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Zusammenfassung

1 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden die Folgen der Absenkung des Wasserspiegels
des kinstlichen Kihlteichs des Kernkraftwerks in Tschernobyl fur die
Aktivitatskonzentrationen in der aquatischen Umwelt Gberwacht. Daflr
wurden im Oktober 2018 und Oktober 2019 verschiedene Gewebearten
(Unterkiefer, Filet, Leber) von diversen Fischspezies (Karausche,
Karpfen, Zander und Wels) und Muscheln (Dreissena) beprobt und zur
weiteren Untersuchung nach Hannover gebracht. Die Analysemethoden
bestanden primar aus der Gammaspektrometrie flir eine
Ubersichtsmessung mit Fokus auf 137Cs und einer

Extraktionschromatographie fir °0Sr.

Die Ergebnisse der Analysen der Proben von 2018 zeigten, dass
Raubfische (Zander, Wels) durchschnittlich héhere
Aktivitatskonzentrationen fiur 13’Cs aufweisen als Friedfische
(Karausche, Karpfen). Darlber hinaus konnten jedoch Kkeine
signifikanten Unterschiede in den °°Sr — Konzentrationen zwischen den
Spezies aufgrund der geringen Probenanzahl festgestellt werden. Aus
Untersuchungen der Unterkiefer der Raubfische von 2018 und 2019 geht
kein klarer Trend der °°Sr - und !3’Cs - Konzentration hervor. Fir die
Muschelproben ergaben sich groBe Unterschiede fir 24'Am - und
137Cs - Konzentrationen in Proben mit verschiedenem Abstand zum
urspringlichen Wasserspiegel. Die zugrundeliegenden Hypothesen flir
die Ursachen konnten nicht abschlieBend getestet werden. Die erste
Hypothese besagt, dass die Konzentration mit sinkendem Wasserstand
steigt. In der zweiten Hypothese resultiert die Konzentration in den

Muscheln aus der Konzentration im Sediment auf dem die Muschel liegt.

Insgesamt wurde in dieser Arbeit keine signifikante Anderung der
Aktivitatskonzentration in verschiedenen Fischgeweben aus 2018 zum

Folgejahr 2019 oder den Vorjahren festgestellt.
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2 Einleitung

Jeder Gegenstand besteht aus vielen verschiedenen Atomen
verschiedener Elemente, was die griechischen Philosophen Leukipp und
Demokrit schon um 450 bis 370 vor Christus postulierten (Kayser,
2003). Spater wurde festgestellt, dass sich Atome des gleichen Elements
in ihrer Neutronenanzahl voneinander unterscheiden kénnen (Nobel
Media, 2020). Diese Kategorien gleicher Neutronen- und
Protonenanzahlen werden als Nuklide bezeichnet. Von diesen gibt es
weit Uber 1000 verschiedene, wobei nur ein kleiner Anteil stabil ist und
nicht mit der Zeit in ein anderes Nuklid zerfallt (Magill, Pfennig, Dreher,
& Soti, 2018).

Bei einem solchen Zerfall wird Energie frei, die genutzt werden kann.
Der induzierte Zerfall, auch Spaltung genannt, setzt noch grdBere
Mengen an Energie frei. Unter anderem kann diese unter Verlust in
andere Energieformen ubergefihrt werden. Eine weit verbreitete
Methode ist die Umwandlung Uber thermische und mechanische Energie
zu elektrischer Energie, welche in Kernkraftwerken durchgeftihrt wird
(Wagner, 2017).

Eines der bekanntesten Kernkraftwerke befand sich in der Nahe der
Stadt Tschernobyl, Ukraine, und wurde nach Vladimir Ilyich Lenin
benannt. Im Jahre 1986 ereignete sich dort ein Unfall der Stufe 7 auf
der Bewertungsskala INES (International Nuclear and Radiological Event
Scale) der Internationalen Atomenergie-Organisation (IAEA). Dabei
wurden groBe Mengen an radioaktivem Material in die Umwelt
freigesetzt, inklusive des Kihlteichs (IAEA, 2017). Die Abschaltung des
letzten Reaktorblockes des Kernkraftwerkes erfolgte erst im Dezember
2000, sodass der Kuhlteich bis dahin noch aktiv Verwendung fand (BMU,
2010).

Der Klhlteich ist ein klnstlicher See, der Wasser durch Versickern und

Verdunsten verliert. Dieser Verlust wurde durch Pumpen ausgeglichen,



Einleitung

die Wasser aus benachbarten Flissen in den Teich transportierten. Diese
Kosten flUr dessen Erhalt und weitere Risiken mit einem hohen
Grundwasserspiegel auf dem Reaktorgelande resultierten 2014 in der
AuBerbetriebnahme des Kuhlteichs und der Pumpen. Im Oktober 2014
begann die Absenkung des Wasserspiegels mit Abschalten der Pumpen
(ChNPP, 2019).

Im Oktober 2018 wurde eine Exkursion zum Kihlteich unternommen,
um die Auswirkungen des zurlickgehenden Wasserstandes zu
untersuchen. Als Proben wurden daflir verschiedene Fische (Karausche,
Karpfen, Zander und Wels), Béden, Muscheln und Wasser gesammelt.
Im Rahmen dieser Arbeit werden diese Proben auf verschiedene Weisen

analysiert.
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3 Theoretischer Hintergrund

3.1 Charakteristika von Radionukliden und Strahlung

Als Radionuklid werden Nuklide definiert, die unter einer statistischen
Neuanordnung des Kernes ionisierende Strahlung aussenden. Die dabei
neu entstandenen Nuklide heiBen Tochternuklide und die zerfallenen
Mutternuklide (Atwood, 2010). Von diesen Neuanordnungen, auch
Zerfall genannt, existieren verschiedene Arten. Die wichtigsten sind der
a-, B- und y-Zerfall, wobei der y-Zerfall meist eine Folge der beiden
anderen Zerfalle ist. In Formel 1 sind ebendiese dargestellt. Dabei
werden neue Teilchen freigesetzt, die auch als Strahlung des
zugehorigen Zerfalls betitelt werden. Bei einem B -Zerfall wird nur das
freigewordene Elektron oder Positron als B*-Strahlung benannt. Im
Gegensatz zu chemischen Reaktionen ist der Energieumsatz bei
Zerfallen 10% mal gréBer (Riedel & Janiak, 2007).

a:  oXoATiv+iHe
B™: /;X—>2+’i\Y+_‘1’e—+Ue
BY: A Avifet sy,
Yy AZmX—>§X+y
Formel 1: Die wichtigsten Zerfallsarten (Magill, Pfennig, Dreher, & Séti,
2018).

Mathematisch lasst sich ein Zerfall wie in Formel 2 folgt beschreiben.
Jedem Radionuklid wird ein Wert A zugeordnet, mit dem sich aus der
Stoffmenge N auf die Anzahl der Zerfdlle und dementsprechend die

Anderung der Stoffmenge, Aktivitdt A, schlieBen l&sst.
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_AN(Y)
AL =5
A(t) =  A-N(D

_AN(b)
SAN®=-—

Formel 2: Definition der Aktivitat (Demtroder, 2017).

Zudem kann durch Lésung der obigen Differentialgleichung aus einer
bekannten Stoffmenge No die nach einer Zeit t verbliebene Stoffmenge
N(t) bestimmt werden.

N(t) = No'e-)\'t

oder
t

t
N(t) = Ng-2 7>
Formel 3: Die Zerfallsgleichung.

Eine weitere radionuklidspezifische Konstante, die Halbwertszeit ti,z,
ergibt sich in Formel 3 mit Basis 2 statt e. Dies ist die Zeit nach der
lediglich noch die Halfte der anfanglichen Menge an Radionukliden
vorhanden ist (Atwood, 2010).

Die Werte fur Halbwertszeiten variieren stark nach Nuklid mit Werten ab
10-24s von “Li (Magill, Pfennig, Dreher, & Séti, 2018) bis 1,8-102%a von
124Xe (Aprile, 2019). Die Radionuklide, die bei der Entstehung der Erde
existierten und immer noch bestehen, heiBen primordial (Magill,
Pfennig, Dreher, & Soéti, 2018).

3.1.1 Radioaktive Gleichgewichte

Wenn zusatzlich zum Mutternuklid das Tochternuklid zerfallt, ergeben

sich die Gleichungen in Formel 4.
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N (©= Njg-e?it

A
N> (D)= )\2_1)\1 Ny o-(eMrt-ghaty

Formel 4: Zerfallsgleichungen flr einen Zerfall mit radioaktivem Tochternuklid.

Flr verschiedene Verhaltnisse der Zerfallskonstanten A1 und A2 ergeben
sich drei Gleichgewichte, die im Nachfolgenden genauer beschrieben

werden.

Im sakularen Gleichgewicht besitzt die Mutter eine deutlich gréoBere
Halbwertszeit als die Tochter und somit eine deutlich kleinere
Zerfallskonstante (A1<<Az). Dies resultiert nach einer kurzen
Anfangsphase in ein konstantes Verhaltnis der Stoffmengen und einer
gleichen konstanten Aktivitat. Somit verdoppelt sich die Aktivitat im
Vergleich zur Anfangsaktivitdat in Zeitskalen der Halbwertszeiten der
Tochter. (Atwood, 2010)

Das transiente Gleichgewicht zeichnet sich dadurch aus, dass auch hier
die Halbwertszeit der Mutter leicht gréoBer ist als die der Tochter (A1<A2).
Das Ergebnis ist ein konstantes Verhaltnis der Aktivitaten, die mit der
Zeit absinken. (Atwood, 2010)

Der dritte Fall (A1>A2 und Ai1>>A2) ergibt kein Verhaltnis, weshalb
verschiedene Szenarien mdglich sind. (Atwood, 2010)

Eine mathematische Beschreibung der Gleichgewichte befindet sich im
Anhang in Formel 14, Formel 15 und Formel 16.

3.1.2 Wechselwirkungen von ionisierender Strahlung mit Materie

Es gibt eine Vielzahl von verschiedenen Wechselwirkungen von
ionisierender Strahlungen mit Materie, die je nach Strahlungsart mit
unterschiedlichen Wahrscheinlichkeiten auftreten. Die fur diese Arbeit

wichtigsten Wechselwirkungen sind
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e Die Interaktion mit dem Feld des Kerns, die zur Emission von
Strahlung flhrt,

e Die elastischen St6Be mit Elektronen der Atomhille und Streuung
an diesen oder dem Atomkern, die in Anregung oder Ionisation
resultieren

e Dieinelastischen StoBe mit einem Atomkern, die zur Anregung des
Kerns und anschlieBenden Emission von Strahlung oder Teilchen
fuhrt. (Demtréder, 2017)

Die in dieser Arbeit behandelten Strahlungsarten sind y- und B--
Strahlung, weshalb ein besonderes Augenmerk auf deren

Wechselwirkung gelegt wird.

Bei Bewegung eines Elektrons durch Materie wird es durch das Coulomb-
Feld der Kerne abgelenkt und andert die Flugbahn in eine andere
Richtung. Da somit ein geladenes Teilchen beschleunigt wird, liegt in
grober Naherung ein Hertz'scher Dipol vor und es entsteht
elektromagnetische Strahlung. Je nach Abstand des Elektrons vom Kern
andert sich die Starke der Ablenkung und folglich die Wellenlange des
entstehenden Photons. Es ergibt sich ein kontinuierliches Spektrum mit
maximaler Energie. Diese Strahlung wird auch Bremsstrahlung genannt
und gehdrt zur Réntgenstrahlung. Des Weiteren kdénnen durch elastische
StoBe von Elektronen mit Hullelektronen ebendiese angeregt oder
ausgelést werden. Wenn ein Hullenelektron ausgelést und der frei
gewordene Platz durch ein anderes Hllenelektron aus einer energetisch
ungunstigeren Schale eingenommen wird, entsteht ein flr diesen
Ubergang charakteristisches Photon. Solche Photonen werden auch

charakteristische Réntgenstrahlung genannt. (Demtrdder, 2017)
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Réntgen-
strahlung

Die Ausldsung eines — b)
Hullenelektrons kann auch — "
durch Aufnahme der ( )K o
kompletten  Energie  eines _

. v

Photons entstehen (siehe b in M e

Abbildung 1). Die frei werdende 5 Y o )
Réntgenstrahlung ist auch hier v ZX*EX. W—<
gegeben, weshalb es auch v Kem e*
charakteristische Linien ohne Abbildung 1: Wechselwirkungen von
Bremsstrahlung gibt. Das Photonen mit Materie, Aus (Demtrdder,
Herauslésen des Elektrons wird 2017).

auBerer Photoeffekt genannt.

Der innere Photoeffekt tritt auf, wenn die Energie des Photons an
Elektronen weitergegeben wird, die dann vom Valenz- ins Leitungsband
Ubergehen. Es entstehen somit Elektronen-Lochpaare, die die
Leitfahigkeit steigern. (Demtroder, 2017)

Eine weitere auftretende Interaktion zwischen Hullenelektronen und
einfallenden Photonen ist die inelastische Streuung an den &uBersten
Elektronen (siehe a in Abbildung 1). Ein Photon st6Bt mit einem Elektron
zusammen und gibt einen Teil seiner Energie ab. Das dann gestreute
Photon besitzt weniger Energie und somit eine groBere Wellenlange.

