Zeiteichung
betriagt 1-2a [73, 74].

Hiervon wurde uns vom Paul Scherrer Institut (PSI) in Villigen (Schweiz)
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Probenmaterial fiir die Bestimmung der 2°I-Konzentrationen zur Verfiigung ge-
stellt, das den Zeitbereich zwischen 1975 und 2002 abdeckt. Das Probenmaterial
wurde je nach verfiigharer Menge und abgeschiitztem '2°I-Gehalt in Jahres- bzw.
2-Jahresproben zusammengefafit.

Die AMS Messung des aufbereiteten Probenmaterials lieferte 12°1/127I-Verhlt-
nisse zwischen 6-107'% und 2-10~!%, in der Regel lag das 12°1/!2"I-Verhéltnis in den
aufbereiteten Proben bei einigen 10712, Die Mefiwerte der zugehorigen Blankpro-
ben lieferten '2°I/12"I-Verhéltnisse zwischen 5-107'* und 2-107', immer deutlich
unterhalb der '?°I/'?7I-Verhiltnisse in den Proben. Die nach der Blankkorrektur

resultierenden '?’I-Konzentrationen sind in Tab. 5.1 aufgefiihrt.

Jahr Probe Tiefe | '*’I-Konz. 1291_Dep.
[ml] [m wi] | [10%at/1] | [10'%at/m?a]
1970/71 | 43 64,18 | 1,21 + 0,19 | 0,19 4+ 0,03
1972/73 | 69 60,96 | 0,58 + 0,16 | 0,15 + 0,04
1974 31 55,71 | 1,47 + 0,10 | 0,24 4+ 0,02
1975/76 | 35 54,10 | 0,61 + 0,31 | 0,1 + 0,05
1977/78 | 54 50,95 | 3,04 + 0,50 | 0,7 £+ 0,12
1979/80 | 42 46,32 | 2,12 + 0,47 | 0,39 £+ 0,09
1981 27 4263 | 0,54 + 0,20 | 0,08 + 0,03
1982 91 41,11 | 1,44 4+ 0,26 | 0,16 + 0,03
1983 20 40,02 | 10,8 + 0,44 | 1,85 4+ 0,08
1984 26 38,32 | 6,11 + 1,18 | 0,87 = 0,17
1985 34 36,90 | 1,63 + 0,76 | 0,25 4+ 0,12
1986 19 35,34 | 6,34 + 2,53 | 0,61 + 0,24
1987 47 34,38 | 8,39 + 1,25 | 1,82 £+ 0,27
1988 41 32,21 | 4,58+ 0,57 | 0,9 + 0,11
1989/90 | 39 28,21 | 1,65 + 0,24 | 0,33 4+ 0,05
1991 43 26,27 | 1,27 £ 0,22 | 0,24 £ 0,04
1992/93 | 56 22,78 10,81 + 0,27 | 0,15 £ 0,05
1994/95 | 49 18,94 | 2,79 £ 0,41 | 0,48 + 0,07
1996 31 17,29 | 2,27 £ 0,57 | 0,45 £+ 0,11
1997 31 15,29 | 1,23 +£0,17 | 0,37 + 0,05
1998 26 12,27 | 1,11 £ 0,29 | 0,27 + 0,07
1999/00 | 52 7,40 | 0,77 + 0,14 | 0,18 + 0,03
2001/02 | 55 2,71 1,23 £0,21 | 0,32 + 0,06

Tabelle 5.1: Aufbereitete Probenmenge, Unterkante der betrachteten Eisschicht
in m wasserdquivalent (m w#), gemessene '*I-Konzentrationen und resultierende
129T_Depositionsfliisse.

Die im Fiescherhorngletscher gemessenen '*°I-Konzentrationen sind zusam-
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men mit den '*I-Konzentrationen aus [9] in Abb. 5.1 dargestellt. Die beiden

" 'Fieschethorn88 --o-— T T
Fiescherhorn02 +———
10 | * 1
11
=) ov5]
ooE ,_%_:é]é‘ o} "%“};I;{
= o +
g i
§ 1L F{@‘ S)J 5 §3* J[ + *‘% %ﬂ i
= 5 ¢ 7 off ° ¢ JF +
8 of 3 2%, + Jr
g ; S
< . :
g e 8
- o i 4
0.1 | o B
I
b0
1950 1960 1970 1980 1990 2000

Abbildung 5.1: Am Fiescherhorn gemessene '*I-Konzentrationen () im Vergleich
mit den in [9] ver6ffentlichten Werten (o).

MefBreihen zeigen im Uberlappbereich eine im wesentlichen gute Ubereinstim-
mung, einzelne Abweichungen deuten auf einen kleinen Unterschied in der Zeit-
skala. Eine aussagekriiftigere Vergleichsgrofe ist die mittlere 12I-Konzentration,
da hier die relative Abweichung in der Datierung weniger ins Gewicht fallt.

Die mittlere '?°I-Konzentration wurde im Uberlappbereich (1975-1986) der bei-
den Bohrkerne bestimmt. Fiir den hier gemessenen Bohrkern ergab sich die mitt-
lere 1?I-Konzentration in diesem Zeitbereich zu (2,5 4 0,8) - 10®at/l, fiir den
fritheren Bohrkern [9] zu (2,140, 3)-10% at/l. Die mittleren *°I-Konzentrationen
stimmen im Rahmen der Fehler perfekt iiberein.

Da die beiden Bohrkerne teilweise grofie Unterschiede in den jéhrlichen Eis-
Akkumulationsraten aufwiesen, war die Ubereinstimmung der zugehérigen '2I-
Depositionsfliisse in diesem Zeitbereich weniger gut wie die der **I-Konzentra-
tionen. Zwischen 1975 und 1986 akkumulierte der in dieser Arbeit gemessene
Bohrkern 19,72m wé, der in [9] beschriebene hingegen nur 16,78 m wi. Daraus
resultierte fiir den ersteren eine '*I-Fluenz von (5,0 & 1,6) - 10*? at/m?, im Ver-
gleich zu (3, 540, 4)-10'? at/m? fiir den letzteren. Diese Abweichung ist vollsténdig
auf die unterschiedlichen Eisakkumulationsraten zuriickzufiihren.

Abb. 5.2 zeigt die hier ermittelten ?*I-Depositionsfliisse kombiniert mit den
in [9] verdffentlichten 2°I-Depositionsfliissen der Jahre 1950 bis 1974. Da auch in
diesem Zeitbereich die Akkumulationsraten der beiden Bohrkerne mit 37,77 m wi
und 33,29 m wé deutlich unterschiedlich waren, wurden in Abb. 5.2 die in [9]
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Abbildung 5.2: Am Fiescherhorn gemessene 2°I-Depositionsfliisse (x), erginzt
mit den in [9] verdffentlichten Werten (o). Letztere wurden mit dem Verhéltnis
der Akkumulationsraten im Zeitbereich 1950 bis 1974 hochskaliert.

angegebenen '2°I-Depositionsfliisse mit dem Verhéltnis der Akkumulationsraten
korrigiert.

5.1.1 Vergleich mit den europiischen ?’I-Emissionen

Fiir einen Vergleich der im Fiescherhorngletscher gemessenen 2°I-Depositions-
fliisse mit den '?°I-Emissionen wurde in Abb. 5.2 die Summe der gasférmigen
129]_Freisetzungen aus den europiischen Aufarbeitungsanlagen hinzugefiigt. Den
19]-Freisetzungen der Jahre vor 1988, wo die Freisetzungen aus Marcoule nicht
bekannt sind, liegt die Abschiitztung in Kap. 2.2 zugrunde. Die fliissigen '?°I-
Freisetzungen der Anlagen in Sellafield und La Hague waren im Gegensatz zu
den gasférmigen '?I-Freisetzungen in der letzten Dekade etwa konstant geblieben
(s.a. Abb. 1.2).

Tendentiell stimmen die 1?I-Depositionsraten und die gasformigen '2°I-Freiset-
zungen iiberein. Die Messungen am Fiescherhorngletscher bestétigen, dafi die
gasformigen '?°I-Freisetzungen aus den europiischen Aufarbeitungsanlagen als
die wesentliche Quelle fiir atmosphérisches '?°I in Mitteleuropa anzusehen sind
31, 71].

Die ?°I-Depositionsraten weisen aber eine Substruktur auf, die allein aus dem
Verlauf der '#°I-Freisetzungen nicht verstanden werden kann.

e Zwischen 1994-2000 erkennt man eine gute Korrelation zwischen den gasfor-
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migen '2°I-Emissionen der européischen Aufarbeitungsanlagen und den 2°I-

Depositionsfliissen am Fiescherhorngletscher.

e Zwischen 1988 und 1993 scheint der ?°I-Freisetzungsverlauf in den ?°I-

Depositionsraten erkennbar, relativ zu den Jahren 1994-2000 liegen die be-
obachteten 1?°I-Depositionsraten aber um einen Faktor 2-3 niedriger als aus
den ®I-Freisetzungen erwartet wurde.

e Vor 1988 sind in den ?°I-Depositionsraten scharf ausgeprigte Maxima und
Minima zu erkennen. Die Minima liegen noch unterhalb der erwarteten
Werte, selbst wenn der abgeschitzte Marcoule-Beitrag vernachléssigt wird.
Die Maxima liegen deutlich {iber den erwarteten Werten, selbst wenn man
die maximal zulissigen '*°I-Freisetzungen aus Marcoule ansetzt. Uber be-
deutende Betriebsstorungen in diesen Jahren ist nichts bekannt.

Neben Fluktuationen in den Eisakkumulationsraten und in den Trajektorien
der 2°I-Ausbreitung mit dem Wind kann méglicherweise auch die Eisgenese fiir
die beobachtete Substruktur in den ?°I-Depositionsraten verantwortlich gemacht
werden.

Der untersuchte Bohrkern wurde im Rahmen des VITA-Projekts des NCCR-
Climate' auch auf partielles Anschmelzen und Absickern des Schmelzwassers in
tiefere Schichten untersucht [74]. Nach einer Vorstudie am Fiescherhorngletscher
liegen die Eistemperaturen in den oberen 5m nimlich nur wenig unter 0°C. Erst
ab Tiefen von etwa 60 m liegen die Eistemperaturen zwischen -3 und -7°C [72].
Ein Anschmelzen der oberen Eisschicht kann durch eine ldngere Periode mit
erhohter Lufttemperatur oder durch groflere atmosphérische Staubeintréige aus-
gelost werden [74]. Als Folge wird in tieferen Eisschichten die Bildung von Eislin-
sen beobachtet. In [74] wurden fiir den Zeitraum zwischen 1974 und 2002 Varia-
tionen in den Konzentrationen an NH; und SO, mit Staubhorizonten im Eis und
mit dem Auftreten von Eislinsen in tieferen Schichten in Verbindung gebracht.

In Abb. 5.3 sind Schichten mit Eislinsen (grau schattiert), mit Staubhorizon-
ten (Dreiecke) und mit erhohten Ionengehalten (horizontale Linien) hervorgeho-
ben. Ein Vergleich mit Abb. 5.2 zeigt eine markante Ubereinstimmung zwischen
den vermuteten Anschmelzhorizonten und den geringen '?°I-Depositionsraten ei-
nerseits, und zwischen den Eislinsenhiufungen und den hohen '*°I-Deposition-
sraten andererseits. Im Eis vom Fiescherhorngletscher muf eine nicht vernachlés-
sighare Abwirtsmigration des deponierten '?°I angenommen werden. Diese kann
mdglicherweise die Substruktur in den gemessenen 2°I-Depositionsraten erkliren.

5.1.2 Vergleich mit Regenwasser aus Ziirich

In den Jahren 1994 bis 1997 wurde in Diibendorf nahe Ziirich (Schweiz) Regen-
wasser auf seinen 2°I-Gehalt hin analysiert und fiir die betrachteten Zeitberei-
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Abbildung 5.3: Variationen von 2H, SO;~ und NH} im Fiescherhornbohrkern in
Abhéngigkeit von der Schichttiefe [m wé]. Eisschichten mit Eislinsen sind grau
schattiert dargestellt, Dreiecke markieren Staubschichten im Eis [74].

che die resultierenden '**I-Depositionsfliisse angegeben [31]. Die dort gemessenen
129T.Depositionsfliisse sind in Tab. 5.2 mit den am Fiescherhorngletscher bestimm-
ten ?°I-Depositionsfliissen gegeniibergestellt. Auch die aus den Regenwasserpro-
ben bestimmten '?°I-Depositionsfliisse zeigen einen Abfall zwischen 1994 und
1997. Ein wesentlicher Unterschied in den entsprechenden '?I-Depositionsfliissen
ist aber offensichtlich. Fiir den betrachteten Zeitbereich liegt der mittlere 2°I-
Depositionsflufl am Fiescherhorngletscher um etwa einen Faktor 6 niedriger als
im ziiricher Regenwasser.

Regenwasser, | '*I-Konz. '?°I-Dep.-flul || Fiescherhorn- | ?°I-Dep.-fluf3
Diibendorf | [10%at/1] [10'%?at/m?a | gletscher [ 10'% at/m?a |
02/94-12/94 | 31,6 3.8 1994/95 0.48
01/95-09/95 | 26,3 2.7 1996 0,45
08/96-06/97 | 33,1 17 1997 0,37

Tabelle 5.2: 12I-Konzentrationen in Regenwasser aus Diibendorf und resultieren-
de I-Depositionsfliisse [31] verglichen mit den Messungen am Fiescherhorn.

Die mittlere 12"I-Konzentration in Regenwasser von 15 unterschiedlichen Sam-
melstellen auf der Nordhalbkugel betrug 3,0 ug/1 [8]. Demgegeniiber ergab ei-
ne Sammelprobe vom Fiescherhorngletscher aus dem Zeitbereich 1963 bis 2002
einen 2"I-Gehalt von < 0,6 ug/l. Das deutet darauf hin, daf zwischen den '*I-
Konzentrationen im Gletschereis und im Regenwasser auch ein dhnlicher Faktor
liegt, wie er fiir ?°I gefunden wurde.

Drei mogliche Erkldrungen fiir die im Vergleich zum Regenwasser geringere
Iod-Konzentration in Gletschereis sind denkbar:
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e Die Iod-Konzentration der Luft bleibt bei zunehmender Héhe konstant,
aber die absolute Luftfeuchtigkeit fillt. Dabei wird die Iod-Konzentration in
den mitgefithrten Wassertropfen verdiinnt. Die Iod-Deposition bleibt dabei
héhenunabhéngig.

e Die Iod-Konzentration der Luft nimmt mit zunehmender Héhe ab, da zum
Beispiel ein Grofteil des mitgefiihrten Iods schon in tieferen Lagen aus-
gewaschen wurde. Es folgt eine mit zunehmender Hohe reduzierte lod-
Konzentration im Schnee und auch eine reduzierte Deposition an Iod.

e Die Tod-Deposition ist von der Hohe des betrachteten Ortes unabhéngig.
Infolge von Photooxidation (I"+hv — 0,5-15 [75]) oder bei der Eisgenese
entweicht mit dem Schnee deponiertes Tod.

Fiir stabiles Iod wurde eine Abnahme der Konzentration mit zunehmender
Hohe schon frither beschrieben [8]. Hier wurde darauf hingewiesen, daf§ der Iod-
gehalt der Atmosphéire in 1000 miiNN nur noch 40 % vom Iodgehalt auf Meeres-
niveau betrdgt. Ein vergleichbarer Effekt wurde auch fiir SO, -Ionen beobachtet
[76].

Es kann also angenommen werden, dafl nur ein kleiner Teil des in den Wolken
der unteren Troposphire mitgefithrten '2°T in hohere Schichten gelangt, die die
Gletschereisbildung speisen.

Ein direkter Vergleich der '?°I-Depositionsfliisse, die aus Gletschereisproben
bestimmt wurden, und solchen, die aus Regenwasserproben in tieferen Lagen
bestimmt wurden, ist damit nicht méglich. Um von den Messungen in Gletschereis
auf eine 2°I-Deposition in tieferen Lagen schliefien zu konnen ist eine Korrektur
um den Hohenfaktor Fj, notig. Zwischen dem Fiescherhorngletscher (3900 miiNN)
und der ziiricher Tallage (408 miiNN) gilt F}, = 6.

Im Gletschereis vom Iniltschek (4100m NN, Kirgistan) wurde eine
Depositionsfluenz von 6,1 - 10"? at/m? gemessen [77]. Aus der in dieser Arbeit
bestimmten '?I-Konzentration im nahe gelegenen Issyk Kul (1600 m iiNN, Kir-
gistan) folgt eine '**T-Depositionsfluenz von (16 + 1) - 10'? at /m?. Beriicksichtigt
man ferner noch die mit 1,9 m wasseriquivalent pro Jahr deutlich hohere Akku-
mulationsrate am Iniltschekgletscher [78], dann folgt hier sogar ein Hohenfaktor
FH:8.

Aus der *I-Depositionsfluenz von (1,14 4+ 0,06) - 10'3at/m? am Fiescher-
horngletscher resultiert nach Beriicksichtigung von F}, eine 12*I-Depositionsfluenz
in Ziirich von (8,5 £ 0,4) - 10'® at/m?. Dieser Wert deckt sich gut mit der aus
dem Transportmodell erwarteten ?*I-Depositionsfluenz von 7,6 - 10'3 at/m?.
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5.1.3 Kernwaffenfallout am Fiescherhorngletscher

Die bei der Explosion einer Atombombe freigesetzte Energie stammt im wesent-
lichen aus der Spaltung von ?*¥U und der Fusion von ?H und *H. Dabei fallen die
Spaltprodukte entsprechend ihrer Spaltausbeuten bei der Kernspaltung an. Sie
wurden, zumindest bei den gréfleren oberirdischen Kernwaffenexplosionen, mit
dem Explosionskern in die Stratosphére eingetragen. Dort konnten sie sich global
ausbreiten ehe sie auf der Erdoberfliche deponiert wurden [79].

Die Spaltprodukte 2T und '3"Cs werden bei der mit schnellen Neutronen in-
duzierten Spaltung von 2*®U produziert. Fiir 1*”Cs wurde eine Spaltausbeute von
5,57 % angegeben [20]. Mit den Spaltausbeuten der benachbarten Radionuklide
aus [20] wurde die Spaltausbeute von %I zu 1,58 % interpoliert. Unter Beriick-
sichtigung der Zerfallskorrektur fiir 37Cs ist nach etwa 35a seit der Deposition
ein 37Cs/'1-Verhiltnis von 1,6 zu erwarten.

Am Fiescherhornbohrkern von 1988 wurden die '37Cs-Depositionsraten be-
stimmt [80]. Da die '?I-Messungen dieses Bohrkerns bei den Jahren 1954, 1959
und 1962 Liicken aufwiesen [9], wurden diese Jahre fiir den Vergleich von '#1
und ¥7Cs aus dem Kernwaffenfallout nicht beriicksichtigt. Es wurde ferner an-
genommen, daf bis 1963 die '?°I-Depositionsraten am Fiescherhorngletscher vom
Kernwaffenfallout dominiert wurden. Unter diesen Randbedingungen wurden die
Depositionsfluenzen von '#I und '37Cs am Fiescherhorngletscher im betrachteten
Intervall zu (4,0 £0,3) - 10" at/m? bzw. (2,5+0,1) - 10'?at/m? bestimmt. Es
resultiert im betrachteten Bereich ein 37Cs/'2°I-Verhiltnis von 6,3 40, 5, das si-
gnifikant iiber dem erwarteten '37Cs/!?°I-Verhiltnis von 1,6 liegt. Es wurde also
mit dem Bombenfallout um einen Faktor 4 weniger '2°T am Fiescherhorngletscher
deponiert, als aus den '*"Cs-Depositionen erwartet worden wire.

Unter Beriicksichtigung der gegeniiber '*”Cs reduzierten '?°I-Deposition 148t
sich mit Hilfe des Transportmodells also der Beitrag des Kernwaffenfallout an den
129T_Depositionsraten am Fiescherhorngletscher berechnen. Er wurde in Abb. 5.2
mit der Abschiitzung der friihen '?°I-Freisetzungen aus den européischen Aufar-
beitungsanlagen (gepunktete Linie) kombiniert. Die ?°I-Depositionshistorie der
Bohrkerne vom Fiescherhorngletscher kann hiermit zufriedenstellend beschrieben
werden.

5.2 !»I-Messungen am Beluchagletscher

Im Juli 2001 wurde von einem schweizerisch-russischen Expeditionsteam am Be-
luchagletscher im sibirischen Altai (Ruflland) in 4062 m #.NN. ein Eisbohrkern
entnommen [81]. Der 140 m lange Bohrkern wurde in gefrohrenem Zustand in die
Schweiz transportiert und dort iiber die 2!°Pb Aktivititen und den Tritiumpeak
aus dem Bomben-Fallout 1963 datiert [82]. Die oberen 86 m dieses Kerns decken
den Zeitraum zwischen 1941 und Sommer 2001 ab.
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Von diesem Kern wurden vom PSI Teilproben fiir die 12°T-Messung mit AMS
zur Verfiigung gestellt. Die Proben aus dem Zeitbereich von 1941 bis 1981 hatten
am PSI bereits eine chemische Behandlung zur Plutoniumextraktion [82] durch-
laufen. Sie waren in Intervalle von 2,6 bis 4,4 a zusammengefafit.

Zeitbereich | Probe Eis-Akk. | '%I-Konz. 1291_Dep.
[ml] [m wi] [10%at/1] | [10*%at/m?a]
1940,9 - 49.4 | 515 3,71 0,06 = 0,02 | 0,24 & 0,08
19494 - 52,4 | 267 1,32 | 0,11 £ 0,06 | 0,49 + 0,27
1952,4 - 55,2 | 223 1,27 0,29 £0,09 | 1,31 + 0,41
1955,2 - 59,0 | 77 1,76 | 0,52 £ 0,27 | 2,41 + 1,25
1959,0 - 62,4 | 81 1,61 | 0,52 +0,23 | 247 + 1,11
1962,4 - 65,7 | 77 1,59 | 0,78 £0,19 | 3,77 &+ 0,91
1965,7- 69,0 | 75 1,59 | 2,64 £0,55 | 12,7 + 2,66
1969,0 - 72,0 | 71 1,49 | 0,85 £ 0,42 | 4,20 + 2,10
1972,0- 75,0 | 68 1,49 |0,62+0,33| 3,08+ 1,62
1975,0- 77,9 | 32 1,41 |229+0,64 | 10,9 + 3,03
1977,9- 81,0 | 31 1,42 |3,72+0,86 | 17,2 + 3,98
1981,0 - 84,4 | 27 1,42 |3,13+£1,02 | 13,0 £+ 4,23
1984,4 - 86,8 | 21 1,39 | 2,00 +0,35 | 11,6 + 2,03
1986,8 - 89,8 | 32 1,73 | 1,63 £ 0,67 | 9,33 + 3,84
1989,8 - 924 | 31 1,13 | 0,54 £ 0,05 | 2,37 + 0,22
1992,4 - 96,5 | 30 1,64 |1,08+0,32| 4,36 + 1,29
1996,5 - 98,8 | 32 1,26 | 0,66 £0,3 | 3,56 + 1,61
1998,8 - 01,5 | 35 147 | 0,36 £0,1 | 1,99 + 0,57
11940,9-015 | - 28,68 |1,13+0,10] 5,35 + 0,48 |

Tabelle 5.3: Zeitbereiche der Einzelproben, aufbereitete Probenmenge, Eis-
Akkumulation in m wasserdiquivalent (m wi), gemessene '*I-Konzentrationen
und resultierende '2°I-Depositionsfliisse. Die Mefiwerte des Zeitbereichs 1941-75
wurden um einen chemischen Verlustfaktor korrigiert (siehe Text).

Proben von 1975-2001 stammen von unbehandelten Eisaliquots, die fiir die Be-
stimmung der enthaltenen Ionenkomponenten zuriickgehalten wurden. Die Ein-
zelproben wurden dann in Sammelproben von 2,5-4 a Intervalle zusammgefaf}t.
Um den Iodverlust bei der am PSI durchgefiihrten chemischen Behandlung zu
bestimmen, wurden zwei Proben (1975-1978 und 1978-1981) mit und ohne Be-
handlung gemessen. Bei beiden Proben wurde ein Verlust an '2°T von 70 % ge-
messen. Um diesen Verlustfaktor wurden alle Mefiwerte des Zeitbereichs 1941-75
korrigiert.