Dies wird Compton-Effekt genannt. (Demtréder, 2017)

Ein Photon, welches mit einem ruhenden Kern zusammenstoBt, kann
ebendiesen anregen (siehe c in Abbildung 1). Dabei ist zu beachten,
dass die Energie des einfallenden Photons minimal gréBer sein muss als
die des Ubergangs, da der Kern den Impuls erhélt und nicht mehr in
Ruhe ist. Ein solcher inelastischer StoB mit dem Kern heiBt Kern-
Photoeffekt. Bei Zerfall dieses angeregten Zustands wird wiederum ein
Photon frei. (Demtrdder, 2017)
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Wie auch Elektronen, koénnen Photonen mit dem Feld des Kerns
interagieren. Dabei bendtigt das Photon eine Mindestenergie aquivalent
zur doppelten Ruhemasse eines Elektrons von 1,022 MeV. Aus einem
Photon entstehen ein Elektron und das dazugehdérige Antiteilchen, das

Positron. Dieser Vorgang wird Paarbildung genannt. (Leo, 1994)

Zu den drei dominanten 100 L z

Wechselwirkungen gehdren 100 L

der Photoeffekt, der Compton- 80 | dﬁ,?ﬁﬁ?ﬁ?&ﬁé 53,%{,‘?!3‘;2%

Effekt und die Paarbildung. Fur €0 [

verschiedene Energien und [ =9 Comptoneffekt

verschiedene Kernladungs- 23 I . dornir.ﬂerend. : MoV
0,01 01 051 510 50100

zahlen dominiert jeweils ein
Effekt.

2017) So dominiert in einem

anderer (Demtrdder,

Abbildung 2: Dominante Wechselwirkung

von Photonen verschiedener Energien mit

Halbleiter aus Germanium mit
Z 32
Energiebereich bis 0,2 MeV der
Photoeffekt (siehe Abbildung 2).

Materie verschiedener

(Demtrdder, 2017).

Ordnungszahl

einem von im

Im Kontrast zu den mathematischen Eigenschaften der Zerfalls- und
Strahlungsarten unterscheiden sich die physikalischen Eigenschaften
der Reichweite und der Durchdringungsfahigkeit. Die a-Strahlung gibt
ihre gesamte Energie schon nach 4 cm und die B-Strahlung nach 4 m in
Luft ab. Bei einem Menschen gelangen diese Strahlungen nur in die
obersten Hautschichten und kénnen diese beschadigen. Die y-Strahlung
kann lediglich abgeschwacht werden durch Material mit hohen Dichten,
weshalb eine solche Strahlung den menschlichen Organismus komplett
durchdringen kann. (Riedel & Janiak, 2007)

10
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3.2 Das Krenkraftwerk von Tschernobyl

ADC unwm.
B. N. NlennHa (Kernkraftwerk Vladimir Ilyich Lenin), im Gebiet der

Der Bau des ersten Kernkraftwerks YepHobblnbckas
heutigen Ukraine begann am 15. August 1972. Die Befillung des
kinstlichen Kihlteiches startete erst 4 Jahre spater im Oktober 1976.
Seine maximale GrdBe erreichte er nach der Erweiterung 1981 auf 22,9

km2. Weitere Daten befinden sich in Tabelle 1. (IAEA, 2017)

Tabelle 1: Daten des Kihlteichs (IAEA, 2019).

Lange | Mittlere | Wasserlevel | Oberflache | Volumen Mittlere
Breite in Betrieb in Betrieb Tiefe
km km m Uber NN km? m3 m
11,5 2,2 111 22,9 1,51-108 6,6

Aufgrund der GréBe und der erhdhten Lage des Teiches Uber der
Umgebung und dem Fluss Prypjat ergab sich ein stetiger Strom des

Wassers aus dem Kuhlteich, der in Abbildung 3 verdeutlicht wird.

Kiihlteich Damm
110.5-111 m I T 1‘2 m
Y Entwésserungsgraben Feuchtgebiet
— g 1055-106m 106-108 m FlussPrypiat
; W v s ~1035m

200-400m

Abbildung 3: Schematischer Querschnitt des Kihlteichs in Richtung des
Flusses, modifiziert Gbernommen aus (I1AEA, 2019).

In Abbildung 3 sind die Wege des Wassers aus dem Kulhlteich mit Pfeilen
gekennzeichnet. Die dominanten Effekte sind das Versickern im Boden,

das Verdunsten in die Luft und ein langsames Durchsickern durch den

11
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Damm in den Entwdasserungsgraben, in die Feuchtgebiete und
letztendlich in den Fluss Prypjat. Um diese Verluste auszugleichen
wurden Pumpen verwendet, die Wasser aus dem Fluss Prypjat in den
Teich Uberfuhrten. (ChNPP, 2020)

Der erste Reaktor erreichte bereits zwei Monate vor seinem Plan am 24.
Mai 1978 die geplante Auslastung. Die weiteren Blocke folgten in den
Jahren darauf. Der Reaktorblock 4 war der zuletzt fertig gestellte und
erreichte am 28. Marz 1984 seine Leistung von 1000 MW. Die weiteren
Reaktorblécke 5 und 6 befanden sich zu der Zeit im Aufbau. (ChNPP,
2020)

Bei allen Reaktoren handelt es sich jeweils um RBMK (russisch: reactor
bolshoy moshchnosty kanalny fir Siedewasser-Druckréhrenreaktor),
Reaktoren. Diese gehdéren zur Kategorie Leichtwasser-Graphit-

Reaktoren. (World Nuclear Association, 2019)

Kontrollstibe

Dampf-

Graphit-
A n A o stibe

Brenn-
WU element

> > * A oA

TEEtUnhUHe Druckréhren

Abbildung 4: Aufbau eines RMBK Reaktors, Modifizier ibernommen aus (World

Nuclear Association, 2019).

Charakteristisch fur diesen Typ ist die Verwendung von Graphit als
Moderator und der modulare Aufbau, sodass die Brennstdabe wahrend

des Betriebs getauscht werden kdnnen. Das leichte Wasser wurde als

12
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KUhlmittel, Neutronenabsorber und zur Energieumwandlung verwendet.
Der durch Aufheizen entstehende Wasserdampf wurde in verschiedenen

Kreislaufen zum Antreiben von Turbinen genutzt.

Der Wasserdampf weiBBt schlechtere Eigenschaften flur das Kihlen der
Brennstabe und den Neutroneneinfang als flissiges Wasser auf. Folglich
resultiert aus Dampfblasen zwischen den Brennstdben ein Ansteigen des
Neutronenstroms. Die daraus resultierende Zunahme der Leistung mit
steigender Dampfblasenzahl wird durch den Dampfblasenkoeffizienten

beschrieben. (World Nuclear Association, 2019)

13
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3.2.1 Der Reaktorunfall in Tschernobyl 1986

Am 25. April war die Durchfihrung eines Pflichttests in Reaktorblock 4
geplant. Dieser Test sollte zeigen, ob die verbleibende Rotation der
Turbinen ausreicht um flir den heruntergefahrenen Reaktor unter
anderem die Kihlung aufrecht zu erhalten bis die Notstromaggregate in
Betrieb sind. Daflir wurde tagsiber schrittweise die Leistung des
Reaktors reduziert, um danach den Test durchzuflihren. Am 26. April
1986 um 01:23:04 wurde die Energiezufuhr der Kihlung auf die
Turbinen  durch  SchlieBung der Turbinenschnellschlussventile
umgestellt. (ChNPP, 2020b)

Dies sorgte fur einen Anstieg der Temperatur. Das als Kihlmittel
verwendete Wasser bildete Blasen, sodass die Neutronenabsorption
reduziert wurde. Nach einem Leistungsrickgang in einem Reaktor nahm
das 13°Xe mit einer Halbwertszeit von 9,14 h (Magill, Pfennig, Dreher, &
Soti, 2018) eine besondere Rolle ein, das einen hohen
Wirkungsquerschnitts fiir den Einfang von thermischen Neutronen hat.
Im Zuge der ,Xenonvergiftung" eines Reaktors wird durch Zerfall seiner
Mutter 1351 mit 6,61 h (Magill, Pfennig, Dreher, & Soti, 2018) mehr 13°Xe
nachproduziert, als bei geringer Neutronenflussdichte abgebrannt
werden kann. Die Reaktivitat des Reaktors (und damit die Leistung)
sinkt. Durch das Anfahren des Reaktors durch Herausziehen der
Steuerstdbe erhdhte sich die langsam Neutronenflussdichte und damit
der Abbrand des 13°Xe, bis die Leistung des Reaktors bedingt durch den
fortgeschrittenen 135Xe-Abbrand schlieBlich schlagartig anstieg. Als
Gegenreaktion wurden die Steuerstabe in den Reaktor eingefahren. Da
diese einen Graphit-Kopf besaBen, wurde Wasser verdrangt und
gleichzeitig die Moderation erhdht. Es folgte um 01:23:43 der
schlagartige Anstieg der Leistung die Explosion des Reaktors. (IAEA,
2020b) Der Reaktor wurde zerstort und groBe Mengen des radioaktiven
Kernmaterials (>5% des Inventars) in die Umwelt und Atmosphare

freigesetzt (World Nuclear Association, 2020b).
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Die direkte Explosion totete zwei Arbeiter. Von den direkt anriickenden
Hilfskraften starben weitere 28 innerhalb weniger Monate an
Folgeschaden. Die weiteren SchutzmaBnahmen wurden in den
Folgemonaten und -jahren von ungefahr 600.000 Helfern errichtet.
(IAEA, 2020b)

Trotz der andauernden SanierungsmaBnahmen und der Konstruktion
eines Schutzmantels um den Reaktorblock 4 wurde ein halbes Jahr nach
dem Unfall der Reaktorblock 1 am 1. Oktober 1986 neu gestartet. Einen
Monat spater am 5. November folgte Block 2 und am 4. Dezember 1987
Block 3. Dementsprechend wurde der Kuhlteich weiterhin verwendet.
Die Reaktoren 1 und 2 liefen noch fur zehn bzw. funf Jahre, bevor sie
abgeschaltet wurden. Der Reaktorblock 3 lief am langsten und wurde
am 15. Dezember 2000 abgeschaltet. Nach dem Ausklhlen wurde der
Klhlteich nicht mehr bendtigt, weshalb er 2014 stillgelegt wurde und die
Pumpen abgeschaltet wurden. (ChNPP, 2020) Ein Uberblick iber

wesentliche Ereignisse ist in Tabelle 2 zu finden.
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Tabelle 2: Zeitliche Daten zum Betrieb des Kihlteichs, modifiziert Gibernommen

aus (IAEA, 2019).

Datum

Event

1976 August 15
1978

1981

1986 April 26

1991 Oktober 11
1996 November 30
2000 Dezember 15
2013

2014 Mai

2014-2017

2018 Oktober
2019 Oktober

Befiillung des Kihlteichs (auf 12,7 km?)
Inbetriebnahme der ersten Blécke

VergréBerung des Kihlteichs auf 22,9 km?
Tschernobyl Unfall (Block 4)
AuBerbetriebnahme Block 2

AuBerbetriebnahme Block 1

AuBerbetriebnahme Block 3

Konstruktion eines kleinen Wasserreservoirs flr
technische Anwendungen und als
Loschwasserteich

Stilllegung des Kuhlteichs und Abschaltung der
Pumpen

Beginn des Absenkens des Wasserspiegels
Untersuchung der Stilllegung des Kihlteichs
durch die IAEA

1. Probennahme

2. Probennahme
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3.3 Abschlussbericht der IAEA

Im Rahmen der Absenkung des Kuhlteichs startete die IAEA eine groBere
Untersuchung mit dem Titel ,,Environmental Impact Assessment of the
Drawdown of the Chernobyl NPP Cooling Pond as a Basis for Its
Decommissioning and Remediation™ zu den Folgen der Absenkung des
Wasserspiegels im Kuhlteich des Kraftwerks. Der Bericht der IAEA
erschien 2019 nach der Probennahme im Rahmen dieser Masterarbeit.
(IAEA, 2019)

Der Bericht der IAEA beinhaltet Aktivitdten in den Bdden, Pflanzen,
Fischen und Gewassern fur verschiedene Radionuklide. Unter anderem
wurden die Nuklide ?°Sr und 13“Cs thematisiert. (IAEA, 2019)

Flr diese Arbeit dient der Bericht der IAEA als Vergleichspunkt fur die

vorangegangenen Jahre.
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3.4 Relevante Radionuklide

In der Umwelt kommen einige Radionuklide natirlich vor und viele
weitere werden im Kernreaktor gebildet (Magill, Pfennig, Dreher, & Séti,
2018). In dieser Arbeit wird dementsprechend nur ein Teil all dieser
betrachtet.

3.4.1 Kalium-40

Mit einer Halbwertszeit von 1,28-10%a ist 4°K ein primordiales
Radionuklid mit zwei moéglichen B-Zerféllen. Der Anteil am gesamten
Kaliumvorkommen liegt bei 0,0117 % (Magill, Pfennig, Dreher, & Sati,
2018).

or. a—. 30 40 0 -, =
89% B . 19K—>20Ca+_1e +Ue
11% B*: 19K 10Ar+let +u.+y
Formel 5: Zerfall des 4°K (Magill, Pfennig, Dreher, & Séti, 2018).

Sowohl in der Erdkruste als auch in den Ozeanen ist Kalium als ein
haufiges Element zu finden. Des Weiteren ist es ein essentielles Element
fir den Menschen und weitere Lebewesen. Folglich ist 4°K in vielen
biologischen Proben mittels der Gammalinie bei 1461 keV messbar.
Insbesondere ist Kalium ein essentieller Mineralstoff in unter anderem
Muskelgewebe (Atwood, 2010).

3.4.2 Natururan

Das Element mit der héchsten Ordnungszahl, welches seit Entstehung
der Erde vorliegt, ist Uran. Obwohl nur instabile Isotope existieren,

liegen einige davon natldrlich vor. Mit ausreichend Ilangen
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Halbwertszeiten liegen 23°U (0,72 % des gesamten Urans) und 238U
(99,27 %) als primordiale Nuklide vor und als Zerfallsprodukt des
Zerfalls von 238U (siehe Formel 6) auch 234U (0,0055 %). (Magill,
Pfennig, Dreher, & Séti, 2018)

238 o ) )
04,468:10°% a y34_ B 24,1d B~ 6,7 h
92U ————— %36Th ——— %3{Pa—"— 233U

Formel 6: Entstehung von 234U aus 238U (Magill, Pfennig, Dreher, & Soti,
2018).