In Tab. 5.3 sind die den Eisschichten entsprechenden Zeitintervalle mit den
akkumulierten Eismengen [83] aufgefiihrt. Die gemessenen '?*I-Konzentrationen
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und die resultierenden '2°I-Depositionsfliisse in diesen Zeitriumen sind ebenfalls
in der Tab. 5.3 angegeben.

Mit den vorhandenen Probenmengen konnten '2°I-Konzentrationen zwischen
6 - 105at/1 und 4 - 10%at/1 im Gletschereis zuverliissig analysiert werden.

Die im Beluchaeis gemessenen '?°I-Konzentrationen sind im Zeitverhalten und
den absoluten Werten sehr #hnlich zu den im Fiescherhorn gemessenen !2°I-
Konzentrationen (s.a. Kap. 5.1). Wegen vergleichbaren *°I-Eintriigen und ver-
gleichbaren Quelle-Depositionsort Entfernungen ist das auch zu erwarten. Die
mittlere '2°I-Konzentration im betrachteten Zeitbereich liegt am Belucha bei
(1,1 £0,1) - 10%at/1 gegeniiber (1,6 £ 0,5) - 10%at/1 am Fiescherhorn zwischen
1961 und 2002.

Die 2°I-Depositionsfliisse sind in Abb. 5.4 dargestellt. Sie zeigen, wegen der
zeitlich relativ konstanten Eis-Akkumulationsraten am Belucha, das gleiche Zeit-
verhalten wie die ?I-Konzentrationen. Die 12°I-Depositionsfliisse werden bis Mit-

Sumnlm produzierlt I I I I
100 F erw. Freisetzung —— 1 1000
min. Freisetzung -—---—
)
g —
= <
=" 2
2 <)
o) 10 + 4 100 50
= =
= g
£ 2
= 0y 5
8 =
= o
3 d
3 1r 1 10
1940 1950 1960 1970 1980 1990 2000

Abbildung 5.4: Am Beluchagletscher gemessene ?°I-Depositionsfliisse.

te der 60-er Jahre gepréigt durch den stark steigenden Durchsatz in den sowje-
tischen Aufarbeitungsanlagen. Daran schlielt ein Plateau konstanter Depositi-
onsrate, das bei weiter deutlich steigendem Durchsatz in den Aufarbeitungsan-
lagen wahrscheinlich auf bessere Filterausbeuten zuriickzufiihren ist. Mitte der
70-er Jahre ist der '2°T-Depositionsflufl dann um etwa einen Faktor 3 angestiegen,
eine Folge der Inbetriebnahme der Anlage RT-1 in Majak, wo erstmals Brenn-
elemente mit hohem Abbrand aufbereitet wurden. Wegen des politischen Um-
bruchs in der Region wurden nach dem Zusammenbruch der Sowjetunion keine
abgebrannten Brennelemente der Anrainerstaaten Rufllands mehr eingefiihrt. Zu
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dieser Zeit wurde auch die Aufarbeitung von HEU-Elementen aus den Plutonium-
Produktionsreaktoren in RT-1 gestoppt [44]. Bis Mitte der 90-er Jahre wurden
wahrscheinlich alle verbliebenen militérischen Aufarbeitungsanlagen in Ruflland
geschlossen. Die einzige verbliebene, bedeutende '?°I-Quelle in Rufland ist die
Anlage RT-1, deren Auslastung allerdings weit von ihrer Kapazitit entfernt ist
[38).

Am Beluchagletscher ergibt sich bis Sommer 2001 eine ?°I-Depositionsfluenz
von (3,24 0,3) - 10"%at/m?. Unter der Annahme, daff am Beluchagletscher eine
zum Fiescherhorngletscher vergleichbare Konzentrationsabnahme mit der Hoéhe
auftritt (vgl. Kap. 5.1.2), folgt fiir die Altai-Region eine ?°I-Depositionsfluenz von
(19,441,8)-10"at/m?. Sie stimmt sehr gut mit der erwarteten '**I-Depositions-
fluenz iiberein, die mit dem atmosphérischen Transportmodell fiir die Altai-
Region zu 1,9 -10'® at/m? berechnet wurde.

5.3 %I in bayerischem Regenwasser

In Stierberg (Oberbayern) wurde zwischen Juli 2003 und Oktober 2004 Regen-
wasser gesammelt und zumeist in Monatsproben zusammengefafit. Durch Kom-

Niederschlag '?°I-Konz. ?"I-Konz. '#I-Deposition
[l/m?]  [10%at/1] [pg/l]  [10Yat/m*]
Jul 03 42 182 2,6+0,6 7,6+0,8
Aug 03 56 20+2 2,5+0,5 11+0,8
Sep 03 113 22+4  1,240,7 25 + 5
Okt 03 55 13+3 <0,8 7,1+1,4
Nov/Dez 03 50 7,842 <1,0 3,9+0,8
07-12/03 316 15+£2 2,2 7)) 47,4+ 6,3
Jan 04 156 11+6 17+9
Feb/Mrz 04 59 4,8+2,3 2,8+1,4
Apr 04 29 14 +2 4,1+0,7
Mai 04 39 50+£7,7 20 =+ 3
Jun 04 81 15+ 3,3 11+4
01-06/04 364 19+1,6 69,2 £ 5,8
Jul 04 77 21+£2,3 17 £2
Aug/Sep 04 7 6,9+1,0 0,9 7 5,3+0,8
Sep/Okt 04 94 8,1+1,3 7,6+£1,2
07-10/04 248 11+1,8 27,3+4,5

Tabelle 5.4: Niederschlagsraten, 12°I- und '2I-Konzentrationen in oberbayrischem
Regenwasser aus dem Zeitraum zwischen Juli 2003 bis Oktober 2004.
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bination der Proben entsprechend ihren Niederschlagsraten wurden zusitzlich
Sammelproben der Zeitriume Juli-Dezember 2003, Januar-Juni 2004 und Juli-
Oktober 2004 hergestellt.

Alle Proben wurden iiber einen 0, 2 um Filter gereinigt. Wegen der hohen '*°I-
Konzentrationen im Regenwasser war eine Probenmenge von 10ml pro Probe
ausreichend, um mit Trigermengen von 0,4mg bis 0,7mg zu arbeiten. In den
Proben aus 2003 wurde neben den '?°I-Konzentrationen auch der '2"I-Gehalt
bestimmt.

In Tabelle 5.4 sind die Niederschlagsraten mit den gemessenen Konzentratio-
nen an '#I und **"I zusammengestellt. Die gemessenen ‘?°I-Konzentrationen lagen
zwischen 4,8 -10%at/l und 50-10% at/1. Die Schwankungsbreite der einzelnen Nie-
derschlagsereignisse kann wesentlich gréfier sein, wie Messungen in Sevilla zeigten
(84].

Zwischen Juli 2003 und Juni 2004 lag die mittlere '**I-Konzentration im Re-
genwasser bei (1742)-108 at/l. Fiir diesen Zeitraum wurde ein **I-Depositionflufl
von (1.2 +0.1) - 10'? -2 abgeleitet.

—_
o
T

X D> >D>

129I—DepositionsﬂuB [1012 at/mza]

1 1 1 1

1985 1990 1995 2000 2005

Abbildung 5.5: In oberbayrischem Niederschlag gemessener '2°I-Depositionsflufl
(O) im Vergleich mit fritheren Messungen (e, o [30], x [31], + [67], A [68], * [70]).

Abb. 5.5 zeigt einen Vergleich des gemessenen '2°I-Depositionsflusses mit den
Ergebnissen fritherer Messungen [30, 31, 67, 68, 70]. Abgesehen von den Messun-
gen in Uppsala (Schweden) [70], liegt der hier gemessene **I-Depositionsflufl um
einen Faktor 2 bis 10 niedriger wie die verfiigharen Literaturwerte [30, 31, 67, 68|.
Ein derartiger Vergleich hat aber nur bedingte Aussagekraft, da die lokalen '°1-
Depositionen verschiedener Jahre stark von folgenden Parametern abhéngen:

e von den '?I-Freisetzungen in den betrachteten Jahren

64



‘ ‘ 1988 1989 1995 1995 2003

2911271 [ 1078 ] | 6242 96+52 72429 97+39 15 15
Referenz [67] [67] [68] [68]

Tabelle 5.5: Mittlere 12°T/1271-Verhiltnisse in Regenwasser aus Siiddeutschland.

e vom Transportweg zwischen den '?°I-Quellen und dem Depositionsort
e von der Niederschlagsmenge am Ort der Probennahme

Ein vergleichbarer Transportweg und dhnliche Niederschlagsraten kénnen fiir
Siiddeutschland angenommen werden. Die in Mappenberg (Oberpfalz) [67], Schau-
insland (Baden-Wiirtemberg) und Brotjacklriegel (Niederbayern) [68] gemessenen
129T_Konzentrationen sind in Abb. 5.6 zusammen mit dem hier ermittelten Wert
eingetragen. Ein deutlicher Riickgang der mittleren '?°I-Konzentration im Regen-
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Abbildung 5.6: Mittlere '**I-Konzentrationen im Regenwasser aus Siiddeutsch-
land [67, 68] im Vergleich mit der Summe der gasformigen '2°I-Freisetzungen aus
den européischen Aufarbeitungsanlagen in Sellafield, La Hague und Marcoule.

wasser ist festzustellen. Ein Vergleich der '?I-Konzentrationen mit der Summe
der gasformigen '?°I-Freisetzungen aus den europiischen Aufarbeitungsanlagen
in Sellafield, La Hague und Marcoule im betreffenden Zeitraum zeigt eine gute
Ubereinstimmung.

Auch im '°T/"?"T-Tsotopenverhiltnis 18t sich der deutliche Abfall gegeniiber
den fritheren Messungen in Stiddeutschland [67, 68] erkennen (Tab. 5.5).
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5.4 12T in Siilwasserseen

Seewasser wurde schon friiher als Reservoir fiir geloste Ionen verwendet [21]. Im
Gleichgewichtszustand kompensiert der Wassereintrag in den See den Wasserver-
lust ). Der dem Seevolumen Vg entsprechende Wasserkorper wird innerhalb einer
Verweilzeit ty, komplett erneuert.

lv-Q="Vs

Das Wasservolumen eines Sees stellt somit ein Reservoir dar, mit dem fiir den
Zeitraum innerhalb einer Austauschzeit Aussagen iiber den Ioneneintrag moglich
sind.

Viele 12°I-Messungen in Bodenproben haben gezeigt, da$ deponiertes '2°T im
Boden aufakkumuliert wird [29, 30, 37, 85]. Der Boden filtert also einen Grofteil
des mit dem Niederschlag deponierten '?°T aus dem Regenwasser heraus. Mit
einer Auswaschzeit 7=4000 a wird das im Boden gespeicherte **I von dort wieder
ausgespiilt [86].

Geht man davon aus, dal nur iiber der Seefliiche Ag deponiertes 2°T direkt
mit dem Regenwasser in den Seekorper gelangt und das Erdreich fiir iber Land
deponiertes '?°T ein Reservoir darstellt, so folgt fiir das ?°I-Inventar I = cg - Vg

im See:

dI . Ay T
oA+ 2E_ D 1
dt s+ Tty (5.1)

Hier sind @ der lokale '2I-Depositionsflu, & die integrale 2°I-Depositionsfluenz
und Ap das Einzugsgebiet des Sees. Eine Obergrenze fiir die zu erwartende '?°I-
Konzentration cg = I /Vg im Seewasser erhélt man fiir 7 — oo. Das ist gleichbe-
deutend mit der Annahme, daf§ kein iiber Land deponiertes '2°I den Seekdrper
erreicht. Die Gleichung (5.1) geht dann iiber in:

dI I
YA — —. 5.2
dt ST (5-2)

Kennt man also die ?°I-Depositionsfliisse im Einzugsgebiet, dann 18t sich mit
den Gleichungen (5.1) und (5.2) auf die im Seewasser zu erwartende '2°I-Konzen-
tration schliefien.

Die Gleichungen (5.1) und (5.2) wurden numerisch gelést. Die dabei verwende-
ten ?°I-Depositionsfliisse lieferte ein atmosphirisches Transportmodell (Anh. A),
in dem die jeweils dominierenden Aufarbeitungsanlagen als '?°I-Quellen beriick-
sichtigt wurden. Die der Berechnung zugrunde gelegten Seeparameter sind in
Anh. B angegeben. Die Losungen der Gleichungen (5.1) und (5.2) spannen einen
Bereich auf, in dem die '*°I-Konzentrationen der betrachteten Seewasserproben
zu erwarten sind.
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5.4.1 12I-Messungen in Seewasser: Siiddeutschland

Die ?°I-Konzentrationen von Seewasserproben aus Siiddeutschland wurden be-
stimmt (Tab. 5.6). Sie liegen alle in einem engen Band zwischen 1,3-10% at/1 und
2,6-10% at /1. Diese Konzentrationen liegen um etwa eine GréBenordnung niedriger
als die '?I-Konzentrationen in den oben beschriebenen Regenwasserproben.

Proben- Proben- '®I-Konz. '?I-Konz. ber. '*°I-Konz.
nahme tiefe  [10%at/1] [ ug/l] [10%at/1 ]
Ammersee 10/00 OF 1,54+0,2 1,2-2,0
10/03  OF  1,840,4 1,0-1,4
10/03  10m  2,0+0,3 1,0-1,4
05/04  40m  2,4+0,5 0,8-1,0
08/04 10m 9,8+0,6 0,8-1,0
Bodensee 09/98 2,1+£0,5 <0,7 1,2-2,2
Chiemsee 05/00 35m 2,6+0,2 2,0-4,8
04,04 1,3+0,4 1,8-2,6
Starnberger S. | 09/00 2.54+0,9 2040,3 6,8-8,5
08/04  10m  2,5+0,3 6,0-7,5

Tabelle 5.6: Messergebnisse der Seewasserproben aus Siiddeutschland: Datum der
Probennahme, Iod-Konzentrationen und erwartete '2°I-Konzentrationen.

Diese Verdiinnung weist deutlich darauf hin, dal nur ein Teil des mit dem
Regen im Einzugsgebiet deponierten '?°I in den Seekérper gelangt. Sie bestitigt
die Annahme, dafl der iiberwiegende Teil des iiber Land deponierten 2°I im
Erdreich aufakkumuliert wird.

Die in Ammersee, Bodensee und Chiemsee gemessenen ?°I-Konzentrationen
passen gut zu den aus der Berechnung erwarteten 2°I-Konzentrationen. Im Chiem-
see spiegelt sich in der gegeniiber dem Probenjahr 2000 deutlich geringeren 2°I-
Konzentration des Probenjahrs 2004 der starke Riickgang der gasférmigen '2°I-
Freisetzungen aus den franzosischen Aufarbeitungsanlagen wieder. Der beobach-
tete Riickgang in der '?°I-Konzentration des Chiemsees 148t sich rechnerisch nur
erkldren, wenn der Beitrag des aus dem Boden des Einzugsgebiets ausgewasche-
nen 2T i{iberschitzt wurde. Der Grund dafiir kénnte z.B. in einer geringeren
Iodadsorptionsfdhigkeit im Boden seines Einzugsgebiets liegen, was den Beitrag
iiber Auswaschen aus dem Boden stark verringern wiirde.

Die '#I-Konzentrationen im Starnberger See liegen deutlich unter den erwar-
teten Werten. Die Abweichung betrégt einen Faktor 2-3. Moglicherweise weist
das auf eine schlechte Durchmischung des Seevolumens hin.
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5.4.2 1YI-Messungen in Seewasser: Schweiz und Italien

Die '?°I-Konzentrationen in Seewasserproben aus Norditalien liegen im selben
Bereich wie die '?°I-Konzentrationen in Seewasserproben aus Siiddeutschland
(Tab. 5.7). Verwendet man die oben beschriebene Abschitzung fiir die 2°I-
Konzentrationen, dann passen auch hier erwartete und gemessene 2°I-Konzen-
trationen gut zusammen.

Proben- Proben- 1?I-Konz. 2I-Konz. ber.'*I-Konz.
nahme tiefe [10%at/1] [ peg/l] [10%at/1]
Genfer See 01/99 80-300m 8,1+0,9 1,5-2.4
Comer See 10/98 100 m 1,3£0,3 0,8£0,5 1,0-2,1
Garda See 10/98 100m  2,44+0,3 2,1+0,5 2,4-3,1
05/04 1,6+0,4 2,0-2,6
Luganer See | 11/98  75-150m 3,1+0,5 1,5-2,2
L.Maggiore 10/98 80-300m 2,2+0,2 1,34+0,4 1,0-1,5

Tabelle 5.7: Messergebnisse der europiischen Seewasserproben: Datum der Pro-
bennahme, 12°I- und '?"I-Konzentrationen und erwartete ?°I-Konzentrationen.

Am Genfer See (Schweiz/Frankreich) wurden die '*I-Konzentrationen von 3

Einzelproben bestimmt. Zwei Proben stammen von unterschiedlichen Entnahme-
orten? aus vergleichbarer Tiefe (80 bzw. 100m). Die dritte Probe wurde in der
Seemitte aus 300 m Tiefe entnommen.
Die ?°I-Konzentrationen der beiden aus 80 bzw. 100 m Tiefe entnommenen Pro-
ben stimmen mit (6,84 1,1) - 108at/1 bzw. (7,140, 8) - 108 at/l im Rahmen der
Meffehler iiberein. Die 2I-Konzentration der Probe aus 300 m Tiefe liegt mit
(1,0 £0,1) - 10°at/1 kaum hoher. Es kann deswegen von einer guten Durchmi-
schung des Seekorpers ausgegangen werden. In Tab. 5.7 ist das arithmetische Mit-
tel der Einzelmessungen angegeben. Die 2I-Konzentration im Genfer See liegt
deutlich iiber allen anderen hier betrachteten européischen Seen und auch deut-
lich iiber der Erwartung. Es kann auf eine 4-6 fach hohere '*I-Depositionsrate am
Genfer See gegeniiber den Seen in Siiddeutschland und Norditalien geschlossen
werden. Die deutlich geringere Distanz zur Aufarbeitungsanlage in Marcoule ist
die wahrscheinlichste Ursache hierfiir.

5.4.3 '?°T in Seen um St. Petersburg

Fiir kleine zeitliche Anderungen des 2°I-Seeinventars I & 0 folgt aus Gleichung
(5.2) eine grobe Abschitzung fiir die mittlere ?I-Depositionsrate ® wiihrend

2Geemitte-100 und kleiner See-80
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einer Austauschzeit:
cs - Vs

Ag-ty’
Nahe St. Petersburg liegen Ladogasee, Onegasee und Ilmensee relativ nahe bei-
sammen. Deswegen sollten sie bei vergleichbarer Verweilzeit (s.a. Anh. B) eine
dhnliche '?°I-Depositionsrate ® aufweisen. Sie liegt fiir den Ladogasee, Onegasee
und den Ilmensee aber bei 12 bzw. 5,3 und 5,0-10% at/m?a.

Die scheinbar héhere '?°I-Depositionsrate ® im Ladogasee kann auf Reten-
tionseffekte im Einzugsgebiet zuriickgefiihrt werden. Die Seen Onega, Ilmen und
Saimaa (Finnland) entwéssern némlich jeweils in den Ladogasee, mit Verweilzei-
ten von 16a, 3,8a bzw. 4,4a. Modelliert man die '>°I-Konzentrationen in diesen
Seen fiir 7 — oo unter Beriicksichtigung des Zulaufs in den Ladogasee, dann
lassen sich die gemessenen '**I-Konzentrationen gut erkliren (Tab. 5.8). Der fiir
die Berechnung verwendete jihrliche '?°I-Eintrag in der Region um St. Peters-
burg stammt aus dem atmosphérischen Transportmodell (Anh. A). Hier wurden
alle européischen und sowjetischen Aufarbeitungsanlagen als 12°I-Quellen beriick-
sichtigt. Das Transportmodell liefert einen vernachléssigharen Beitrag der sowje-

o=

Proben- '?I-Konz. '?"I-Konz. ber.'*’I-Konz.

nahme [10%at/1] [ pg/l] [10%at/1]
Ladogasee | 09/99 3,0+0,2 1,5+0,4 3,0
Onegasee 08/01 3,0£0,4 1,8+0,4 3,8
Ilmensee 12/01  2,94+0,4 2.9

Tabelle 5.8: Messergebnisse Seewasserproben um St. Petersburg: Datum der Pro-
bennahme, '?°I- und '?"I-Konzentrationen und erwartete '?°I-Konzentrationen bei
Beriicksichtigung der Mutter-Tochter-Verhiltnisse.

tischen Emissionen zur 2°I-Depositionsfluenz in der Region um St. Petersburg
von etwa 3 %. Die dortige 2T-Depositionsfluenz wurde zu 2,1-10'% at /m? bis zum
Jahr 2003 berechnet. Bis einschlielich 1996 18t sich die 2°I-Depositionsfluenz zu
1,9-10" at/m? folgern. Sie liegt im Rahmen fritherer Messungen in der Moskauer
Region, wo iiber Messungen in Bodenproben die '2°I-Depositionsfluenzen zu 2,2
bzw. 3,8-10' at/m? bestimmt wurden [87].

Im Wasser vom Ilmensee waren wegen seiner kurzen Verweilzeit von 3,8 a
schon kaum mehr Spuren der Marcoule-Freisetzungen zu erwarten®. Bildet man
den Quotienten Ay:

AN:

= Mest

aus der mittleren '*I-Freisetzung F=33,3 GBq/a zwischen 1998 und 2001 aus Sel-
lafield und La Hague und der mittleren ?°I-Depositionsrate ® am Ilmensee, so

3Die Aufarbeitung in Marcoule wurde 1997 eingestellt.
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erhilt man eine Normierungsfliiche Ay von 4,8 -10'3 m?2. Diese kann herangezogen
werden, um einen Zusammenhang zwischen der gasfésrmigen ?°I-Freisetzung und
der lokalen '?°I-Depositionsfluenz herzustellen. Eine vergleichbare Normierungs-
fliche A%=4,0-10' m? kann auch aus dem Transportmodell abgeleitet werden.

5.4.4 2°T in asiatischen Seen

Die ?°I-Konzentrationen in mehreren Seen aus der ehemaligen Sowjetunion wur-
den bestimmt. Wegen der geringen '?°I-Konzentrationen in den Proben wurden
sie nach Zugabe von '?I-Triger und anschlieBendem Filtern in einem Vakuum-
rotationsverdampfer aufkonzentriert.

129T_Konz. 29T_Konz. 129T_Konz.
[ 108at/1] [ 1()8at/l] [ 108at/1]
N/m-200 | 0,24 + 0,08 S-200 | 0,28 +0,06

N-500 0,37+£0,05 || m-800 | 0,45+0,06 || S-600 | 0,26 £ 0,06
N-800 0,504+ 0,08 || m-1500 | 0,21 0,03 || S-1300 | 0,28 + 0,04

Tabelle 5.9: 1#1-Konzentrationen im Baikalsee (Probennahme: 08/98).

Vom Baikalsee (RuBland) wurden die '*I-Konzentrationen von insgesamt 8
Einzelproben analysiert. Die erhaltenen '2°I-Konzentrationen sind in Tab. 5.9
angegeben.

Das arithmetische Mittel der 8 Einzelmessungen liegt bei (3,2 + 0,6) - 10% at/1.
Aus Gleichung (5.2) folgt fiir grofe Verweilzeiten ty: ® = %. Damit ergibt sich

die integrale 2°I-Depositionsfluenz ® am Baikalsee zu (22 = 4) - 10'2/m?a.