Weitere Isotope kdnnen als Spuren vorliegen. In der Natur kommt Uran

als Bestandteil von verschiedenen Erzen vor (Atwood, 2010).

In vielen Kernkraftwerken wird angereichertes Uran verwendet. Dies
besitzt einen erhéhten von 23°U Anteil (World Nuclear Association,
2019).

3.4.3 Uran-235

Ein weiterer Kernprozess ist die neutroneninduzierte Spaltung, welche
die Grundlage flir Kernreaktoren ist. Dabei wird ein Neutron auf einen
schweren Kern geschossen, der daraufhin unter Bildung von (im

Regelfall zwei) Spaltprodukten gespalten wird.

Der Ziel-Kern wird mit thermische Neutronen bestrahlt. Nimmt der zu
spaltende Kern eins auf, entsteht zunachst ein kurzlebiger
Compoundkern. Dieser Zustand hoher Energie kann durch Spaltung in
verschiedene Kernbruchstlicke oder Emission eines Gammaphotons in
einer (n,y)-Reaktion abgebaut werden. Unter anderem werden grofB3e
Mengen an Energie und weitere Neutronen freigesetzt, die eine
Kettenreaktion auslésen und weitere Atome spalten kdnnen. Die
Produkte, die bei einer Spaltung entstehen kénnen, sind in Abbildung 5

dargestellt.
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Abbildung 5: Spaltausbeuten bei der Spaltung von 23°U und 23°Pu mit
thermischen Neutronen, Erstellt mit Daten aus (Magill, Pfennig, Dreher, & Soti,
2018).

Auffallig sind die beiden Maxima bei Nukleonenzahlen um 95 und 135
fir 23°U. Der Grund daflr ist, dass die Maxima in der Nahe der magischen
Zahlen fur die Neutronenanzahl bei 50 und 82 liegen (Magill, Pfennig,
Dreher, & Séti, 2018). Die magischen Zahlen beschreiben Protonen- und

Neutronenanzahlen, die eine besonders hohe Stabilitat besitzen.

Des Weiteren =zerfallt 23°U mit einem a-Zerfall, wobei zusatzlich
y- Strahlung mit verschiedenen Energien freigesetzt wird. Diese lassen
sich mittels Gammaspektrometrie detektieren und wegen des

Vorkommens mehrerer Energien eindeutig zuordnen.

3.4.4 Kobalt-60

Mogliche Kernreaktionen unter Bildung von ©°Co sind in Formel 7
dargestellt, wobei die erste genannte Reaktion als relevanteste zu

betrachten ist.
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59 60
27CO( nIY) 27CO
60 . 60
28N|(nlp)27co
63 60
,9Cu(n,a);7Co

Formel 7: Neutronenaktivierung verschiedener Nuklide, Ubernommen aus
(Atwood, 2010).

Aus der Spaltung von 23°U entstehen mit geringer Ausbeute auch Nuklide
mit 60 Nukleonen. Da in dieser Isobaren ®°Fe mit einer Halbwertszeit
von 2,62-10° a liegt, ist der durch Kernspaltung entstandene Anteil von
80Co vernachlassigbar (Magill, Pfennig, Dreher, & Séti, 2018). In
Kernreaktoren ist die dominierende Quelle die Reaktion ¢3Cu(n,a)®°Co
(Atwood, 2010).

Obwohl die anfangliche Freisetzung beim Unfall 1986 in Tschernobyl
Uberwiegend die Spaltprodukte freisetzte, konnten in der 30 km
Sperrzone 1993 noch bis zu 245 Bq ©®Co pro 1 kg Boden
(Trockengewicht) gemessen werden (Atwood, 2010). Die Halbwertszeit
von %9Co betragt lediglich 5,2712 a, weshalb seit dem Unfall bis zum
heutigen Zeitpunkt (2020) schon mehr als 6,45 Halbwertszeiten
abliefen. Dementsprechend ist die Aktivitat auf 1,14 % des

urspringlichen Wertes abgefallen.

3.4.5 Strontium-90

Im ersten Maximum der Spaltausbeuten von unter anderem 23°U
befindet sich die Isobare 90, welche eine relativ hohe Spaltausbeute fiir
235U von 5,73 % besitzt. Auf dieser Isobaren liegt °°Sr, welches nach
einer Halbwertszeit von 28,9 a Uber °°Y zu 29Zr zerfallt (siehe Formel 8).
(Magill, Pfennig, Dreher, & Soéti, 2018)
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28,9 a _
ggSr — 28Y+_‘1)e‘+ue

64,0416 h _
ggY e 282r+ _cl)e‘+ue(+y)

Formel 8: Zerfall von °°Sr Uber °°Y zu °°Zr (Magill, Pfennig, Dreher, & Séti,
2018).

Generell verfligt Strontium Uber vier stabile und weit mehr radioaktive
Isotope. Die Halbwertszeiten der durch Kernspaltung entstehenden
Radioisotope mit Ausnahme von °°Sr sind kleiner als 50,563 d von 8°Sr
(Magill, Pfennig, Dreher, & Soéti, 2018). Unter Bericksichtigung der
Halbwertszeiten und der seitdem Unfall in Tschernobyl vergangenen Zeit

liegt das Augenmerk auf °°Sr.

Aufgrund der chemischen Ahnlichkeit als Erdalkalimetall von Strontium
zu Calcium ist es fur die biologischen Systeme relevant und kann Uber
die Nahrungskette in den menschlichen Organismus gelangen. Das
Calciumcarbonat (CaCO03) ist wichtig flr den Aufbau von Exoskletten von
unter anderem Muscheln. Das Hydroxylapatit (CasOH(PQOa4)3) ist ein
wesentlicher mineralischer Bestandteil von Endoskletten bei
Wirbeltieren. Das Strontium wird bei Aufnahme an diese Stellen in den
Organismus eingebaut (Binnewies, et al., 2016). Bei den betrachteten

Fischen sind die Stellen Kieferknochen, Graten und Schuppen.

3.4.6 Casium-137

Aufgrund der hohen thermischen Spaltausbeute von 23°U fiir die Isobare
137 (6,57 %) spielt das Spaltprodukt 13’Cs eine wichtige Rolle. Mit seiner
Halbwertszeit von 30,08 a ist es das langlebigste dieser Isobaren bis
zum stabilem 137Ba. (Magill, Pfennig, Dreher, & Soéti, 2018). Abgesehen
von der zu vernachlassigen Spontanspaltung, liegt dieses Nuklid nicht
natirlich vor. Es entsteht lediglich bei nuklearen Waffentests und in

Kernreaktoren.
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Als Alkalimetall verhalt sich 137Cs ahnlich zu Kalium, welches ein
essentielles Element ist. Folglich wird es vom menschlichen Korper
aufgenommen und analog verstoffwechselt (Holleman, Wiberg, &
Wiberg, 2017).

Aufgrund des transienten Gleichwichts zwischen 137Cs und des
Tochternuklids 13/Ba wird in dieser Arbeit der Photopeak der Tochter bei
662 keV direkt dem Mutternuklid zugeordnet.

3.4.7 Americium-241

Das Nuklid mit der gréBten Nukleonenzahl, welches seit Entstehung des
Sonnensystems existiert, ist 238U mit einer Halbwertszeit von
4,468-10°a. Dementsprechend werden alle Elemente mit hoheren
Ordnungszahlen, auch Transurane genannt, kinstlich erstellt. Unter
Neutronenbeschuss fangt 238U ein freies Neutron ein; es entsteht 23°U,
welches nach einer Halbwertszeit von wenigen Minuten zu 23°Np und
danach mit einer Halbwertszeit von wenigen Tagen zu 23°Pu zerfallt.
Uber weitere Neutroneneinfange und Zerfélle entsteht 24!Am. (Riedel &

Janiak, 2007) Der genaue Weg ist in Formel 9 dargestellt.

1
233U+ ,n—%33U

239 B_ 23,45 min 239 B_ 2,356 d 239
92U ———— "53Np —— “94Pu

1
282Pu+0n—>232Pu

1
23aPu+,n—3;Pu

241 P 14,3252 749
94PU ———— “g3

241, . 9432,63 537
93Am _— 91Np +vY

Formel 9: Neutroneneinfang des 2®U zu ?*!Am und dessen Zerfall (Magill,
Pfennig, Dreher, & So6ti, 2018).
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Beim a-Zerfall des 24'Am wird nicht nur ein a-Teilchen frei, sondern auch
y-Strahlung. Mit einer Energie von 59,6 keV ist eine Identifikation Utber

Gammaspektrometrie méglich (Atwood, 2010).

Americium gehért wie Uran zu den Actiniden. Gelangen diese Uber die
Biosphare in den menschlichen Organismus oder andere Lebewesen,
werden diese in den Knochen, der Leber und anderem Gewebe

angesammelt. (Atwood, 2010).
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3.5 Biologische Umweltaspekte

Das Kernkraftwerk in Tschernobyl und der Kihlteich liegen nur 20 km
vom mittleren Bereich des Dnjepr, einem der gréBten Fllsse Europas,
entfernt und befindet sich im Dnjeprbecken. AuBerdem gehért es zur
Zone des Waldsteppengebiets. Dieser Bereich zeichnet sich durch
kontinentales Klima mit ausgepragten Jahreszeiten aus. Das
Zusammenspiel von Waldsteppengebiet mit dem Klima resultiert
zusatzlich in einem fruchtbaren Boden (Gebhardt, Glaser, & Lentz,
2013).

Im Kduhlteich des Kernkraftwerks leben verschiedene Fischspezies.
Deren Zusammensetzung verandert sich jedoch mit der Laufzeit des
Kraftwerks, weil unter anderem ortsfremde Spezies ausgesetzt worden
sind. (Protasov, et al., 2017).

Der GroBteil der Fische gelangte Uber den Prypjat Fluss in den KUlhlteich,
wobei verschiedene Arten an Karpfen und Welsen im Jahre 1983 fir die
Zucht ausgesetzt wurden. (IAEA, 2019)

3.5.1 Die Muschelspezies im Kuhlteich

Im Bereich der Weichtiere machen die Muscheln im Kuhlteich rund
50 % - 70 % der Masse aus. Die dominante Gattung ist dabei die

Dreissena, die auch in dieser Arbeit untersucht wird. (IAEA, 2019)

Eine solche Muschel kann bis zu 30 mm lang werden (Buckler &
Shcherbina, 2006). Die Lebenserwartung betragt bis zu 10 Jahre (Schill,
2020).

Im Bereich der Muscheln wurden zusatzlich Veranderungen in der
Vielfalt der Spezies festgestellt. Ein Beispiel daflir ist das Eindringen der

Zebramuschel in dieses Okosystem (Protasov, et al., 2017).

25



Theoretischer Hintergrund

3.5.2 Unterschiede von Raub- und Friedfischen

Die betrachteten Spezies sind Zander, Wels, Karpfen und Karauschen.
Sie unterscheiden sich besonders durch ihre Ernahrung. Da es sich bei
den Welsen und Zander um Raubfische handelt, ernahren sich diese
auch von den kleineren Fischen. Die Erndahrung des Zanders ist rein
karnivor (Fishbase, 2020) und die Welses omnivor (Fishbase, 2019).
Dementsprechend gehdéren auch Zander zur mdglichen Nahrung der
Welse. Eine Besonderheit der Welse ist, dass sie kurze Strecken an Land
Uberwinden und temporar Luft atmen kénnen. Insgesamt stellt der Wels
die Spitze der Nahrungskette im Kuhlteich dar (IAEA, 2019). Karpfen
und Karauschen gelten als Friedfische und ernahren sich von Pflanzen,

Plankton, Wirmer und Mollusken, unter anderem Muscheln (Schill,

2020).
o owels

Zander
Karpfen und Karauschen

Muscheln

Abbildung 6: Nahrungspyramide der betrachteten Spezies.
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4 Verwendetes Material

4.1 Probenherkunft und Proben

Im Oktober 2018 (08.-12.10.2018) gab es eine Forschungsreise nach
Tschernobyl zur Beprobung der aquatischen Umwelt. In Abbildung 7 sind
die Orte der Probennahme mit blauen Pfeilen gekennzeichnet. Mit roten
Pfeilen ist die FlieBrichtung des warmen Wassers aus dem
Kernkraftwerk (KKW), als es noch in Betrieb war, in den Kuhlteich
gekennzeichnet. Die ersten Orte der Probennahme befanden sich direkt
am Ausfluss. An Ort 1 wurden auf dem Damm eine Probenreihe von
Muschelschalen und eine  Sedimentprobe genommen. Die
Muschelschalen wurden auf einer Linie in jeweils gleichen Abstanden
voneinander genommen. Die Sedimentprobe lag auf der gleichen Linie
und mit gleichem Abstand zur letzten Muschelprobe. An Ort 2 wurden

Karpfen, Karauschen, Zander und Welse gefangen.

Flir eine weitere Probe wurde zu Ort 3 gewechselt. Dieser dritte Ort
befindet sich in gréBerer Entfernung zu Ort 1 und 2 und zum

Ausgangskanal des heiBen Kihlwassers.
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Abbildung 7: Karte der Orte der die Probennahmen, Rote Pfeile: FlieBrichtung

des heiBen Wassers, Blaue Pfeile: Orte der Probennahme. (Google Maps,
2020).

Aufgrund der FischgroBe wurden nicht die kompletten Fische verwendet,
sondern nur bestimmte Gewebe (Filet, Leber und Unterkiefer). Ein Bild
von beprobtem Gewebe befindet sich im Anhang in Abbildung 28. Des

Weiteren wurden Teile entnommen, falls sie Besonderheiten aufweisen
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(z.B. eine Entzindung einer Leber im Anhang in Abbildung 27). Eine

Auflistung der Fischproben befindet sich in Tabelle 3.

Tabelle 3: Menge der Fischproben.

Spezies Anzahl der Fische Gewebeproben
Wels 3 3:3+1 =10
Zander 6 3:6 = 18
Karpfen 7 37 = 21
Karauschen 9 1-9 =9
Gesamt 25 58

Es wurden somit insgesamt 58 Fischproben weiterverarbeitet. Des
Weiteren wurde an funf Stellen Muscheln genommen und eine
Sedimentprobe. Insgesamt liegen folglich 64 Proben zur Analyse vor.
Eine Liste aller Proben findet sich im Anhang in Tabelle 18 bis Tabelle
21.

4.1.1 Benennung der Proben

Die Bezeichnung der Proben ist in zwei verschiedene Kategorien
aufgeteilt. Die Proben-Benennung mit zwei Zeichen wird flir Spezies
verwendet bei denen nur ein Gewebetyp beprobt wurde. Es ergibt sich
ein Schema aus der Bezeichnung des Fisches und der Nummer des
Fisches (flinfte Karausche = K5). Bei einer Beschriftung mit drei Zeichen
gibt es eine Zusatzliche Bezeichnung fir den Gewebetyp. Fir die
Unterkiefer wurde ein JB (Jaw bone), flir die Filets ein F und fir die Leber
ein L angehangt (dritter Wels Unterkiefer = C3JB). Fur Proben aus 2019
wird ein zusatzliches b angefligt. (drittes Wels Filet aus 2019 = C3Fb)
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4.2 Probenvorbereitung

Die Bodenprobe wurde gesiebt und danach in passende Behaltnisse flr
Messungen Uberfuhrt. Die Fisch- und Muschelproben bendtigten weitere

Vorbereitungen.

4.2.1 Veraschung der Fischproben

Da es sich um biologische Proben handelt, wurden diese noch in
Tschernobyl bearbeitet. Um auf das frische Gewicht der Gewebeproben
zuruckzuschlieBen, wurde zuerst die Masse bestimmt. Danach wurden
sie zerkleinert, Uber Nacht bei 300 °C verkohlt und in passende
Transportbehaltnisse Uberfuhrt. In Hannover wurden diese nochmal bei
450 °C verascht, sodass nur noch zwischen 0,8 % und 18 % der frischen
Masse Ubrigblieb. Als Endprodukt ergaben sich meist ein graues bis
schwarzes Pulver. Bei den Unterkieferproben lagen noch gréBere Stlicke

vor, die nachtraglich mit StéBel pulverisiert wurden.

4.2.2 Sauberung der Muschelschalen

Die Muschelschalen wurden direkt in die Transportbehaltnisse Uberflhrt,
weshalb unter anderem Erde an den Muscheln haftete. In Hannover
wurden die Muscheln zuerst mit Wasser gewaschen und danach im
Ultraschallbad gereinigt. Als letzter Schritt wurde jede Muschelschale
einzeln abgeputzt, um noch anhaftende Fremdkoérper oder Weichgewebe

zu entfernen. Im Verlauf des Sauberns hellten sich die Schalen auf.
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5 Methoden

Die verwendeten Methoden und Gerate richten sich nach den aktuellen
Standards in der Wissenschaft und den ortlichen Mdglichkeiten
(Stand 2020). Die Listen aller verwendeten Gerate und Chemikalien
befinden sich im Anhang in Tabelle 24 und Tabelle 26.

5.1 Gammaspektrometrie

Bei Gammastrahlung handelt es sich um nuklidspezifische Photonen. Fir
die eindeutige Zuordnung der Strahlung zu einem Nuklid wird ein

energie-spezifischer Photonendetektor verwendet.

5.1.1 Aufbau der verwendeten Gammadetektoren

Bei den verwendeten Gammaspektrometern handelt es sich um
Halbleiterdetektoren, die jeweils aus einem Halbleiter-Ge-Kristall und

einem Vielkanalanalysator besteht.
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Abbildung 8: Aufbau eines Halbleiterdetektors, Ubernommen aus (Vogt &
Schultz, 2011).
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In einem Halbleiter-Kristall mit einem p-dotierten und n-dotierten
Bereich entsteht bei Betrieb in Sperrrichtung eine Verarmungszone.
Diese dient als Detektorvolumen. Ein Photon erzeugt in diesem Bereich
einen freien Ladungstrager, der in eine Kaskade an Ladungstragern
proportional zur Energie des Photons resultiert. Diese Kaskade wird im
Vielkanalanalysator Uber Pulsstarke einem Kanal zugeordnet. Diese
Kanale werden kalibriert und Energien zugeordnet. Insgesamt kann mit
einem solchen Aufbau die Photonenanzahl und derer Energie bestimmt
werden. (Vogt & Schultz, 2011)

Die Charakteristika der verwendeten Detektoren befinden sich im
Anhang in Tabelle 25.

5.1.2 Top-Down-Methode

nach J.-W. Vahlbruch ist eine

Bestimmun r Effizienz einer [rem—
sstimmung der Ffimenz ene

homogenen Probe. Das
Dete ktor Detektor

Down Probe

Grundprinzip besteht aus drei

Messungen pro Probe.

Zum einen wird die Probe alleine

gemessen, die im weiteren Proben- _ . _
Abbildung 9: Ubersicht der Top-

Messung genannt wird. Far die Down-Methode.

anderen wird ein Flachenstandard
(ein Filter der GrdBe der Grundflache des Probenbehalters mit bekannter
Aktivitat) bendtigt. Dieser wird einmal unter der Probe, Down-Messung,

und einmal Uber der Probe, Top-Messung, gelegt und gemessen.
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Bei einer solchen Messung ergeben sich folgende Werte (Formel 10).

ty Messzeit der Top, Down und Proben Messung
Cyii Detektionen des Peaks i

I

Formel 10: Definition der Messwerte der Top-Down-Methode.

Zuerst werden aus den Detektionen und der zugehdrigen
Emissionswahrscheinlichkeit  p(Ei) die zugehdrigen  Aktivitaten

berechnet, aus denen sich die Effizienzen ergeben.

A, = i
© tep(E)
sTop = ATop,i'AProbe,i
' ATheorie,i
€00wn 1= ADown,i'AProbe,i
' ATheorie,i
EDown'ETop
€vahlbruch,i=

In(EDown)'In(ETop)
Formel 11: Bestimmung der Effizienz nach Top-Down-Methode.
Aus der vorangehenden Formel 11 wird deutlich, dass jeder Peak aus

dem Hintergrund sich aus den Effizienzen klrzt, da er sowohl in Top-

/Down-Messung als auch in Proben-Messung vorhanden ist.

Mit der nun bekannten Linieneffizienz wird die Aktivitat der Proben
bestimmt (Formel 12).

_ AProbe,i
€vahlbruch,i = A
TD,i
l
A _ AProbe,i
10 3 e —
€vahlbruch,i

Formel 12: Bestimmung der Aktivitat nach Top-Down-Methode.

Zur Vereinfachung der Rechnungen wird in Formel 11 mit der
Emissionswahrscheinlichkeit gekilrzt, sodass mit den Photonen pro
Sekunde gerechnet wird. Dies hat keine Auswirkungen auf die

Endergebnisse.
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5.1.3 Erklarung der Jackel-Westmeier-Funktion

Zur Bestimmung der Effizienz eines Detektors kann die Jackel-
Westmeier-Funktion in Formel 13 verwendet werden. Diese beschreibt
die Effizienz flir alle Energien, wobei nur eine kleine Anzahl an

Linieneffizienzen benétigt wird.

e(a1 +a2-ln(E)+a3-ln(E)z)-%-arctan(eaﬁaS'ln(E)+a6'1n(E)3)—25

E]W(E) =

Formel 13: Die Jackel-Westmeier-Funktion zur Effizienzbestimmung.
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o
N
1
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\\_
e
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Abbildung 10: Beispielskizze flr eine Jackel-Westmeier-Funktion.

In der Abbildung 10 sind in Blau die Linieneffizienzen flr verschiedene
Energien eingetragen, diese wurden Uber einzelne Photopeaks von unter
anderem 13/Cs bestimmt. Der Punkt fir 514 keV weist die groBte
Abweichung von der in Rot dargestelltem Jackel-Westmeier-Funktion
auf. Dies liegt an dem erhdéhten Hintergrund und der daraus folgenden
Unsicherheit des Annihilationspeaks bei 511 keV. Es wird auBerdem
deutlich, dass die Effizienz von der Energie abhangt und somit nicht

Uberall gleich ist.

Die Methode wird nicht bendtigt, wenn der verwendete Standard, Uber

den die Effizienz bestimmt wird, das zu untersuchende Nuklid oder ein
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anderes Nuklid mit nahezu gleicher Energiesignatur enthalt. Es wird nur
die Effizienz der Linie bestimmt und nicht die des ganzen Spektrums.
Eine Berechnung ebendieser Linieneffizienz ist Uber die Top-Down-

Methode mdglich.
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5.2 Extraktionschromatographische Abtrennung von °°Sr

Die extraktionschromatographische
Abtrennung von 2°Sr erfolgt iber ein s _ S
Harz (siehe Abbildung 11). Das Harz

wird zuerst mit der Probe beladen, i i ﬁ

danach gewaschen und als letzten

: : . o |9
Schritt eluiert. .
5.2.1 Aufbereitung fr die " R - -
FlUssigszintillationsmessung
Die vorbereitete Asche wird mit 8 M I ) L

Salpetersaure in die GefaBe fur die

Mikrowelle gefiillt und in dieser Abbildung 11: Schema einer Strontium

Trennung (Weller, Querfeld, Kohler, &
Steinhauser, 2019).

aufgeschlossen. AnschlieBend

werden die Proben gefiltert.

Die verflissigten Proben werden in extraktionschromatographische
Harze Uberflhrt. In diesen werden Sr?*-Ionen (gemeinsam mit zwei
Nitrationen) selektiv in einem Kronenetherkomplex gebunden. Eine
Verringerung der Nitrat-Konzentration in der Harzkartusche sorgt dafir,
dass die Sr’*-Ionen aus dem Harz eluiert werden. Dies wird durch
Zugabe von geringer konzentrierter Salpetersaure mit 0,025 M erreicht.
Danach wird die Probe eingedampft. Als letzten Schritt wird ein
Szintillationscocktail ~ hinzugefiigt und die Proben in das

FlUssigszinitllations-Messgerat gestellt.

Eine Ubersicht liber das Verfahren befindet sich im Anhang in Tabelle 28
und Tabelle 29.
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5.2.2 Bestimmung der Wiederfindungsraten des °°Sr

Um die Effizienz der Abtrennung zu Uberwachen, wird die
Wiederfindungsrate fir Sr?* bestimmt. Daflir wurden verschiedene

Methoden verwendet.

Zum einen wurde flr einige Proben in der Vorbereitung eine definierte
Menge 83Sr als Radiotracer hinzugefligt, dessen Menge nach der
Extraktion im  FlUssigszintillationsdetektor bestimmt wird. Die

Wiederfindungsrate des 8>Sr wird als gleich der von °Sr angenommen.

Zum anderen kann ein Aliquot vor und nach der Extraktion verwendet
werden, um die Strontium-Gehalte mittels optischer
Emissionsspektrometrie (OES) zu bestimmen. Uber die Konzentrationen

kann dann die Ausbeute berechnet werden.

In dieser Arbeit wurden die ersten Proben mit 8Sr versetzt und
gemessen. Aufgrund der Diskrepanz zwischen der Tracer-Aktivitat und
Analyt-Aktivitat wurde danach die Methode mittels der OES gewahlt. Es
wurde das Verfahren Uber die optische Emissionsspektrometrie aus
(Weller, Querfeld, Kéhler, & Steinhauser, 2019) verwendet.

5.2.3 Funktionsweise eines Flissigszintillationsdetektors

Die im Szintillator freigesetzten Photonen treten aus der Probe und
treffen auf einen Photomultiplier, dessen Aufbau in Abbildung 12 zu
sehen ist. Das eintreffende Photon l6st aus der Photokathode, die aus
einem photosensitivem Material besteht, Uber den Photoeffekt
Elektronen heraus. Diese werden durch eine erste Elektrode fokussiert
und auf eine zweite Elektrode beschleunigt, auf der eine vergrdBerte
Anzahl an Elektronen ausgeldst werden. Diese werden wiederum von
einer dritten Elektrode, die ein erhdhtes positives Potential besitzt,

beschleunigt und angezogen. Der Zusammenschluss vieler Elektroden
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hintereinander mit steigendem positiven Potential heiBt
Photoelektronen-Vervielfacher. Eine einzelne Elektrode des Aufbaus wird
als Dynode bezeichnet. Die letzte Elektrode ist eine Anode, die aus den
an der Kaskade an Elektroden entstandenen Elektronen einen Strompuls
erzeugt. (Hamatsu Photonics K. K., 2007)

fokussier Elektrode

sekundar
Elektronen letzte Dynode

T
Photon —a i\ L i _(_B(_B
: J@%\UKU
Dynoden Anode
Photokathode

Abbildung 12: Aufbau eines Photomultipliers, modifiziert Gbernommen aus
(Hamatsu Photonics K. K., 2007).

Das verwendete Messgerat, Hidex 300 SL, besteht aus einer um die
Probe rotationssymmetrischen Anordnung dreier Photomultiplier. Die
von den Photomultipliern ausgegebenen Signale werden verstarkt,
bevor ein konstanter Anteil, der zum Hintergrund gehdért, unterdrtckt
wird. Aus diesen drei verschiedenen Signalen werden verschiedene
Koinzidenz-Signale und deren Summen ermittelt, um unter Anderem
zufallig eintreffende Strahlung in einem der Photomultiplier zu

unterdricken.

5.2.4 Aufbau eines optischen Emissionsspektroskops

Far  die Wiederfindungsrate wird mit einem optischen
Emissionsspektroskop mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-OES) die

Konzentration der Aliquote bestimmt. Daflur werden die Atome einer
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Probe in einen angeregten Zustand gebracht. Bei Abregung wird das
emittierte Licht detektiert.