Der Baikalsee ist in drei grofle Becken unterteilt, die einen Massenaustausch
nur zwischen ihren oberen 300 m zulassen. Tiefere Wassermassen kénnen nicht
untereinander austauschen [88]. Der Wasseraustausch kann mit Hilfe der Aus-
tauschzeiten aus [88] durch ein Boxenmodell beschrieben werden. Dazu wur-
den fiir das Zeitverhalten der Eintréige die am Beluchagletscher ermittelten '2°I-
Depositionsfliisse verwendet. Tab. 5.10 zeigt einen Vergleich der aus der Tab. 5.9

‘ ‘Nord Mitte Siid H Nord Mitte Sﬁd‘

0-300m | 0,24 0,28 0,34 0,30 0,25
>300m | 0,44 0,33 0,27 | 040 0,35 0,29

Tabelle 5.10: '?°I-Konzentrationen [10%at/l] im Baikalsee fiir die betrachteten
6 Boxen. Die mittleren Mefiwerte (links) sind dem Resultat des Boxenmodells
(rechts) gegeniibergestellt. Die MeBBwerte wurden aus den in Tab. 5.9 angegebenen
129T.Konzentrationen abgeleitet.
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abgeleiteten mittleren Meflwerte in den betrachteten Boxen mit dem FErgeb-
nis des Boxenmodells. Im Rahmen der Meffehler stimmen die gemessenen '2°I-
Konzentrationen gut mit den berechneten '?I-Konzentrationen iiberein.

In Tab. 5.11 sind die gemessenen '*I-Konzentrationen in den betrachteten
asiatischen Seen mit den aus der Transportrechnung und aus dem Seenmodell re-
sultierenden, berechneten '*°I-Konzentrationen gegeniibergestellt. Die '*°I-Kon-
zentrationen in Baikalsee, Balchaschsee und Issyk Kul kénnen hiermit bis auf
einen Faktor 2 genau abgeschéitzt werden.

Die '#I-Konzentrationen zweier weiterer asiatischer Seen kénnen aber nicht

direkt mit den atmosphérischen '?°I-Eintréigen erklirt werden.
Chubsugul Nur (Mongolei) liegt nur einige 100 km westlich vom Siidende des Bai-
kalsees. Auch seine Abfluizeit ist mit mehreren hundert Jahren vergleichbar zur
AbfluBizeit des Baikalsees. Die am Chubsugul Nur bestimmte 2°I-Depositions-
fluenz ® liegt jedoch um einen Faktor 7 niedriger als die am Baikalsee. In friiher-
en Messungen wurde auch eine Abweichung beider Seen beim *¢Cl Eintrag aus
dem globalen Bombenfallout beobachtet. Sie wurde auf eine in dieser Region vor-
herrschenden Wetterlage zuriickgefiihrt [21]. In den Wintermonaten ist nimlich
ein troposphérischer Austausch der Luftmassen durch ein stabiles Hochdruckge-
biet behindert, das aus der Stratosphire gespeist wird. Die Stratosphire ist im
Vergleich zur Troposphire sehr arm an '?°I, woraus ein deutlich verringerter '2°I-
Eintrag in den See folgt. Da der Chubsugul Nur auf einer Héhe von 1600 miiNN
liegt, 18t sich ein Teil des geringeren '*°I-Eintrags auch auf den Verdiinnungsef-
fekt mit zunehmender Hohe zuriickfiihren (vgl. Kap. 5.1).

Proben- I-Konz. @"1-Konz. ber. ?°I-Konz.
nahme [ 10%at/l ] [ ug/l] [10%at/l]
Baikalsee 08/98 0,32+0,06 0,8+0,3 0,16-0,29
Balchaschsee (Ost) 06/01 2,1+0,3 7,14+0,6 3,2-5,0
Balchaschsee (West) | 06/01 3,2+1,2 11,34+0,4 3,2-5,0
Chubsugul Nur 10/01 0,24 +0,03 <0,7 0,9-1,0
Issyk Kul 06/01 0,5+0,4 84,3+3,1 0,28-0,31
06/04 0,58+ 0,05 0,28-0,31
Ubsa, Nur 06/01 1,1+0,2 7,8+0,6 21-32

Tabelle 5.11: '?°I- und '?"I-Konzentrationen in den betrachteten Seen aus der
ehemaligen Sowjetunion.

Eine sehr starke Abweichung der gemessenen 2°I-Konzentration von der er-
warteten '?I-Konzentration zeigt der Ubsa Nur (Mongolei). Neben denselben
Argumenten, die eben schon fiir den Chubsugul Nur diskutiert wurden, weist der
Ubsa Nur weitere Besonderheiten auf. Sie liegen in der geringen mittleren Tiefe

(h = 6m) und der sehr niedrigen Niederschlagsrate im Einzugsgebiet (Tab. B.1).
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Die geringe mittlere Seetiefe begiinstigt das Entweichen von *°T aus dem Was-
serkorper. Im Wasser gelostes Iodid kann photochemisch aufoxidiert werden [75]:

1
21 + 502 + HQO + hv — IQ +20H".

Zudem wird iiber Bioaktivitéit im See organisches Iod (v.a. CH3l) gebildet. Auf-
grund der geringen Loslichkeit von Iy und CH3l in Wasser entweichen diese Iod-
verbindungen aus dem Seekorper. Fiir das Entweichen von lod aus dem Meer
wurde eine Rate von 0,12m/a angegeben [32], was pro Jahr dem Entweichen des
kompletten Iodinventars aus den oberen 12cm des Ozeans entspricht. Bei seich-
ten Seen kann dieser Verlustmechanismus moglicherweise die Iodkonzentration
im Wasser begrenzen.

5.4.5 Seen weitab von grofien '2I-Quellen

Die '#I-Konzentrationen von einigen Seen der Siidhemisphire wurden bestimmt.
Die Lage der betrachteten Seen ist in Abb. 5.7 markiert. Sie liegen alle weit ent-
fernt von den dominierenden ?°I-Quellen. Die gemessenen '*°I-Konzentrationen

v -

Abbildung 5.7: Ubersichtskarte: Lage der betrachteten Seen aus Afrika, Siidame-
rika und Neuseeland.

liegen deutlich niedriger als in den européischen und in den asiatischen Seen (sie-
he Kap. 5.4.4). Sie reichen von einigen 10° at/] in Seewasser aus Neuseeland bis
mehrere 10° at/l in Wasserproben aus Afrika und Siidamerika (Tab. 5.12). Mit der
127I_.Konzentration im Tauposee aus [89] resultiert das niedrigste, in dieser Ar-
beit beobachtete, 2°1/*2"I-Isotopenverhiltnis einer Wasserprobe von etwa 1011
Die in [89] angegebene 2I-Konzentration im Tauposee von 107 at/1 konnte nicht
bestéitigt werden.
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Die 1?°I-Konzentrationen in den betrachteten Seen kénnen nicht allein mit den
Freisetzungen aus den Aufarbeitungsanlagen erklirt werden. Das atmosphérische
Transportmodell liefert fiir diese '2°I-Quellen deutlich zu niedrige ?°I-Depositions-
fliisse. Mit ihnen wiirde die in den betrachteten Seenregionen erwarteten '2°I-
Konzentrationen zum Teil um mehrere Gréflenordnungen unterschétzt werden.
Die Groflenordnung der beobachteten '?°I-Konzentrationen 148t sich erst unter

100 b

129I—DepositionsﬂuB [1010 at/mza]
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Abbildung 5.8: ?°I-Depositionsfluenzen infolge des Atombombenfallouts.

Einbeziehung des '?°I-Bombenfallouts verstehen. Die '?°I-Depositionsfluenz in
Abhéngigkeit des betrachteten Breitengrades ist in Abb. 5.8 gegeben. Auf der
Siidhalbkugel betrigt sie im Mittel 3 - 101! at/m?.

Fiir kleine ?I-Depositionsfliisse ® < @% im Einzugsgebiet geht Gleichung
(5.1) iiber in: 4 ,

dl . Ag

i - . (5.3)
Die ?I-Depositionsfluenz auf der Siidhemisphire wird vom Bombenfallout &5
dominiert. Ndherungsweise wurde angenommen, dafl der gesamte Bombenfallout
1963 deponiert worden war. Damit ist die Anfangsbedingung I(1963) = ®Ag
festgelegt.

Die Funktion I(t) = @BAE%V . (1 - %(‘?4—5; —1)- exp(—t/tv)) 16st Glei-
chung (5.3) unter Beriicksichtigung der Anfangsbedingung. Diese Losung wurde
zur Berechnung der '*°I-Konzentration ¢ = I/Vs in den hier betrachteten Seen
verwendet. Sie ist in Tab. 5.12 den gemessenen ?*I-Konzentrationen gegeniiber-
gestellt. Die gemessenen 2°I-Konzentrationen lassen sich gréfienordnungsméBig
mit dem globalen Bombenfallout erklaren.
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Proben- 129]_Konz. 2"l_Konz. ber.'*’I-Konz.
nahme [ 10%at/1 ] [ ug/1] [ 10 at/1 ]
Afrika
Malawisee 03/01 < 0,046 2,440,4 0,013
Mwerusee 02/01  0,058+0,016 2,0+ 0,4
Victoria See 02/01 0,0274+0,006 9,4+0,4 0,036
Stidamerika
Nahuel Huapi | 07/02 0,037 + 0,008 0,001
Titicacasee 03/00 0,1024+0,049 8,0+0,4 0,058
Neuseeland
Lake Rotorua | 05/03 < 0,005 0,001
Lake Taupo 05/03  0,005+0,004 11,4 [89] 0,002

Tabelle 5.12: ?°I- und '?"I-Konzentrationen in Seewasserproben der Siidhe-
misphére.
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Kapitel 6

Rekonstruktion der
I311_Freisetzungen aus Majak

RoutineméfBige Messungen der '3'I-Freisetzung wurden in Majak erst ab 1957
durchgefiihrt [4]. Wegen der kurzen Halbwertszeit von '*'I (T;/,=8,02d) kénnen
die 'I-Freisetzungen der frilhen Betriebsjahre heute nicht mehr direkt nachge-
wiesen werden, '?°I kann jedoch als Tracer fiir die ' I-Freisetzung fungieren. Dazu
ist es erforderlich, das '2°T/"'I-Isotopenverhiltnis zum Zeitpunkt der Freisetzung
zu kennen.

6.1 '*1/'1-Isotopenverhiltnis

Kennt man die Bestrahlungszeit im Brutreaktor und die Abklingzeit vor Aufar-
beitung der Brennelemente, dann 148t sich das 2°T/13!I-Isotopenverhiltnis zum
Zeitpunkt der Freisetzung bestimmen. Da sich alle Radioiodisotope chemisch
gleich verhalten wirken auch die Iodfilter in gleichem Mafle auf die Isotope. Die
Unkenntnis der wirklichen Filterausbeuten kann so umgangen werden. Maf3geb-
lich fiir diese Rekonstruktionsmethode ist jedoch, dafl es keine Nebenzweige mit
retardierender Freisetzung gab. Kann man also die '?°I-Freisetzung bestimmen,
ist daraus ein Riickschluf} auf die *'I-Emissionen méglich.

Das 12°I /13! -Isotopenverhéltnis im Kernbrennstoff nach Ende der Bestrahlung
to hingt bei kleinem Abbrand ausschliefilich von der Bestrahlungszeit ¢z ab (siehe
Kap. 2.1.3). Die Bestrahlungszeit wird in der Literatur zu 120 d angegeben [5, 45].
Nach Bestrahlungsende folgt ein '?°T/13I-Isotopenverhéltnis von 2,6. Zu diesem
Zeitpunkt liegen noch 8 % der Spaltprodukte mit Masse 129 als 2" Te vor.

Nach der Abklingzeit ¢4 werden die bestrahlten Brennelemente aufbereitet,
wobei die leicht fliichtigen Iodisotope anfallen. Es wurde von iiblichen Abklingzei-
ten zwischen 25 und 45 Tagen in den friihen Betriebsjahren von Majak berichtet,
bei einem Mittelwert von 35d [5]. Eine Neubewertung der Aktivitadtsmessung ei-
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ner Abwasserprobe vom 24. und 25. September 1951' ist mit einer Abklingzeit
von 35d kompatibel [5].

Setzt man ¢ 4,=35d an, dann betriigt das 12°1/3![-Isotopenverhiltnis zum Zeit-
punkt der Aufarbeitung 55,6, der auch der Zeitpunkt der Freisetzung ist. Wie im
folgenden gezeigt wird, iiberschiitzt dieses Isotopenverhiltnis jedoch das '2°1/'3!1-
Isotopenverhiltnis zum Zeitpunkt der Freisetzung.