Detektor

Plasma

HF-Generator z Optiken

Argon

|__— Argon
Argon

- Autosampler

C Sprihkammer

Abbildung 13: Schematischer Aufbau einer ICP-OES, modifiziert Gbernommen
aus (Wolfgang, 2012).

Schlauchpumpe

Bei einem ICP-OES, wie in Abbildung 13, wird mit einer Schlauchpumpe
die Probe aus dem Autosampler in die Sprihkammer Uberflhrt. Dabei
wird Argon als Zerstauber- und Tragergas verwendet. Die Probe wird
zerstaubt, sodass ein feines Aerosol entsteht. Die groBeren Trépfchen
werden aufgrund ihrer GréBe in der Spriihkammer abgeschieden, sodass
eine RUlckflussrate von 96% vorliegt. Im nachsten Schritt wird das
Aerosol Uber den Probenkanal in ein Argon-Plasma uberflihrt. Zusatzlich
wird Argon als Kuihlgas des Plasmas verwendet. Dort laufen
Atomisierungs-, Anregungs- und Ionisationsprozesse ab. Der dominante
Effekt ist die Ionisation, sodass nur ein kleiner Anteil angeregte Atome
sind. Fur Alkali - und Erdalkali- Metalle, wie Strontium, liegt dieser bei
0,1%.

(Marquardt, Spektrometerserie iCAP 6000 - Anwenderhandbuch , 2010)
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Bei Abregung entsteht ein Emissionsprofil, welches Uber verschiedene
Optiken  (Monochromator,  Polychromator oder Echelle-Optik)
aufgespalten wird. In Abbildung 13 sind diese durch ein Prisma
dargestellt. Danach wird das aufgespaltene Licht mittels
Halbleiterdetektoren detektiert. Da die Emissionslinien
elementspezifisch sind, werden die Linien den Elementen zugeordnet.

(Marquardt, Basiswissen der ICP-Spektrometrie, 2012)

Mit Hilfe einer Standardreihe konnten die gemessenen Proben

quantifiziert und einer Konzentration zugeordnet werden.

5.3 Aufbau eines Triple-Quadrupol-ICP-Massenspektrometers

Im Gegensatz zur ICP-OES werden bei einem Massenspektrometer mit
induktivgekoppeltem Plasma (ICP-MS) Ionen zur Analyse genutzt. Die
einzelnen Ionen werden durch unterschiedliche Masse-zu-Ladungs-
Verhaltnisse voneinander separiert und detektiert. Das verwendete
Gerat enthdlt einen Triple-Quadrupol, welcher lediglich als einfacher

Quadrupol genutzt wird.

HF-Generator

A A :
e i _ Tonenoptik Eeakt'ons' Detektor
ammer
\\ /
[
— I 1. Quadrupol H 2. Quadrupol
Plasma

Reaktionsgas

Argon

( Sprithkammer O@?f Autosampler
Schlauchpumpe

Abbildung 14: Schematischer Aufbau eines Triple Quadrupol-ICP-

Massenspektrometers, modifiziert Gbernommen aus (Wolfgang, 2012).
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Wie in Abbildung 14 dargestellt, werden die Proben mit dem
Autosampler aufgenommen, UUber die Schlauchpumpe in die
Spruhkammer transportiert und dort zu einem Aerosol zerstdubt. Das
Aerosol wird in das Plasma Uberfuhrt und dort zu groBen Teilen ionisiert.
Uber Ionenoptiken werden diese Ionen in einen Quadrupol Uberfiihrt.
Dieser fungiert als Schmalbandfilter. An die vier parallel und
symmetrisch ausgerichteten Stabe ist eine Gleich- und eine
Wechselspannung angelegt. Die Wechselspannung rotiert und ist jeweils
nur an zwei gegenuberliegende Pole angeschlossen. Dies resultiert in
einer spiralférmigen Bahn flir die Ionen eines bestimmten Masse-zu-
Ladungs-Verhaltnisses. Andere Ionen besitzen keine stabile Bahn und
erreichen das Ende des Quadrupols nicht. Mit einem Detektor am Ende
des Quadrupols wird dann die Menge der Ionen mit spiralférmiger Bahn
bestimmt. Uber eine Standardreihe erfolgten die Quantifizierung und die

Ermittlung der Konzentration in der Probe.

5.3.1 Laserablation mit einem Massenspektrometer

An Stelle der Sprihkammer und des Autosamplers in Abbildung 14 wird

flr die Laserablation ein Laser eingebaut.

Der Laser schieBt auf einen kleinen Spot eines Festkdrpers und tragt
dabei einen Anteil der Oberflache ab. Dabei werden feinste Partikel von
der Oberflache geldst und mit einem Tragergas (in diesem Fall Helium)
ins Plasma des Massenspektrometers Uberflihrt. Daraus werden dann,
wie in Kapitel 5.3 beschrieben, die Bestandteile der Probe bestimmt.
Eine komplette Beschreibung der Oberflache wird erreicht in dem der
Laser ein definiertes Gebiet abfahrt und Uberall Teile der Oberflache
abtragt (TOFWERK, 2020).
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6 Ergebnisse

6.1 Aktivitatskonzentration von 137Cs in Fischen

Die Aktivitatskonzentration wurde mit einem Gamma-Detektor
gemessen. Zur Auswertung der Spektren der veraschten Fischproben
wurde Genie2000 verwendet. Das angewendete Verfahren zur
Effizienzbestimmung war die  Top-Down-Methode. Far  die
Vergleichbarkeit zwischen den einzelnen Proben wurde die
Aktivitatskonzentration auf das Gewicht vor der ersten Veraschung in
Tschernobyl bezogen. Als Bezugsdatum flir Aktivitaten wurde jeweils das
Fangdatum verwendet. Die Nachweisgrenzen wurden mit den
DIN 11929 und DIN 32645 (Stand 2008) bestimmt und die Fehler mit

der GauBBschen Fehlerfortpflanzung berechnet.

Far einen Uberblick sind in Tabelle 4 die gemittelten

Aktivitatskonzentrationen von 13’Cs nach Gewebe und Spezies sortiert.

Tabelle 4: Aktivitatskonzentrationen von '3’Cs in Fischgewebe von 2018.

Gewebe Spezies Probenanzahl  Aktivitatskonzentration
von 137Cs
in Bg/g
Filet Karauschen 9 1,5+0,3
Karpfen 7 1,0+0,3
Zander 6 53+1,2
Wels 3 6,2 +2,6
Leber Karpfen 7 1,0 £0,3
Zander 6 6,0 £ 3,2
Wels 3 2,9+ 1,2
Unterkiefer Karpfen 7 0,5+0,2
Zander 6 1,8 £0,3
Wels 3 0,6 £0,3

N
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Die Unterkiefer zeigen bei den Welsen eine deutliche geringere
Aktivitatskonzentration auf als Leber und Filet. Aufgrund der kleinen
Statistik von drei Fischen Uberschneiden sich flir Leber und Filet die

Werte mit ihren Standardabweichungen.

Die Unterkiefer weisen auch fiir die Zander eine deutlich geringere
Aktivitatskonzentration auf als die anderen beiden Gewebearten. Die
Wertebereiche flr Filet und Leber Uberschneiden sich auch fur die
Zander, wobei der Wert flir Leber in diesem Fall leicht hdher ist als der
Filet-Wert.

Der Mittelwert fir den Unterkiefer ist flir die Karpfen kleiner als die
Mittelwerte der anderen Gewebearten. Die Filet- und Leber-Werte sind

gleich.

Die Filets zeigen flr Zander und Welse deutlich héhere Werte auf als flr
Karpfen und Karauschen. Dieses Verhalten wird auch flr die Leber
deutlich. Im Unterkiefer weist lediglich der Zander im Vergleich zum

Karpfen und Wels einen erhdhten Wert auf.
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6.2 Aktivitatskonzentrationen in Muschelschalen und Sediment

Die Muschelschalen und Sedimentproben wurden auf einem Gamma-
Spektrometer gemessen. Flr die Auswertung wurde mit Genie 2000 und
die Top-Down-Methode verwendet. Der Ort der Probennahme ist in
Abbildung 7 auf Seite 28zu erkennen. Die Proben wurden auf dem Damm

in der Mitte des Klhlteichs genommen.

Aktivitatskonzentration in Bqg/kg
0 15 30 45 60 75 90 105

Spitze des Dammes -
i Am-241
Distanz 1,5 m = - Cs-137
Distanz 3,0 m ok -
Distanz 4,5 m - -
FuB des Dammes - —

Abbildung 15: Aktivitdtskonzentrationen von !3Cs und 2*Am in

Muschelschalen.

Die Probe 1 wurde an der Spitze des Dammes genommen. Die weiteren
Proben lagen im gleichmaBigen Abstand bis zum FuBe des Dammes. Ein
Ansteigen der Aktivitdtskonzentrationen von Probe 1 zu Probe 4 ist zu
erkennen. Bei Probe 5 (Uberschneidet sich der Wert und seine
Unsicherheit fiir die 13’Cs - Konzentration mit dem der Probe 4. Nur die

241Am - Konzentration von Probe 4 ist hoher als die von Probe 5.

Aufgrund des Rlckganges des Wasserspiegels lagen die Muscheln nicht

mehr an der Grenze zum Wasser und zwischen Wasser und Muscheln

reichten einige Meter Sand. Flr einen weiteren Vergleichspunkt wurde

exemplarisch noch eine Sedimentprobe im gleichen Abstand hinter

Probe 5 genommen. Das Sediment wurde als Ganzes analysiert und
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danach in verschiedene KorngréoBen unterteilt und nochmal
gammaspektrometrisch gemessen. Die Ergebnisse der Messung sind in

Tabelle 5 aufgetragen.

Tabelle 5: Aktivitdatskonzentrationen im Sediment.

Fraktion 137Cs 241Am
Mit KorngréBen in Bg/kg in Bg/kg
Gesamt 906 + 1,7 0,90 £ 0,20
> 200 pm 763 £ 1,0 1,42 + 0,11
63 um -200 um 2871 + 21 7,0+1,7
< 63 um 38700 + 770 407 + 81

Das Fraktionieren des Sediments in dieser Arbeit dient als Voranalyse
zur Abschlussarbeiten von Tim Ramaker und Anica Weller, weshalb es

in der Diskussion nicht weiter betrachtet wird.
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6.3 Komplette Spektrumsanalyse

Um zu prifen, dass keine weiteren Nuklide in der
Gammaspektrometrie Ubersehen wurden, wurde ein komplettes
Spektrum analysiert und dessen einzelne Peak einer Herkunft
zugeordnet. Als Probe wurde exemplarisch die Leber eines Welses
gewahlt, da diese eine hohe Aktivitat aufweist und in Voranalysen die
meisten Peaks zeigte. Die Messzeit betrug rund 21 Tage
(=1801263,399 s) Eine komplette Liste liegt im Anhang in

Tabelle 30.

Tabelle 6: Auszug aus der kompletten Peak-Zuordnung in

Tabelle 30.

Nr. Energie CPS Hintergrund Zuordnung

in keV in1/s CPS

in 1/s
4 32 3,3582 0 Rontgenlinie Cs
15 186 0,0374 0,0001 Ruckstreupeak 137Cs
21 476 0,0348 0 Comptonkante 13/Cs
22 512 0,0170 0,0171 Annihilationspeak
26 662 11,6918 0 Photopeak 13/Cs
43 1174 0,0014 0 60Co und
137Cs+Annihilationspeak

47 1333 0,0008 0 Photopeak °Co
52 1462 0,0618 0,0348 Photopeak 4°K

Aus Tabelle 6 wird deutlich, dass die Aktivitat ausreichend hoch ist, dass
sowohl Rickstreupeak als auch die Comptonkante des 13’Cs zu sehen
sind. Des Weiteren ergibt sich bei 1173 keV der ¢°Co Peak. Bei 1332 keV
liegt ein  weiterer Peak des ®Co mit vergleichbarer
Emissionswahrscheinlichkeit. Dieser ist deutlich kleiner. Dies liegt an der
Uberlappung des 1173 keV Photopeak mit dem Summationspeak von
662 keV von 1!'37Cs und dem Annihilationspeak bei 511 keV. Eine
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Bestimmung der Aktivitat des ¢°Co erfolgte dementsprechend Uber dem
Peak bei 1332 keV.

Die weiteren im Spektrum zu sehenden Peaks gehdren entweder dem
Hintergrund an oder waren Teil einer primordialen Zerfallskette.

Insbesondere sind Tochternuklide von 238U und 232Th zu sehen.

6.4 Massenanteil von 238U in Fischfilet

Um einen Uberblick Uber die Massenanteile von 238U im Gewebe zu
bekommen, wurden Fischfilets jeder Sorte im Massenspektrometer
analysiert. Daflir wurden die aufgeschlossenen Proben verwendet. Ein
Anteil von diesen wurde verdinnt und mit einer Natururan-Standard-
Reihe zusammen gemessen. Die Kalibrationsgerade fir 238U findet sich

im Anhang in Abbildung 30. Die Daten sind in Tabelle 7 gezeigt.

Tabelle 7: Anteil von 238U in Fischfilets.

Probe 238-Anteil in Fischfilets in ng/g
Karausche 3 0,41 £ 0,01

Zander 2 0,99 = 0,01

Karpfen 5 1,93 £ 0,04

Wels 3 2,87 £ 0,01

Mittelwert 1,5+ 1,1

Die ermittelten Werte liegen in der gleichen GréBenordnung und zeigen

keine weiteren Besonderheiten.
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6.5 Strontium-Trennung

Die Aktivitatskonzentrationen von °°Sr wurden mit einer Hidex 300 SL
gemessen und die Auswertung der Daten wurde mit MikroWin 300 SL
durchgefihrt. AuBerdem wurden verschiedene Methoden zur

Ausbeutenbestimmung des Sr-Harzes verwendet.