Die Hiufigkeiten der Abklingzeiten ¢4 € [25d;45d] sind nicht bekannt. Ver-
gleicht man aber verschiedene Haufigkeitsverteilungen, deren mittlere Abkling-
zeiten bei 35d liegen, dann 148t sich eine Aussage iiber das wahrscheinlichste
1291 /131 Tsotopenverhéltnis zum Zeitpunkt der Freisetzung folgern.

e Gaufverteilung: die Haufigkeiten der ¢4 € [25d;45d] sind normalverteilt
mit einem Erwartungswert y=35d und einer Standardabweichung c=5,1d.
Damit liegen 95 % der Abklingzeiten im Intervall ¢4 €[25d;45d].

NI-131 NI—131 45d sy (t—u 2 1
~7—i3 (ta) = exp — ) |dt=
NI-129 NI-129 5 ( a\/2_7r 4o 51,3

e Gleichverteilung: alle t4 € [25d;45d] haben gleiche Hiufigkeit.

NI-131 NI-131 45d 1
H exp(—=N"P)dt =
254 49,3

NI-129 ~ T35 (ta) = NI-129 ~7—13s (t0) -
mit (45d — 25d) - H = 1.

e cine Untergrenze fiir das ?°I/13I-Isotopenverhéltnis zum Zeitpunkt der
Freisetzung erhiilt man im Fall, daf nur die Abklingzeiten ¢4 € {25d;45d}
aufgetreten sind. Sie ergibt sich zu

N17131 NI7131

1
NI-129 (ta) = NI-129

39,8

(to) - [exp(—)\l_13125 d) + exp(—=\'"13145 d)] =

Dieses Aufarbeitungsszenario erscheint jedoch sehr unwahrscheinlich zu sein.

Man sieht, daB die 2°T/13'1-Verhéltnisse aus den beiden wahrscheinlicheren Sze-
narien, der Gleichverteilung und der Normalverteilung der Abklingzeiten, nur
unwesentlich voneinander abweichen. Beide liegen allerdings um etwa 10 % nied-
riger als mit einer gleichbleibenden Abklingzeit von 35d erwartet. Fiir die Re-
konstruktion der !3!I-Freisetzungen aus Majak wird im folgenden ein 2°T/3'L-
Isotopenverhéltnis zum Zeitpunkt der Freisetzung von 50 angesetzt.

!'Das ist die einzige verfiighbare Aktivititsmessung der friihen Jahre.
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6.2 Notwendigkeit der Zeitauflésung

Noch Mitte der 50-er Jahre wurde die in Majak freigesetzte 3!I-Aktivitit stark
reduziert [6], obwohl sich der Brennelementdurchsatz bis etwa 1960 stark erhéhte
(vgl. Abb. 3.1). Diese Reduktion ist, neben dem Einsatz von effizienterer Iodfil-
tertechnik, vor allem auf eine lingere Abklingzeit zuriickzufiihren?. Das bedeutet
aber auch, dafl der Depositionsanteil der friihen Betriebsjahre, die radiologisch
relevant sind, an der heute mefbaren integralen '?°I-Depositionsfluenz nur einen
sehr geringen Anteil hat. Eine zeitaufgeloste Messung der '2°I-Depositionsfliisse
ist also zur Identifikation der frithen '2°I-Depositionen unumginglich.

Fiir die Bestimmung der friihen ?°I-Freisetzungen aus Majak braucht man
ein geeignetes Archiv, das konservativ in den enthaltenen '2°I-Konzentrationen
ist um die Zeitinformation zu erhalten. Da sich Gletschereis als geeignetes Archiv
fiir eine zeitaufgeldste 2°I-Messung erwiesen hatte (Kap. 5.1, [9]), wurde es auch
als Depositionsarchiv in der ehemaligen Sowjetunion gewihlt.

Der hier verwendete Eisbohrkern stammt vom Beluchagletscher (49,81 ° Nord,
86,58° Ost) im sibirischen Altai (Rufiland). Der Beluchagipfel ist mit 4506 m die
hochste Erhebung im sibirischen Altai. Er liegt von Tscheljabinsk aus gesehen
etwa 1800 km in Richtung West-Siidwest (Abb.2.10). Die beiden Hauptgipfel des

" =T

Abbildung 6.1: Im Sattel zwischen den beiden Hauptgipfeln des Belucha wurde
der Eisbohrkern entnommen.

Belucha sind in Abb. 6.1 dargestellt, im Sattel dazwischen wurde die Eisbohrung
durchgefiihrt. Die verwendeten Eisproben und ihre '??I-Messungen wurden in
Kap. 5.2 beschrieben.

2Bereits eine Verlingerung der Abklingzeit von 35d auf 2 Monate bringt eine Reduktion der
131TFreisetzungen um etwa einen Faktor 9.
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6.3 '2I-Untergrund am Beluchagletscher

Am Beluchagletscher wird das '2°I-Signal aus Majak von den ?°I-Signalen aus
mehreren weiteren Quellen iiberlagert. Neben den Aufarbeitungsanlagen Tomsk-
7 und Krasnojarsk-26 ist hier der ?°I-Eintrag aus dem Kernwaffen-Fallout zu
betrachten.

6.3.1 Kernwaffen-Fallout

Aus den bei den oberirdischen Kernwaffenexplosionen durch Kernspaltung frei-
gesetzten Energien 1d8t sich der '*°I-Eintrag in die Nordhemisphire zu etwa
345 GBq abschitzen.

Mit Hilfe des atmosphérischen Ausbreitungsmodells (Anhang A) berechnet
sich die mittlere 13"Cs-Depositionsfluenz bei 50°N zu 5,2kBq/m?. Sie steht in
guter Ubereinstimmung mit einer fritheren Abschiitzung [20]. Nach der Nieder-
schlagskorrektur (Anhang A) folgt fiir die Altai-Region eine '*Cs-Depositions-
fluenz aus dem globalen Fallout von 2,9kBq/m?. Sie pat gut zu '37Cs Messungen
in der Altai-Region (Tab. 6.1). 13*Cs Messungen in der Altai-Region zeigten einen

Probenort Altai-Region Altai-Region  Ak-kem Iniltschek
Probenart Boden Boden Boden Gletschereis
Probenentnahme 1992 2001 2000
137Cs-Dep. Fluenz | 2,2kBq/m?  2,0kBq/m? 1,9kBq/m? 1,8kBq/m?
Referenz [90] [91] [92] (78]

Tabelle 6.1: 1¥”Cs Messungen in Zentralasien.

nicht vernachlissigbaren Spaltproduktseintrag beim Tschernobyl-Unfall [91]. Da-
mit wurde der ¥"Cs Eintrag beim Tschernobyl-Unfall fiir diese Region zu 18-
28 % der '3”Cs-Depositionsfluenz angegeben. Skaliert man sie mit den jeweiligen
Spaltausbeuten, so erwartet man in der Altai-Region eine ?°I-Depositionsfluenz
aus dem Kernwaffen-Fallout von etwa 7,6-10*! at/m?. '?°I- und 3"Cs-Messungen
am Fiescherhorngletscher zeigten jedoch, da§ die ??I-Deposition aus dem Bom-
benfallout im Gletschereis noch um einen Faktor 4 geringer ist als erwartet
(vgl. Kap. 5.1.3). Die um diesen Faktor reduzierten '*°I-Depositionsfliisse am Be-
luchagletscher aus dem Kernwaffen-Fallout wurden in Abb. 6.2 im Vergleich zu
den Meflwerten dargestellt. Aus Abb. 6.2 ist ersichtlich, daf} fiir die radiologisch in-
teressanten Jahre vor 1953 der '*°I-Eintrag aus dem globalen Kernwaffen-Fallout
ohne Bedeutung ist.

Der lokale 3"Cs-Fallout in der Altai-Region aus den Kernwaffenexplosionen
am Semipalatinsk-Testgelinde wurde in fritheren Arbeiten untersucht [90, 91].
Dazu wurde der *”Cs Gehalt in einer Vielzahl von Bodenproben analysiert. Bei-
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Abbildung 6.2: Abschéitzung des erwarteten Beitrags aus dem Bombenfallout an
den ?I-Depositionsfliissen am Beluchagletscher.

de Arbeiten fanden eine bimodale Hiufigkeitsverteilung der '*7Cs-Depositions-
fluenzen mit Peaks bei 1,9 und 4,4 kBq/m? [90] bzw. bei 2,2 und 4,3 kBq/m? [91].
Der Peak bei niedrigerer 37Cs-Depositionsfluenz wird dem globalen Kernwaffen-
Fallout zugeschrieben. Der Peak bei hoherer 137Cs-Depositionsfluenz entspricht
dann der Uberlagerung aus dem globalen und dem lokalem Fallout. Der Vergleich
der 13"Cs-Depositionsfluenz aus dem globalen Fallout mit der in Ak-kem? gemes-
senen '37Cs-Depositionsfluenz zeigt, dafl dort kein signifikanter Beitrag zur 37Cs-
Depositionsfluenz aus den Kernwaffenexplosionen am Semipalatinsk-Testgeldnde
stattgefunden haben kann. Der '?°I Beitrag aus dieser Quelle wird deswegen am
Beluchagletscher vernachléssigt.

6.3.2 Tomsk-7 und Krasnojarsk-26

Die Beitriige aus den Aufarbeitungsanlagen Tomsk-7 und Krasnojarsk-26 zur '?°I-
Depositionsfluenz am Beluchagletscher wurden mit dem atmosphérischen Aus-
breitungsmodell (Anhang A) bestimmt. Als *I-Quellen wurden alle européischen
und sowjetischen Aufarbeitungsanlagen beriicksichtigt. Aus dem Transportmo-
dell lassen sich die Beitrige der einzelnen '2°I-Quellen an der '?°I-Depositions-
fluenz am Beluchagletscher ableiten (Tab. 6.2). Uber das Einfiihren von Nor-
mierungsflichen A} 148t sich ein einfacher Zusammenhang zwischen den at-
mosphirischen ?°I-Freisetzungen aus den einzelnen Aufarbeitungsanlagen und
der resultierenden '?I-Deposition am Betrachtungsort herstellen. A% ist dabei
gleichzusetzen mit derjenigen Fliiche, auf der sich eine gasformige 12°I-Freisetzung

3 Ak-kem (49,95°Nord, 86,53°Ost) liegt 7km nordlich vom Belucha.
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‘ ‘ AA in Europa Majak Tomsk-7 Krasnojarsk-26 ‘

5] Freis. [GBq] 2500 890 200 150
T Dep. [10 at/m] 0,3 15 11 0,5
Beitrag [%] 8 44 33 15
A% [1012m?| 624 425 18,5 21,5

Tabelle 6.2: Ergebnisse aus dem atmosphérischen Ausbreitungsmodell unter Ver-
wendung der angegebenen ?°I-Freisetzungen. Beitriige der einzelnen '2°I-Quellen
an der '*I-Depositionsfluenz am Beluchagletscher und Normierungsfléichen A%, .

gleichférmig verteilen miifite, um die beobachtete ?°I-Depositionsfluenz am Be-
trachtungsort zu erhalten. Unter Zuhilfenahme von A%, ist von einer '?°I-De-
positionsfluenz auch ein Riickschlufl auf die integrale '?°I-Freisetzung der be-
trachteten Quelle méglich.

Betrachtet man zwei verschiedene Quelle-Depositionsort-Systeme, dann ist
zu erwarten, dafl bei vergleichbarem Abstand und vergleichbarer Orientierung
zwischen jeweiliger Quelle und Depositionsort auch ein dhnlicher Wert fiir die
Normierungsflichen resultiert, falls ein vergleichbarer Massentransport vermu-
tet werden kann. Sellafield und La Hague als '?I-Quellen mit dem Seensystem
Ladoga, Onega und Ilmen als betrachteter 2°I-Depositionsregion und Majak als
1291_Quelle mit dem Beluchagletscher als 1?°I-Depositionsort sollten dafiir in Frage
kommen. Beide Systeme weisen eine vergleichbare Distanz zwischen Quelle und
Depositionsort auf, der Depositionsort liegt jeweils vorwiegend in Westrichtung
von der Quelle und beide liegen in von Westwinden dominierten geographischen
Breiten. Aus Messungen im Wasser vom [lmensee wurde in Kap. 5.4.3 auf eine
experimentelle Normierungsfliche Ay = 4,8 - 103 m? relativ zu Sellafield und
La Hague als Quellen geschlossen. Sie pafit gut zu der hier berechneten Normie-
rungsfliche A% = 4,3-10¥ m? fiir Majak als Quelle und den Beluchagletscher als
Depositionsort.