Eine Strontium-Trennung wurde von mindestens einem Fisch pro
Spezies gemacht. Dabei wurde jeder Gewebetyp separat untersucht. Ein
Fokus wurde dabei auf die Unterkiefer gelegt, sodass jeweils drei Wels-
und drei Zander-Unterkiefer untersucht wurden. Fir einen Vergleich
wurden ebenso Proben von 2019 verwendet. Eine Auflistung der Proben
findet sich in Tabelle 8.

Tabelle 8: Proben flr die Strontium-Trennung.

Proben aus 2018 Proben aus 2019
Tier Gewebe Tier Gewebe
Karausche 1, 2, 4 Filet
Karpfen 5 Filet, Leber,
Unterkiefer
Zander 1, 6 Leber, Zander 1, 2, 3 Unterkiefer
Unterkiefer
Zander 2 Filet, Leber,
Unterkiefer
Wels 1, 2, 3 Filet, Leber, Wels 1, 2, 3 Unterkiefer
Unterkiefer

6.5.1 Ausbeutenbestimmung des Sr-Harzes

Die 8>Sr-Methode zur Ausbeutenbestimmung zeigte keine ausreichenden
Ergebnisse, weshalb das Verfahren gewechselt wurde. Mit der
Ausbeutenbestimmung (Gber die OES-Methode ergaben sich

nachfolgende Werte in Tabelle 9.
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Vor und nach der Trennung wurde jeweils ein Aliquot genommen. Diese
wurden verdinnt und mit einem Strontium-Standard (Kalibrierung im
Anhang in Abbildung 31 und Abbildung 32) zusammen gemessen.
Daraus ergaben sich Konzentrationen nach und vor der Trennung, womit
die Ausbeute berechnet wurde. Es wurden die Ausbeuten von allen

Proben bestimmt fur die auch eine Strontium-Trennung gemacht wurde.

Tabelle 9: Ausbeuten Uber die OES-Methode von Unterkieferproben der

Strontium-Trennung.

Unterkiefer von Ausbeute in % Unterkiefer von Ausbeute in %

Karpfen 5 75,1 £ 8,1 Zander 1b 79,6 £ 8,0
Zander 1 79,2 £ 7,4 Zander 2b 65,8 + 8,8
Zander 2 81,7 + 3,8 Zander 3b 72,7 £ 8,4
Zander 6 80,4 £ 5,6 Wels 1b 69, £ 12
Wels 1 75,7 £ 6,9 Wels 2b 96 + 12
Wels 2 82 £ 10 Wels 3b 83 £ 15
Wels 3 78,6 = 8,5 Mittelwert 78,3 £7,0

Die berechneten Ausbeuten befinden sich in einem Bereich von 65,8 %
bis 95,7 %. Fur die Proben, die mit 8°Sr gemessen wurden, wurde der
Mittelwert und der dazugehdrige Fehler als Ausbeute angenommen. Im

speziellen sind dies die Filetproben, da diese zuerst bearbeitet wurden.

6.5.2 Aktivitatskonzentration von 29Sr in Fischen

Mit den Daten aus der Flussigszintillationszahlung und der
Ausbeutenbestimmung ergeben sich die Werte im Anhang in Tabelle 23.
Einzelne hohe Aktivitatskonzentrationen resultieren in groBe
Unsicherheiten der Mittelwerte. Die gemittelten Werte befinden sich in
Tabelle 10.
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Tabelle 10: Vergleich der Aktivitatskonzentrationen von °°Sr Fischen von

verschiedenen Jahren.

Gewebe Spezies Probenanzahl Jahr  Aktivitdtskonzentration

von 2°Sr in mBq/g

Filet Karausche 3 2018 400 + 290
Karpfen 1 2018 65,5 £ 5,9
Zander 1 2018 31,4 £ 2,8
Wels 3 2018 42+ 1,1
Leber Karpfen 1 2018 <1,1
Zander 3 2018 <2
Wels 3 2018 <0,8
Unterkiefer  Karpfen 1 2018 608 £ 65
Zander 3 2018 436 = 23
Zander 3 2019 620 + 360
Wels 3 2018 480 = 340
Wels 3 2019 317 £ 90

Die Aktivitatskonzentrationen der Fischfilets verteilen sich iUber mehrere
GréBenordnungen. Wahrend die Karauschen einen Mittelwert von
400 mBqg/g aufweisen, zeigen die Welse nur Konzentrationen um
4,2 mBq/g auf. Die GréBe der Unsicherheiten resultiert primar aus den

Unsicherheiten der Ausbeutenbestimmung.

Die Aktivitatskonzentrationen im Lebergewebe lagen unter den

Nachweisgrenzen.

Die Unterkiefer zeigen deutlich héher Aktivitatskonzentrationen als die
der Filets mit Ausnahme der Karauschen, deren Werte im gleichen

Wertebereich liegen.

Fir die Welse sinkt der Mittelwert von einem zum nachsten Jahr. Im

Gegensatz dazu steigt der Wert fur die Zander.
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6.6 Vorversuche zur Laserablation von Muschelschalen

Da es sich bei den Muscheln um eine
gewodlbte Oberflache handelt wurden in
dieser Arbeit erste Vorversuche
durchgefiihrt um die Muscheln madglichst

passend abzubilden.

Die Muscheln wurden daflir gereinigt und
in den Probentrager gelegt. Als
Versuchsobjekt wurden madglichst gerade

Teilstlicke einer Muschel gewahlt.

Es ergeben sich die Bilder in Abbildung 16.
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Das obere Bild ist ein Bild des Stlickes der Abbildung 16: Bild (oben) und

Muschelschale und das untere eine

Ionenverteilung (m/z = 137).

6.6.1 Laserablation von Muschelschalen

Ionenverteilung der Isobaren 137

(unten) auf einer Muschelschale.

In der Bachelorarbeit von Sascha Sprott (2020) wurde die Laserablation

fir ganze Muschelschalen durchgefuhrt. Es wurden dabei Proben von der

Spitze des Dammes und vom FuBe des Dammes verwendet. Die

angegebenen Nuklide stehen stellvertretende fir ihre Isobare. In
Abbildung 17 (und Abbildung 33 im Anhang) ist eine Muschelschale zu

sehen.
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Abbildung 17: Verteilung ausgewahlter Nuklide auf der Oberflache einer
Muschel (MA1) von der Spitze des Dammes (Sprott, 2020).

Die Abbildung 33 und Abbildung 17 zeigen gute Reproduzierbarkeit im
Verteilungsmuster der Ionen in der Muschelschale. Dementsprechend
ergaben sich kein Unterschied zwischen Muschelschalen von

verschiedenen Hohen des Dammes.

Es ist zu sehen, dass die Muschelschalen an der Kante des Wachstums
erhdhte Detektionen von Ionen bis 10° aufweisen (siehe a in Abbildung
17). Dies ahnelt dem Bild des 88Sr. Die Bilder der weiteren Isobare
weisen ahnliche Verteilungen auf, wobei deutlich geringere CPS bis 104

gemessen wurden.
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7 Diskussion

Flr die Diskussion werden die Daten aus der Arbeit von Sascha Sprott
und dem IAEA Abschlussbericht verwendet. Mit * werden die Daten aus

der Arbeit von Herrn Sprott gekennzeichnet.

7.1 Aktivitatskonzentrationen in Fischen

Im Folgenden werden die Durchschnittswerte der
Aktivitatskonzentrationen von 2°Sr und 137Cs der verschiedenen Jahre

und verschiedenen Spezies gegenibergestellt.

7.1.1 Aktivitatskonzentration von 137Cs in Fischen eines Jahres

Die Mittelwerte der Aktivitatskonzentrationen von 137Cs der Proben aus
dem Jahr 2018 sind in Abbildung 18 abgebildet.
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Abbildung 18: Aktivitatskonzentration von '3’Cs in Fischen.

Die Werte flr Friedfischen (Karausche und Karpfen) zeigen fir jedes
Gewebe geringere Aktivitatskonzentrationen als die Raubfische (Zander

und Wels). Ein solches Verhalten wurde auch schon in anderen Studien
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festgestellt (IAEA, 2019). Dementsprechende wurde fir die zweite

Probennahme im Jahr 2019 beschlossen nur Raubfische zu analysieren.

7.1.2 Aktivitatskonzentration von 137Cs und °°Sr in Fischfilets

Die Aktivitdtskonzentration von 137Cs in Fischfilets spannt einen Bereich
von 0,76 Bg/g bis 9,2 Bg/g auf, was deutlich Uber dem erlaubten
Grenzwert von 0,15 Bg/g in der Ukraine liegt (IAEA, 2019).

Flr einen genaueren Vergleich wird Abbildung 19 verwendet. Die Daten

137Cs - und 29Sr - Konzentrationen einzelner Fische werden abgebildet.
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Abbildung 19: Konzentration von °°Sr und 137Cs in Fischfilets.

Fir die 1!37Cs - Konzentration kann festgestellt werden, dass die
Raubfische héhere Werte aufweisen als die Friedfische. Im Gegensatz
dazu stehen die Daten flir °°Sr: Hier Uberschreiten die in Karauschen

gefundenen Werte die der anderen Fischarten deutlich.

Von 1997 bis 2005 wurde ein Uber die Jahre konstanter Bereich von
0,027 Bqg/g bis 0,68 Bqg/g flir °°Sr ermittelt und von 2006 bis 2011 ein

54



Diskussion

Bereich von 0,086 Bqg/g bis 0,245 Bqg/g (IAEA, 2019). Die in dieser Arbeit
bestimmten Werte liegen in diesem Intervall mit Ausnahme der Welse,
die darunter liegen mit Werten bis zu 0,0051 Bg/g. Des Weiteren
Uberschritten von 2006 bis 2011 die meisten Fischfilets aus dem
Kldhlteich den ukrainischen Grenzwert von 0,035 Bqg/g (IAEA, 2019).
Diese Grenze wird von den Friedfischen Ubertroffen. Da nur ein Messwert

fur die Zander vorliegt, kann keine Aussage getroffen werden.

Ein Grund flr den groBen Unterschied zwischen den Karauschen und
Welsen koénnte in der GroBe der Fische liegen. Die Karauschen sind
deutlich kleiner und bei der Probennahme wurden Teile der Schuppen
und Graten mitverarbeitet. Da Schuppen und Knochen Calcium
enthalten und dementsprechend Strontium angereichert sind, kénnen
diese in erhéhte Konzentrationen von °°Sr resultieren. Fir die Werte von
Karpfen und Zander im Vergleich zu den Welsen kann das Gleiche
gelten, wobei eine genaue Aussage aufgrund der geringen Statistik nicht

maoglich ist.

7.1.3 Aktivitatskonzentration in Raubfischen

Die Durchschnittswerte fir 137Cs-Konzentrationen in Lebern von Zander
und Wels sind in Tabelle 11.

Tabelle 11: Aktivitdtskonzentration von 37Cs in Lebern von Raubfischen.

Spezies Aktivitatskonzentration von 137Cs in Lebern von

Raubfischen in Bqg/g

Aus 2018 Aus 2019
Zander 6,0 £ 3,2 1,9%*+ 1,3
Wels 2,9+1,2 2,1* £ 0,9

Fir das Jahr 2018 ergaben sich hdhere Werte als fir das Jahr 2019.

Aufgrund der hohen Unsicherheiten liberschneiden sich die Bereiche der
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Standardabweichungen, sodass keine klare Aussage getroffen werden

kann.
Flr die Filets befinden sich die Daten in Tabelle 12.

Tabelle 12: Aktivitdtskonzentrationen von 137Cs in Filets von Raubfischen.

Spezies Aktivitatskonzentration von 13’Cs in Filets von

Raubfischen in Bqg/g

Aus 2018 Aus 2019
Zander 53+1,2 3,2% £ 0,9
Wels 6,2 2,6 5,9% + 2,2

Die Aktivitaten der Filetproben von Zander und Wels des Jahres 2018
sind leicht hoéher als die des Jahres 2019. Die Unsicherheiten resultieren

auch in diesem Fall fir keine klare Unterscheidung zwischen den Jahren.

Fir die Jahre 2006 bis 2011 lagen die Werte fir !37Cs fur Filets
verschiedener Spezies in einem Bereich von 0,93 Bqg/g bis zu 10,5 Bq/g,
wobei der Mittelwert bei 3,95 Bq/g lag. Dieser Mittelwert ergibt sich aus
Fried- und Raubfischen. Des Weiteren war kein Ansteigen oder Absinken
der Aktivitatskonzentrationen von 2006 bis 2011 zu sehen (IAEA, 2019).
Dementsprechend ergibt sich keine signifikante Veranderung der
Aktivitatskonzentration aufgrund der AuBerbetriebnahme des Klihlteichs
im Jahre 2000. Der Zeitraum beinhaltet nicht die AuBerbetriebnahme

der Pumpen.

Die ermittelten Werte in Tabelle 11 und Tabelle 12 passen in den Bereich
der Jahre 2006 bis 2011 hinein und Uberschneiden mit den
Unsicherheiten in vielen Fallen den Mittelwert. Folglich ist kein klarer

Trend zu erkennen.

Fir die Unterkiefer befinden sich die Aktivitatskonzentrationen der

verschiedenen Jahre und Radionuklide in Tabelle 13 und Tabelle 14.
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Tabelle 13: Aktivitatskonzentration von 137Cs in Unterkiefern von Raubfischen.

Spezies Aktivitatskonzentration von 13’Cs in Unterkiefern

von Raubfischen in Bg/g

Aus 2018 Aus 2019
Zander 1,8 £0,3 2,9*+ 1,4
Wels 0,6 £0,3 0,7+ 0,4

Sowohl fir die Unterkiefer der Welse als auch fur die der Zander ergibt
sich ein leichter Anstieg der 13/Cs-Aktivitdtskonzentration. Durch die
Hohen Unsicherheiten Uberschneiden sich die Werte mit ihren
Standardabweichungen. Folglich kann keine klare Aussage getroffen

werden.

Tabelle 14: Aktivitatskonzentration von °°Sr in Unterkiefern von Raubfischen.

Spezies Aktivitatskonzentration von °°Sr in Unterkiefern

von Raubfischen in Bqg/g

Aus 2018 Aus 2019
Zander 0,44 £ 0,02 0,62 £ 0,34
Wels 0,48 £ 0,34 0,32 £ 0,09

Die Werte der Zander zeigen einen Anstieg auf, wobei die Welse in ihrer
20Sr-Konzentration sinken. Aus den groBen Unsicherheiten geht eine
Ununterscheidbarkeit zwischen den Jahren hervor. Die gemessenen
Werte liegen im oberen Bereich der Filets von 1997 bis 2005 des IAEA
Berichts von 0,027 Bqg/g bis 0,68 Bg/g (IAEA, 2019), da Strontium in

Unterkiefern starker angereichert wird als im Muskelgewebe.
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7.2 Verteilung von Radionukliden in Muschelschalen

Die Muschelschalen sind von der
Muschelart Dreissena mit einer
Lebensdauer von bis zu 10 Jahren
(Schill, 2020). Dementsprechend ist
es nicht mdoglich, den Reaktorunfall
und die Absenkung des
Wasserspiegels in rezenten
Muschelschalen zu beobachten. Die
Orte der Probennahme der
Muschelschalen zeigen Abbildung 21
und Abbildung 20. Des Weiteren ist in
den Wachstumsbereichen der
Muschelschalen einen erhéhten Anteil

der Isobare 137 zu erkennen.

Da beide Proben eine klare Kante im
Wachstumsbereich zeigen, wird eine
gleiche Quelle fir dieses Verhalten

vermutet.
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Abbildung 21: Verteilung von !3’Ba
auf einer Muschelschale (MA5), aus
(Sprott, 2020).
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Abbildung 20: Verteilung von !3’Ba
auf einer Muschelschale (MA1), aus
(Sprott, 2020).
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7.2.1 Aktivitatskonzentration in Muschelschalen

137 Ca Inveniory
EBgfmz

L | I
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Die Orte der
Muschelschalen sind in
Abbildung 22 dargestelit.
Die Proben des Jahres
2018 sind blau markiert

und von 2019 in grun.

#E 2019
A 2019

Diese drei Probenreihen # 2018

liegen in der Nahe
voneinander, weisen aber Abbildung 22: Orte der ‘Muschelschalen,
andere 137Cs Inventare in Modifiziert Gbernommen aus (IAEA, 2019).

den Bdden auf.

Fir die Probennahme in 2018 steigen die Werte fir die 13’Cs - und
241Am - Konzentration mit sinkendem Abstand zum Wasserspiegel. Dies
ist in Abbildung 15 dargestellt. Es wird die Hypothese aufgestellt, dass
die Konzentration in den Muscheln aufgrund des sinkenden
Wasserspiegels steigt. Das Absenken kdnnte flr eine Freilegung von
radioaktiven Partikeln im Klhlteich sorgen, die bis dato im anoxischen
Schlamm konserviert worden waren. Durch Zutritt von Luftsauerstoff,
Regen und Wetter kdénnten diese UO»-Partikel oxidiert und als
Uranylionen aufgelést werden. Eine Erhédhung des Radionuklidinventars
in der Hydrosphare und der aquatischen Biosphare (Fische, Muscheln)

ware die Folge.

Fir einen Vergleich wurde in der zweiten Probennahme 2019 zwei
weitere Messreihen zu den Muscheln aufgenommen. Diese sind in
Abbildung 23 und Abbildung 24 zu finden. Die Probenreihen A und B

bestanden jeweils aus 6 Stellen.
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Abbildung 23: Aktivitatskonzentration von '3’Cs in Muschelschalen vom Damm

in der Mitte des Kihlteichs der zweiten Probennahme, Aus (Sprott, 2020).

Fir die Reihe A ist kein genereller Anstieg zuerkennen. Der erste
Messpunkt ist stark erhdoht. Die weiteren Punkte zeigen geringere
Aktivitaten. Es ist ein Absenken in zwei Stufen vorhanden. (Stufe 1: 2-
5, Stufe 2: 5-6). Die Reihe B zeigt ein anderes Verhalten. Die Proben
dieser Reihe weisen mit Ausnahme des letzten Punktes geringere

Aktivitatskonzentrationen auf.

8]
o

-
[3,]

[3,]

grobe Entfernung vom Wasser in m

Aktivititskonzentration von 2! Am in Bq/kg
b=}

o

Probennummer

Abbildung 24: Aktivitatskonzentration von 2**Am in Muschelschalen vom Damm

in der Mitte des Klhlteichs der zweiten Probennahme, Aus (Sprott, 2020).
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Der Verlauf der Aktivitatskonzentrationen in Abbildung 23 und Abbildung
24 weisen geringe Ahnlichkeiten auf. In Abbildung 24 liegt fir
Probenreihe A in grober Ndherung ein Anstieg vor, wobei jeweils Probe
3 unter Probe 2 und Probe 5 unter Probe 4 liegt. Bei Reihe B werden
zwei ahnliche Stufen deutlich. Von Probe 1 bis 3 steigt es an und von
Probe 4 bis 6, Probe 3 liegt Uber Probe 6. Es ergibt sich kein generelles

Verhalten.

Im Vergleich zu den Aktivitatskonzentrationen in den Muschelschalen
der ersten Probennahme zeigen die der zweiten Probennahme ein
anderes Verhalten auf. Folglich kann die Vermutung der steigenden
Konzentration durch Senken des Wasserspiegels nicht unterstlitzt

werden.

Ein Vergleich der Aktivitatskonzentrationen in Abbildung 22 des !3’Cs
mit dem Inventar im Boden weist Ahnlichkeiten auf. Fiir eine genauere
Beurteilung dieses Verhaltens werden weitere Muschelproben benétigt,

auch von anderen Orten aus dem Gebiet des Kihlteichs.

7.3 Uran in Fischfilets

Fir die Fischfilets aus dem Kuhlteich wurde ermittelt, dass der Anteil an
238y an der gesamten Masse bei 1,5 £ 1,1 ng/g liegt. Zum Vergleich
dazu werden Uran-Massenanteile von Lebensmitteln aus verschiedenen
Quellen verwendet, da 238U einen Anteil von 99,27 % des naturlich
vorkommenden Urans ausmacht (Magill, Pfennig, Dreher, & Soti, 2018).
Flr Fischfilets aus der Ostsee liegen die Uran Konzentrationen bei 0,22
ng/g bis 0,42 ng/g (Szefer & Szefer, 1990). In Deutschland wurden von
2000 bis 2008 Proben genommen und es ergab sich ein gemittelter
Massenanteil des Urans von 0,6 ng/g flur Fischprodukte. Flir Produkte
wie Musli lag der Wert bei 2,77 ng/g (European Food Safety Authority,
2009).
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Der ermittelte Wert liegt mit seiner Unsicherheit im Bereich des
Urananteils von Fischen aus der Ostsee und uberschneidet den
gemittelten Wert flir Deutschland. Der Urananteil in Fischen aus dem
Klhlteich ist leicht erhéht, wobei der Mittelwert flr Musli dariber liegt.
Folglich wurde ein Urananteil gemessen, der flr Lebensmittel keine
Besonderheit darstellt. Dementsprechend resultiert der Ort der
Probennahme (dem Kihlteich) nicht in einer signifikanten Erhédhung des

Urananteils in Fischfilet.

7.4 Verhaltnis von °9Sr/137Cs in Filet und Unterkiefern

Aus den Aktivitatskonzentrationen in den Filets und den Unterkiefern

werden Verhaltnisse gebildet. Diese befinden sich in Tabelle 15.

Tabelle 15: Verhaltnisse der Aktivitatskonzentrationen °°Sr/13’Cs in Filet und
Unterkiefern.

Probe Verhaltnis von Verhaltnis von °°Sr/137Cs
90Sr/137Cs im Filet im Unterkiefer
Karpfen 5 0,080 £+ 0,007 1,5+0,2
Zander 2 0,0049 = 0,0004 0,20 £ 0,01
Wels 1 0,00049 = 0,00004 0,61 = 0,06
Wels 2 0,00058 = 0,00006 1,0+ 0,1
Wels 3 0,0012 + 0,0001 0,66 + 0,07

In den Filets ergeben sich Verhaltnisse von °°Sr/13’Cs zwischen 0,00049
und 0,08. Im Gegensatz dazu ergibt sich flr die Welse ein minimales
Verhéltnis von 0,2. Dementsprechend reichern die Unterkiefer °9Sr

starker an und die Filets 137Cs.
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7.5 Einfluss und Aktivitatskonzentrationen des Wassers

Im Rahmen der Studie von (Querfeld, Schulz, Neubohn, & Steinhauser,
2018) wurden 2017(16.-17.05.2017) verschiedene Wasserproben aus
dem Kiuhlteich und seiner Umgebung genommen und auf die
Radionuklide 13’Cs und °9Sr untersucht. Die Aktivitatskonzentrationen
des Kuhlteichs befinden sich in Tabelle 16.

Tabelle 16: Koordinaten und Aktivitdatskonzentrationen von verschiedenen
Wasserproben (Querfeld, Schulz, Neubohn, & Steinhauser, 2018).

Koordinaten Aktivitatskonzentrationen in Bg/kg
N E 0Sr  u(®°Sr) 137Cs u(3/Cs)

Kihlteich 51°22'24% 30°08'19"% 0,8 0,1 1,3 0,3
Kanal zum 51°22'23“% 30°07'57% 4,1 0,1 8 2
Kihlteich

Die 13/Cs - Aktivitdatskonzentration im 2017 schlieBt sich an die Daten
des IAEA Berichts flir Wasser in Abbildung 25 an. Fur die Zeit von 2000
bis 2013 wurde ein Wertebereich von 1 Bqg/L bis 3 Bqg/L festgestellt, der
abhangig vom Monat variiert (IAEA, 2019). Die Abschaltung der

Wasserpumpen in 2014 zeigte keine Auswirkungen zur Veranderung.
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Abbildung 25: Monatliche 13’Cs - Aktivitatskonzentration im Kihlteich von
1986 - 2013, (IAEA, 2019).

In einem Bericht von (Pavlenko & Steinhauser, 2020) wurde
festgestellte, dass die Aktivitatskonzentration im Wasser eine
untergeordnete Rolle flr die Aktivitat der Fische tragt. In der Studie
wurden Barsche aus einem Gewadsser mit einer 13’Cs - Konzentration
um 23000 Bg/L fir sechs Monate in ein Gewasser mit 8,7 Bqg/L
ausgesetzt und es wurden keine signifikanten Veranderungen

festgestellt.

Es kann daraus geschlossen werden, dass der Kontaminationsgrad eines
Fisches primar von der Kontamination seiner Nahrung diktiert wird. In
Folgeuntersuchungen sollte jedoch auch der Transferfaktor von Wasser

zu Fisch in die Studie einbezogen werden.
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8 Ausblick

Die bisherigen Werte flur die Aktivitatskonzentrationen in verschiedenen
Fischgeweben zeigten keine Veranderung von 2°Sr und 13’Cs zu den
Vorjahren oder zum Folgejahr. In vielen Fallen resultierte dies aus den
groBen Standardabweichungen der Werte. Um diese zu verkleinern
werden mehr Fische einer Spezies benétigt. In den bisherigen Daten
zeigte der Zander weitgehend die héchsten Daten. AuBerdem ist er ein
Speisefisch, weshalb er flir die Nahrung des Menschen relevant ist. Aus
diesen Grinden wird fur weitere Probenahmen empfohlen diesen Fisch

Zu priorisieren.

Fir Muschelschalen zeigten die Probereihen aus 2019 ein anderes
Verhalten als die Probereihe aus 2018. Um die Hypothese des Anstiegs
der Aktivitatskonzentration mit sinkendem Wasserspiegel zu testen,
wird empfohlen lebende Muscheln zu beproben. Flr die Hypothese der
starken Ortsabhangigkeit werden Proben von verschiedenen Bereichen

des Kuhlteichs bendtigt.

Insgesamt wurde mit dieser Arbeit eine Grundlage geschaffen auf die
weiteren Beprobungen aufbauen kdnnen, die einen Fokus auf lebendige
Muscheln und Zandern legen koénnten. Auch der Transferfaktor von

Wasser zu fisch sollte in kiinftigen Studien einbezogen werden.
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Anhang

Radioaktives Gleichgewicht
Die mathematischen Berechnungen zu den Gleichgewichten finden sich
in den nachfolgenden Formeln. Die getroffenen Annahmen sind an den

Pfeilen notiert.

Ap
N (t) = — N . e')\l't_e—)\z-t
2 Ay L0 ( )
A
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Formel 14: Sakulares Gleichgewicht.
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Formel 15: Transiente Gleichgewicht.
At = )\l-Nllo.e')\l't
A
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)\2')\1

Formel 16: Fehlendes Gleichgewicht.

Es wird deutlich, dass die Formeln jeweils nur fir bestimmte
Zeitintervalle gelten. Die Formeln gelten nicht flr deutlich klirzere Zeiten
als die kleinste der betrachteten Halbwertszeiten und auch nicht flr

langere Zeiten als die langste der betrachteten Halbwertszeiten.
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Zeitkorrektur

Die Aktivitat eines jeden Nuklids nimmt mit der Zeit ab. Dies resultiert

in einer Veranderung der Aktivitat im Laufe eine Messung (siehe
Formel 17).

= A -N-et
Ag Aktivitat zu Messbeginn
A0= A -N
tm Dauer der Messung
Ny Akkumulierte Anzahl an Zerfallen in ty
tM
Ny = f)\ ‘N-eMt dt
0
= [—N-e‘A't]BM= N-eM0-N-gMtm
Ny = N-(1-e™M™)
Nyp-A
%: N-A
(1-e™™)
NM')\
Ag= _
(1-e™)

Formel 17: Mathematische Formel zur Aktivitatsbestimmung.