6.4 '2I-Freisetzung aus Majak

Die Einzelbeitrige der unterschiedlichen Aufarbeitungsanlagen an der '2°I-De-
positionsfluenz am Beluchagletscher wurden bereits in Abschnitt 6.3.2 bestimmt.
Dementsprechend stammen knapp 44 % der am Beluchagletscher gemessenen
I29T_Deposition aus den Majak-Aufarbeitungsanlagen. Das entspricht einer '2°I-
Depositionsfluenz von 8,3 -10'? at/m?.

Uber die ebenfalls in Abschnitt 6.3.2 eingefiihrte Normierunsfliche A% 148t
sich aus der *°I-Depositionsfluenz am Beluchagletscher auf eine atmosphéri-
sche ?°I-Freisetzung von 493 GBq in Majak schlieBen. Das entspricht einer at-
mosphérischen '?°I-Freisetzung von etwa 4% des in Majak angefallenen '2°I-
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Inventars von 13,1 TBq (siehe Kap. 2.3.1).

Aus der im Bohrkern enthaltenen Zeitinformation der '?I-Deposition folgt,
daf etwa 1,1 % der gesamten '?°I-Depositionsfluenz am Beluchagletscher bis Mit-
te 1952 deponiert wurde. In Kap. 6.3.1 wurde dargelegt, dafl fiir diesen Zeit-
raum ein Beitrag iiber Fallout aus den Kernwaffentests nicht zu erwarten ist.
Da die weiteren sowjetischen Aufarbeitungsanlagen, Tomsk-7 und Krasnojars-
26, zu der Zeit noch nicht in Betrieb waren (s.a. Kap. 2.3.2), muf} diese friihe
Deposition allein aus den '?°I-Freisetzungen aus Majak stammen. Unter Zubhilfe-
nahme der in Kap. 6.3.2 bestimmten Normierungsfliche A} erhélt man eine friihe
129]_Freisetzung in Majak von 12,5 GBq.

Die im Eis vom Beluchagletscher enthaltene Zeitinformation ist fiir diese Re-
konstruktion von entscheidender Bedeutung. Wiren hier ?°I-Absickerungen infol-
ge von partiellem Anschmelzen, wie sie am Bohrkern vom Fiescherhorngletscher
beobachtet wurden (Kap. 5.1), moglich, dann kénnten Einsickerungen aus spite-
ren Jahren dazu fiihren, daf§ die ?°I-Depositionsfliisse im betrachteten Zeitbereich
iiberschétzt werden wiirden.

Der Bohrkern vom Beluchagletscher wurde anhand der enthaltenen Luftein-
schliisse auf seinen Schmelzwasseranteil hin untersucht [93]. Demnach liegt der
mittlere Schmelzwasseranteil fiir Eis, das der Zeit vor 1965 entspricht, im Bereich
einiger Prozent der Eismasse. Fiir diesen Zeitbereich scheint eine Kontaminie-
rung durch Einsickern von Schmelzwasser unbedeutend zu sein. Auch eine im
Vergleich zum Fiescherhorngletscher wesentlich niedrigerere Eistemperatur am
Beluchagletscher (—17°C [81]) kann als Indiz dafiir gewertet werden, dafl keine
Abwirtsmigration von 2T am Beluchagletscher auftrat.

In den oberen 6 m wasserédquivalent, entsprechend dem Zeitbereich 2001 bis 1986,
wurde allerdings eine deutliche Zunahme des Schmelzwasseranteils gegeniiber
tieferen Eisschichten beobachtet [93].

In Kapitel 3.1 wurden die jahrlich in Majak angefallenen '?°I-Aktivititen ab-
geschiitzt. Demzufolge wurde bis Frithjahr 1952 im A-Reaktor eine 2°I-Aktivitét
von 14,1 GBq produziert. Geht man von einer nur mangelhaften Iodriickhaltung
in der Anlage B aus, dann ist diese Abschitzung der ?°I-Freisetzung und die
Rekonstruktion der '?°I-Freisetzung iiber die '?°I-Messungen im Beluchaeis von
12,5 GBq (siche oben) in guter Ubereinstimmung.

6.5 lI-Freisetzung aus Majak

In der Zeit vor Sommer 1952 wurde in dieser Arbeit fiir Majak eine freigesetz-
te 12I-Aktivitit von etwa 12,5 GBq abgeschiitzt. Unter Benutzung des in Ab-
schnitt 6.1 berechneten ?°I/'3'1-Isotopenverhiltnisses zum Zeitpunkt der Frei-
setzung folgt im selben Zeitraum eine gasférmige '*'I-Freisetzung von 179 PBq.
Das entspricht einer kompletten Freisetzung des bei der Aufarbeitung in Majak
angefallenen I (vgl. Kap. 3.1.4).
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Diese Abschiitzung liegt deutlich iiber der aktuell diskutierten integralen 3'I-

Freisetzung aus Majak von etwa 15 PBq [4, 6]. Allerdings gibt es darin keine Hin-
weise zu den verwendeten Bestrahlungs- und Abklingzeiten. Die Abschéitzung von
Drozhko und Khokhryakov [4] basiert auf internen Berichten zur Prozeffiihrung
in Majak aus den 50-er Jahren. Eine Kerngrifle dieser Daten ist die Abklingzeit
vor Aufarbeitung der Brennelemente. Sie wurde friither zu etwa 150 d angegeben
[45], mittlerweile wird von der hier verwendeten Abklingzeit von 35d berichtet
[5]. Die in dieser Arbeit durchgefiihrte Abschitzung ergébe den in [4, 6] ange-
gebenen Wert von 15 PBq, wenn eine um 4 Halbwertszeiten groflere Abklingzeit
von etwa 64 d verwendet worden wiére.

Es muf} darauf hingewiesen werden, daf§ von bedeutenden '*'I-Freisetzungen
bis Sommer 1957 berichtet wird [4]. Aus dieser Zeit stammen erste Messun-
gen zur '*'I-Freisetzung in Majak. Die Mefwerte lagen noch zwischen 50 und
200 TBq/Monat [4]. Fiir die Zeit zwischen 1952 und 1957 wurde hier aber keine
Rekonstruktion der '3'I-Freisetzungen durchgefiihrt, da keine Angaben zu den
Abklingzeiten fiir diesen Zeitraum vorliegen.

Mehrere Faktoren erwiesen sich in der Abschitzung als kritisch:

e Ein mégliches Problem bei der hier vorgestellten Rekonstruktion der 1311-

Freisetzungen besteht bei einer retardierten Freisetzung der Radioiodnuk-
lide. Ein mogliches Szenario hierfiir wire etwa der Einsatz von Silberre-
aktoren als Filter fiir Radioiod. Falls diese nach einer festen Betriebszeit
regeneriert werden wiirden, so konnte dabei das 121 freigesetzt werden. Ein
Riickschlufl von der '2I-Freisetzung auf die '*'I-Freisetzung wire dann nicht
mehr moglich. Das in Abschnitt 6.1 berechnete 2°T/!3I-Tsotopenverhiltnis
zum Zeitpunkt der Freisetzung wire dann deutlich unterschitzt, die 3'I-
Freisetzungen dementsprechend iiberschitzt. Von einem derartigen Vorge-
hen in Majak ist allerdings nichts bekannt.

e Der Korrekturfaktor Fiy fiir die ?°I-Konzentrationabnahme mit der Hohe
kénnte am Beluchagletscher grofler sein als am Fiescherhorngletscher. Mog-
liche Erklarungen dafiir wiren:

— Der Bohrkern vom Beluchagletscher wurde auf 4062 miiNN entnom-
men, gegeniiber einer Hohe von 3900 miiNN am Fiescherhorngletscher.
Der fiir SO~ ermittelte Konzentrationsunterschied zwischen diesen
Hohen liegt etwa bei einem Faktor 2 [76].

— Die mittlere Eisakkumulationsrate am Beluchagletscher ist deutlich
niedriger als am Fiescherhorngletscher [82]. Die starke Abhéngigkeit
der lokalen ?°I-Depositionsfluenz von der Eisakkumulationsrate wurde
in Kap. 5.1 deutlich.

— Die Sommermonate dominieren am Beluchagletscher stark bei der
Eisbildung [81]. Im Fall reduzierter Eisbildung in den Wintermona-
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ten ist eine Reduktion in der mebaren ?°I-Depositionsfluenz am Be-
luchagletscher zu erwarten.

Auch der Vergleich der '2°I-Depositionsfluenzen am Iniltschekgletscher und
am Issyk Kul (beide Kirgistan) deutet dort auf einen Korrekturfaktor Fr=8
(Kap. 5.1.2). Um den exakten Wert von Fy zu bestimmen wéren Regen-
wasser- oder Bodenmessungen in der Altai-Region erforderlich.

Da das Eis vom Beluchagletscher keine deutlich ausgeprigten Jahresho-
rizonte aufwies ist der Fehler in der Datierung des Bohrkerns nicht ver-
nachléssighbar. Er wurde mit zunehmendem Abstand von Tritium-Peak zu
mehreren Jahren angegeben [82].

Die empfindlichste Grofle in dieser Abschitzung ist die Abklingzeit, da sie
exponentiell in die Abschétzung eingeht. Die hier angenommene Abklingzeit
von 35 d erscheint zwar plausibel, eine davon abweichende Abklingzeit kann
aber nicht ausgeschlossen werden.
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Kapitel 7

210mBj-Messung mit AMS

Mit dem in Kapitel 4.2 beschriebenen AMS-Aufbau sind neben den '?°I-Messungen
auch Messungen an anderen langlebigen Radioisotopen moglich, sofern sie keine
langlebigen oder stabilen Isobare besitzen. Als eine weitere Anwendung wurde mit
diesem AMS-System das 21°"Bi/?Bi-Isotopenverhiltnis eines mit thermischen
Neutronen bestrahlten Bi-Targets bestimmt.

Durch Einfang thermischer Neutronen in einem 2%°Bi-Target werden 2!°Bi
im Grundzustand und metastabiles "Bi (T, = 3,0 - 10%a) produziert. Der
Grundzustand von 2'°Bi zerfillt mit einer Halbwertszeit von 5,013d iiber 5 -
Zerfall zu ?'%Po (Ty/» = 138,38d). *'°Po und *'°"Bi sind in Spallationsquellen
als betrédchtliche Komponenten der kurz- bzw. langlebigen Aktivierungsprodukte
von Pb/Bi-Targets von Bedeutung.

Am Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble wurden die Wirkungsquer-
schnitte der Einfangreaktionen 2°Bi(ny,,7)*'°Bi und 2% Bi(n,,y)*' %" Bi iiber ei-
ne prompte y-Spektroskopie der direkten Abregungen des produzierten Kom-
poundkerns zu o (?*Bi(ng,,y)?!°Bi) = 17,9 £ 2mb bzw. o(**Bi(ny,,y)?!*"Bi) =
17,1 £ 2mb bestimmt [94].

Die Messung des 2™ Bi/?%Bi-Verhiltnisses einer bestrahlten ?*Bi-Probe er-
laubt eine unabhiingige Bestimmung des Wirkungsquerschnitts o%=219"  Dazu
wurde am ILL im September 2001 ein 2°Bi Target fiir 7d einem thermischen
Neutronenflul von @y, = 2,34 - 10"*—— ausgesetzt.

Zur Bestimmung des 219"Bi/?"Bi-Verhiltnisses im 2*°Bi Target wurde der
auch fiir '*I-AMS verwendete Aufbau verwendet. Bei einer Terminalspannung
von 9MV wurde am Analysiermagnet der Ladungszustand 71 mit einer Energie
von 72 MeV ausgewiihlt. Da es keine ?!°"Bi-Standards gibt, wurde eine Absolut-
messung des 29Bi/2%Bi-Verhéltnisses durchgefiihrt. Dazu wurden die Zihlraten
von 21"Bj und von um den Faktor 10? abgeschwichtem 2°Bi im Detektorsystem
verglichen.

Die Nachweisgrenze fiir das 219"Bi/?%Bi-Verhéltnis ist durch die erreichba-
re Unterdriickung von 2%°Bi gegeben. Der relative Massenunterschied zwischen
20mBj und 2Bi betrigt nur 0,47 %, deswegen konnte durch die Strahlfiihrung
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Abbildung 7.1: Typische Flugzeitspektren (Events {iber TOF-Kanalnummer):
(a.) Blankmaterial mit GauB-Fit fiir 2Bi. Die Position von ?'%"Bi ist mit ver-
tikalen Linien markiert. (b.) 2®"Bi (linker Peak) und 2*Bi (rechter Peak) einer
bestrahlten Probe sind deutlich getrennt zu erkennen. Am 2!°"Bi Peak ist die
Halbwertsbreite durch vertikale Linien markiert und ein Gauf}-Fit angewendet.

nur eine 2% Bi-Unterdriickung um etwa einen Faktor 10° erreicht werden. Sie wur-
de iiber einen Zihlratenvergleich der 2**Bi-Events im Detektor bei den System-
einstellungen fiir 219*Bi und fiir ?*Bi (um Faktor 10® abgeschwiicht) ermittelt.

Das verwendete Detektorsystem 18t 219"Bi’™* und 29Bi’* iiber die Flug-
zeitmessung prinzipiell voneinander abtrennen. Ein geringer Energieverlust der
209Bi"*-Tonen durch Streuung kann aber dazu fiihren, da ?*Bi’"* die Flugzeit-
strecke mit einer Geschwindigkeit passiert, die #hnlich zur erwarteten 2!0mBi"*-
Geschwindigkeit ist. Die Haufigkeit derartiger Einstreuungen limitiert die Ab-
trennung von 219Bi und ?*’Bi im Detektor.

Fiir eine Blankprobe bei den Systemeinstellungen fiir 2 Bi wurden die filsch-
licherweise 21"Bi zugeschriebenen Events bestimmt. Ein Vergleich der Anzahl
dieser Events mit der Anzahl der detektierten 2°°Bi-Events ergab die Hiufigkeit
fiir Einstreuungen zu 4 - 104,

Es wurde eine 2%*Bi-Unterdriickung durch das AMS-System um einen Faktor
2,2 - 108 gefolgert, was einer Nachweisgrenze fiir das >'°"Bi/?9Bi-Verhiltnis von
5-107° entspricht. Abbildung 7.1 zeigt die Flugzeitspektren einer Blankprobe
(a.) und einer bestrahlten Probe (b.) im Vergleich. Bei der erreichten FWHM im
Flugzeitsignal von 550 ps ist eine gute Abtrennung der beiden Bi-Isotope deutlich
zu erkennen.

Im Unterschied zur '2°I-Messung besitzt 2!°"Bi mit 2!°Po ein Isobar, das in
der Ionenquelle nicht unterdriickt wird. Das vorgestellte Detektorsystem kann nur
die Massen der eintretenden Ionen bestimmen, es ist nicht in der Lage, Isobare
voneinander abzutrennen. Das (*'9"Bi+2'Po)/?*Bi-Verhéltnis der bestrahlten
Probe wurde nach Abklingzeiten von 1,9a, 2,5a und 3,5a mit AMS bestimmt
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(Abb. 7.2). Eine Zeitabhéingigkeit des gemessenen Isotopenverhiltnisses wurde
festgestellt, die mit dem 2'°Po-Anteil in der bestrahlten Probe erklirt werden
kann.
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Abbildung 7.2: (*1""Bi+2°Po) /2% Bi-Verhiltnis in der bestrahlten Probe nach
unterschiedlichen Abklingzeiten. Die gestrichelte Linie stammt von einem Fit der
Form f(t) = A+ B -exp(=A"°"21%.¢,) an die Mefdaten.

Eine Teilprobe wurde galvanisch von ?!°Po gereinigt. AnschlieBend wurde das
20mB;j /209B_Verhiltnis in dieser aufbereiteten Probe zu (3,01 4 0,13) - 107 be-
stimmt. Im Rahmen der MeBfehler zeigte sich eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen der Originalprobe und der chemisch gereinigten Teilprobe.

Aus dem 29" Bi/?99Bi-Verhiltnis in der Probe folgt ein thermischer Wirkungs-
querschnitt von o(**Bi(ny,,y)?'""Bi) = 21,3 & 0,9mb. Unter Beriicksichtigung
der Mefifehler ist der erhaltene Wirkungsquerschnitt mit dem Mef3wert aus der
prompten y-Spektroskopie am ILL vertraglich.

Aus dem in Abb. 7.2 dargestellten Fit an die Medaten der nicht galvanisch
aufbereiteten Probe folgt das (*'*"Bi+*'%Po) /2 Bi-Verhéltnis nach Ende der Be-
strahlung zu (60 + 11) - 10~ 7. Nach Abzug des in der Probe enthaltenen 2!*"Bi
verleibt noch ein ?'°Po/29Bi-Verhéltnis von (57 +11)-10~". Das erhaltene Isoto-
penverhéltnis ist deutlich hdher wie (2,49+0, 28)-1077, das sich aus der Aktivitiit
des 2'%9Bi ergibt. Dieser Unterschied kann folgendermafien auf die verwendete
Mefimethode zuriickgefiihrt werden.

In der Cs-Sputterionenquelle werden die negativen Ionen produziert, die dann
vom AMS-System analysiert werden. Das verwendete Sputtertarget besteht aus
einer mit Silberpulver gemischtem Bismutmatrix. Da 2**Bi und ?!*"Bi chemisch
identisch sind, bilden sie mit gleicher Hiufigkeit negative Ionen in der Sputter-
quelle. Eine gegeniiber Bismut deutlich hohere negative lonenausbeute von Polo-
nium aus der Bismutmatrix kann den aus der AMS-Messung zu hoch bestimmten
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210Po Anteil in der Probe erkliren. Damit kann das Verhiltnis der relativen Sput-
terfaktoren fiir negative Ionen aus einer Bismutmatrix zu
RSF(Bi)

— L =24+1
RSF(Po)

angeben werden. Es liegt in derselben Groflenordnung, wie es auch fiir die zu
Bismut und Polonium homologen Elemente Antimon und Tellur aus unterschied-
lichen Matrizen gefunden werden kann.
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Anhang A

Transportmodell

Zur Beschreibung der atmosphérischen '2I-Ausbreitung wurde ein Boxenmodell
verwendet. Es basiert auf einem globalen Transportmodell, das aus 18 Breiten-
gradstreifen mit je 4 stratosphérischen, einer troposphérischen und einer Archiv-
box bestand. Der diffusive Austausch zwischen den Breitengradboxen wurde iiber
die ?°Sr-Depositionen aus dem Kernwaffenfallout normiert, als Depositionsmecha-
nismen wurden Auswaschen mit dem Regen und trockene Sedimentation beriick-
sichtigt [21]. Dieses Modell konnte die Ausbreitung und Deposition von bom-
benproduzierten Spalt- und Aktivierungsprodukten gut beschreiben. Abb. A.1
zeigt einen Vergleich zwischen gemessenen 37 Cs-Depositionsfliissen am Fiescher-
horngletscher (Schweiz) [80] und dem berechneten 37 Cs-Fallout bei 45°N aus den
oberirdischen Kernwaffenexplosionen. Eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen
Messung und Rechnung ist offensichtlich.

T T
Messung ---o--

% Rechnung

100

137Cs—DepositionsﬂuB [1010 at/mza]
S
T

i
1 1 1 1 1 - 1

1950 1955 1960 1965 1970 1975 1980

Abbildung A.1: Berechneter '3”Cs-Fallout bei 45°N im Vergleich zu '37Cs-
Messungen [80] am Fiescherhorngletscher (Schweiz).
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Im Gegensatz zu den Radionukliden, die bei den Kernwaffenexplosionen pro-
duziert werden, werden die Abgase der Aufarbeitungsanlagen vorwiegend in die
Troposphire eingetragen. Das vorhandene Modell wurde zur Beschreibung des
129T_Transports folgendermafen modifiziert:

e Die Breitengradunterteilung wurde auf 36 Breitengradstreifen verdoppelt.
Zusétzlich zur Breitengradunterteilung wurden die Boxen nach Léingengra-
den unterteilt. Als Boxengrofie wurde 5° x 5° gewéhlt.

o Langfristige Mittelwerte der globalen Windgeschwindigkeiten in Breiten-
gradrichtung [95] wurden als Ma# fiir den typischen Massentransport zwi-
schen zwei benachbarten Lingengraden angenommen. Die erhaltene Trans-
portmatrix wurde mit einem freien Parameter skaliert. Dieser Parameter
wurde iiber einen Vergleich mit den nahe St. Petersburg gemessenen *°I-
Depositionsfliissen (Kap. 5.4.3) angepaft, die aus den Freisetzungen der
européischen und russischen Aufarbeitungsanlagen resultieren.

e Die Austauschzeiten fiir den diffusiven Breitengradaustausch wurden ska-
liert. Analog zum Austausch zwischen den Breitengraden wurde zusétzlich
diffusiver Austausch auch in Lingengradrichtung zugelassen.

Das vorgestellte Modell kann den globalen atmosphérischen Transport von 2°I

gut beschreiben, wie die '?I-Messungen in Seewasserproben aus Europa, Afri-
ka, Asien, Siidamerika und Neuseeland zeigen. Auch frithere ?I-Messungen in
Bodenproben aus Norddeutschland und Rufiland [30, 85] bestétigen die Anwend-
barkeit dieses Modells.

Das Transportmodell kann aber aufgrund der verwendeten Boxengréfie die
129T_Deposition in der niheren Umgebung der '*I-Quellen (300-400 km) nicht be-
schreiben. In Kombination mit einem Modell fiir den Nahbereich (Kap. 1.4.2) der
129T_Emissionen ergibt sich jedoch ein konsistentes Gesamtmodell. Dazu wurde
beriicksichtigt, dafl etwa die Hilfte der gesamten gasférmigen '?°I-Freisetzungen
im Umkreis von 200km deponiert wird [12]. Das verbleibende atmosphérische
129T_Inventar wird grofiriumig verteilt, es dient als *°I-Eintrag in das vorgestellte
Transportmodell.

Im Transportmodell wurde eine breitengradabhéngige, mittlere Niederschlags-
rate p,, angesetzt. Eine Anpassung der Niederschlagsraten in Lingengradrichtung
wurde nicht durchgefiihrt. Die ?°I-Deposition ® hiingt aber stark von der Nie-
derschlagsrate ab. Deswegen wurde eine nachtrigliche Korrektur der berechneten
I9T.Depositionen @, iiber die Niederschlagsrate p am betrachteten Ort durch-
gefiihrt: X

2
=, 153 i 3 |
18 T 36
Hiermit wurde die typische Zeitspanne von 36d fiir trockene Deposition beriick-
sichtigt und das Verhéltnis von feuchter zu trockener Deposition von 2:1 [21].
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Anhang B

Seedaten
| [ tv [a] Ap [km®] Ag [km’] Vs [km®] p [m/a] |
Ammersee 2,7 993 46,6 1,77 1,0
Bodensee 4,5 10900 539 48.5 1.1
Chiemsee 1,26 14000 79,9 2,05 1,0
Starnberger See | 20,9 315 56,0 3,00 1,0
Comer See 4,7 4520 146 22,5 1,7
Gardasee 26,6 2350 370 49,0 0,8
Genfer See 11,8 7980 584 88.9 1,0
Luganer See 8,19 307 27,9 4,40 1,7
Lago Maggiore 4 6400 213 37,5 1,7
Malawisee 750 65000 22500 6140 1,1
Mwerusee - - 4350 32 1,1
Victoria See 120 184000 68800 2750 1,3
Nahuel Huapi 12,3 4260 557 87,4 0,95
Titicacasee 1343 58000 8372 893 0,8
Lake Rotorua 1,2 402 79,8 0,87 1,2
Lake Taupo 10,6 3327 616 60,0 1,2
Baikalsee 385 560000 31500 23000 0,4
Balchaschsee 6,8 413000 18200 106 0,19
Chubsugul Nur | 471 7700 2,76 381 0,38
Ilmensee 3,8 66500 1124 6,5 0,6
Issyk Kul 305 15800 6,24 1740 0,28
Ladogasee 12,3 70100 18100 908 0,6
Onegasee 16 51500 9890 280 0,6
Ubsa Nur - 45,4 3,35 20,1 0,13

Tabelle B.1: Die aufgefiihrten Daten wurden entnommen aus [21, 96, 97].
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