Flr die in dieser Arbeit behandelte Nuklide ist die Dauer der Messung im
Vergleich zur Halbwertszeit der betrachteten Nuklide sehr klein

(30,08a>>14d), weshalb eine Anndherung maéglich ist.
e Mu Taylor-Rethe 1-Aety £
1-e™M™M = Aty
Nm-A Nm'A_ Ny
(1-e™™My  AMtw ty
N
Tt

— A

Formel 18: Naherungsformel der Aktivitat aus einem Messung.

In dieser Arbeit wird flr die Berechnung der Aktivitaten die Naherung
aus Formel 18 verwendet.
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Mittelwert und Standardabweichung

Um aus einer Messreihe einer GroBe den wahren Wert zu bestimmen
bestehen diverse Mittelungsvorschriften. In dieser Arbeit wird der

arithmetische und der logarithmische Mittelwert verwendet.

N
G{+Go+...4+G 1
(Garithmetisch>= L 2N N=NZ Gi
|=

<Glogarithmisch)= —Gl

Formel 19: Arithmetischer und Logarithmischer Mittelwert (Merziger,
Muhlbach, Wille, & Wirth, 2014).

Der logarithmische Mittelwert wird nur aus zwei positiven oder zwei
negativen Werten bestimmt, da der negative Logarithmus bei
unterschiedlichen Vorzeichen ein nicht physikalisches Ergebnis liefern
wirde(In(-1)=In(e™)=in).

Wenn in dieser Arbeit von Mittelung oder Mittelwert gesprochen wird, ist
eine der  obigen Vorschriften gemeint. Die zugehdrige

Standardabweichung findet sich in Formel 20 und Formel 21.

Die angegebenen Werte besitzen Unsicherheiten und Abweichungen. Um

diese zu bestimmen wird die Standardabweichung als MaB verwendet.

Formel 20: Standardabweichung einer Stichprobe.

Die in Formel 20 angegebene Formel gibt die Streuung der Gesamtheit

an, wenn nur eine Stichprobe analysiert wird.
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Formel 21: Standardabweichung einer Gesamtheit.

Bei einer Untersuchung einer Gesamtheit wird die in Formel 21
beschriebene Formel verwendet. Diese unterscheidet sich nur in einem
-1 unterm Bruch (Merziger, MUhlbach, Wille, & Wirth, 2014).

In dieser Arbeit werden primar Fischproben untersucht.
Dementsprechend handelt es sich um eine Stichprobe aller Fische des
Klihlteichs. Es wird die Standardabweichung einer Stichprobe

verwendet.
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Probenvorbereitung

Tabelle 17: Veraschungsprogramme.

Ort Stufe Temperatur Dauer

Tschernobyl Aufheizen und 300°C Nacht
Halten

Hannover Aufheizen 350°C 2h
Halten 350°C 2h
Aufheizen 420°C 2h
Halten 420°C 12h
Gesamt 350-420°C 18h

Abbildung 26: Muschelschalen nach der Sauberung in einer Petrischale.
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Daten aller Proben

Der Ort der Probennahme war fir alle Fische der Gleiche.

Koordinaten

lauten

N51°22'11' E30°08'39".
N51°20'12" E30°09'60".

Tabelle 18: Ubersicht Uber die Friedfische - Teil 1.

Nur

Wels

3

Die
lag

Probenname Spezies Gewebe Fisch- Fischlange Geschlecht
Gewicht
- - - kg cm m/f
K1 Karausche Filet 0,98 - -
K2 Karausche Filet 0,132 - -
K3 Karausche Filet 0,173 - -
K4 Karausche Filet 0,330 - -
K5 Karausche Filet 0,227 - -
K6 Karausche Filet 0,211 - -
K7 Karausche Filet 0,043 - -
K8 Karausche Filet 0,040 - -
K9 Karausche Filet 0,041 - -
K1F Karpfen Filet 1 44 m
K1L Karpfen Leber 1 44 m
K1]JB Karpfen Unterkiefer 1 44 m
K2F Karpfen Filet 1,05 42 m
K2L Karpfen Leber 1,05 42 m
K21B Karpfen Unterkiefer 1,05 42 m
K3F Karpfen Filet 0,9 43 m
K3L Karpfen Leber 0,9 43 m
K31B Karpfen Unterkiefer 0,9 43 m
K4F Karpfen Filet 1,6 50 f
K4L Karpfen Leber 1,6 50 f
K41B Karpfen Unterkiefer 1,6 50 f
K5F Karpfen Filet 1,15 42 f
K5L Karpfen Leber 1,15 42 f
K5JB Karpfen Unterkiefer 1,15 42 f
K6F Karpfen Filet 0,7 36 m
K6L Karpfen Leber 0,7 36 m
K6J1B Karpfen Unterkiefer 0,7 36 m
K7F Karpfen Filet 0,6 34 m
K7L Karpfen Leber 0,6 34 m
K71B Karpfen Unterkiefer 0,6 34 m

Vii
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Tabelle 19: Ubersicht Uber die Friedfische - Teil 2.

Frisches Nach 1. Verwendet Nach 2. Verhaltnis
Gewicht Veraschung Veraschung Nass/Veraschung?2
- g g g g %
K1 80,3 15,6 15,34 2,27 14,8
K2 25,2 3,8 3,79 0,88 23,3
K3 40,8 8,9 8,70 2,01 23,1
K4 54 9,0 8,95 3,25 36,3
K5 49 7,6 7,74 2,62 33,8
K6 30,3 5,2 5,23 1,87 35,8
K7 14,1 2,1 1,96 0,67 34,3
K8 13,8 1,8 1,80 0,53 29,4
K9 17,5 2,4 2,38 0,76 31,8
K1F 95,1 20,2 17,56 1,36 7,75
K1L 51 1,7 0,73 0,080 10,9
K1JB 4,6 1,9 0,84 0,39 45,9
K2F 80,6 14,3 11,26 0,69 6,14
K2L 4,9 1,8 0,73 0,062 8,57
K21B 7,1 2,1 1,18 0,51 43,0
K3F 80,4 11,8 10,39 1,04 10,1
K3L 6,7 1,1 0,92 0,084 9,15
K3JB 7,7 1,1 2,14 0,48 22,4
K4F 114,6 17,9 16,95 1,13 6,64
K4L 14 1,9 1,78 0,17 9,43
K41B 8,5 1,4 1,51 0,72 47,7
K5F 88,1 13,2 11,81 1,19 10,1
K5L 10 1,3 1,40 0,28 20,6
K51B 3,2 0,6 0,63 0,33 52,5
K6F 62 9,6 9,38 0,87 9,26
K6L 6,4 0,7 0,85 0,070 8,21
K61B 2,3 0,1 0,33 0,13 38,8
K7F 55,9 9,1 8,90 0,82 9,27
K7L 5,3 0,7 0,59 0,089 15,2
K71B 3,2 0,6 0,59 0,28 47,0

viii
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Tabelle 20: Ubersicht Uber die Raubfische - Teil 1.

Probenname Spezies Gewebetyp Fischgewicht Fischlange Geschlecht
- - - kg cm m/f
Z1F Zander Filet 2,8 70 f
Z1L Zander Leber 2,8 70 f
Z11B Zander Unterkiefer 2,8 70 f
Z2F Zander Filet 2,9 68 f
Z2L Zander Leber 2,9 68 f
Z21B Zander Unterkiefer 2,9 68 f
Z3F Zander Filet 1,1 51 m
Z3L Zander Leber 1,1 51 m
Z31B Zander Unterkiefer 1,1 51 m
Z4F Zander Filet 2 60 f
Z4L Zander Leber 2 60 f
Z41B Zander Unterkiefer 2 60 f
Z5F Zander Filet 2,65 66 f
Z5L Zander Leber 2,65 66 f
Z51B Zander Unterkiefer 2,65 66 f
Z6F Zander Filet 1,95 58 m
Z6L Zander Leber 1,95 58 m
Z61B Zander Unterkiefer 1,95 58 -
C1F Wels Filet 32 183 -
CiL Wels Leber 32 183 -
C1lB Wels Unterkiefer 32 183 -
C2F Wels Filet 12,5 138 -
C2L Wels Leber 12,5 138 -
C21B Wels Unterkiefer 12,5 138 -
C3F Wels Filet 29 165 -
C3L Wels Leber 29 165 -
C3]B Wels Unterkiefer 29 165 -
C3T Wels Entziindung 29 165 -
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Tabelle 21: Ubersicht Uber die Raubfische - Teil 2.

Frisches Nach 1. Verwendet Nach 2. Verhaltnis
Gewicht Veraschung Veraschung Nass/Veraschung?2
- g g g g %
Z1F 165,6 23,9 20,16 4,57 3,28
Z1L 42,1 7,4 5,28 0,78 2,60
Z11B 35,2 10,9 9,19 6,15 20,7
Z2F 198,7 26,2 21,71 3,55 2,16
Z2L 20,7 6,9 4,45 0,68 5,13
Z21B 36,8 11,0 9,02 5,89 19,5
Z3F 70,4 11,2 6,89 1,15 2,66
Z3L 12,3 2,0 1,25 0,22 2,91
Z3]B 13,7 4,0 3,25 2,18 19,6
Z4F 60,3 7,2 5,84 2,16 4,41
Z4L 34 4,4 3,40 0,61 2,32
Z41B 27,4 7,6 6,61 4,34 18,2
Z5F 84,6 10,5 8,65 3,08 4,42
Z5L 42,8 5,9 5,09 1,67 4,53
Z51B 37,1 9,7 8,79 5,60 16,7
Z6F 72,7 15,5 13,58 1,20 1,88
Z6L 29,5 5,2 4,24 0,44 1,84
Z61B 28,1 9,5 7,82 4,47 19,4
C1F 341,9 37,8 3,47 0,82 2,62
CiL 224,2 33,1 25,59 3,02 1,75
C1lB 319,1 62,2 7,80 6,08 15,2
C2F 1260,4 122 6,33 0,83 1,26
C2L 86,9 12,2 10,44 1,59 2,14
C21B 328,3 57,1 6,93 5,39 13,5
C3F 626,6 59,4 3,17 0,31 0,92
C3L 331,3 33,1 27,34 8,96 3,27
C3JB 432,2 65,1 5,80 4,51 11,7
C3T 1093,1 105,7 2,35 0,24 0,98
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Tabelle 22: Ubersicht der !3’Cs-Konzentrationen in den Fischen.

137CS u(137cs) 137Cs U(137CS)
- Ba/g Ba/g Ba/g Ba/g
K1 2,047 0,038 Z1F 6,87 0,14
K2 1,301 0,028 ZiL 5,257 0,059
K3 1,223 0,027 Z1JB 1,754 0,041
K4 1,335 0,024 Z2F 6,46 0,14
K5 1,440 0,036 Z2L 12,43 0,14
K6 1,167 0,026 Z2JB 2,067 0,031
K7 1,642 0,061 Z3F 4,188 0,069
K8 1,732 0,061 Z3L 3,908 0,045
K9 1,456 0,015 Z3)JB 1,154 0,031
K1F 0,897 0,013 Z4F 5,409 0,087
K1iL 0,962 0,020 Z4L 5,490 0,063
K1JB 0,702 0,017 Z4JB 2,037 0,030
K2F 0,768 0,018 Z5F 5,097 0,070
K2L 0,992 0,021 Z5L 4,408 0,050
K21B 0,815 0,023 Z5JB 1,705 0,026
K3F 1,441 0,027 Z6F 3,894 0,063
K3L 0,551 0,010 Z6L 4,642 0,051
K3JB 0,323 0,009 Z6JB 1,992 0,049
K4F 0,774 0,015 C1F 9,19 0,11
K4L 0,429 0,011 CiL 3,942 0,064
K41B 0,295 0,005 C1JB 0,658 0,011
K5F 0,814 0,018 C2F 5,22 0,17
K5L 0,541 0,017 c2L 2,986 0,035
K5JB 0,413 0,011 C2JB 0,854 0,024
K6F 1,027 0,023 C3F 4,289 0,047
K6L 0,357 0,007 C3L 1,640 0,024
K61B 0,117 0,003 C3JB 0,288 0,006
K7F 1,285 0,039 C3T 1,831 0,020
K7L 0,781 0,010
K7JB 0,501 0,010

Xi
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Tabelle 23: Ubersicht der °°Sr Konzentration in den Fischen.

Jahr Ausbeuten u(Ausbeute) 200G u(®°Ssr)
- % % mBqg/g mBqg/g
K1l 2018 78,3% 7 60,8 5,4
K2 78,3% 7 590 53
K4 78,3%* 7 551 49
K5F 78,3% 7 65,5 5,9
K5L 78,3% 7 <1,1
K5JB 75,1 8,1 608 65
Z1L 78,3% 7 <0,6
Z1]B 79,2 7,4 459 43
Z2F 78,3* 7 31,4 2,8
Z2L 78,3% 7 < 2,0
Z21B 81,7 3,8 414 19
Z6L 78,3% 7 <0,5
Z61B 80,4 5,6 433 30
C1F 78,3* 7 4,46 0,40
CiL 78,3* 7 <0,7
CilB 75,7 6,9 398 36
C2F 78,3% 7 3,03 0,27
C2L 78,3* 7 <0,8
Cc21B 81,5 10,2 854 107
C3F 78,3* 7 5,11 0,46
C3L 78,3%* 7 <0,7
C31B 78,6 8,5 190 21
Z1JBb 2019 79,6 8,0 321 32
Z21Bb 65,8 8,8 509 68
Z31Bb 72,7 8,4 1020 120
C1IBb 69,3 12,4 421 75
C2]Bb 95,7 12,2 260 47
C31Bb 82,5 14,8 270 48

Ausbeuten mit * sind Mittelwerte der anderen Ausbeuten.

Xii
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Chemikalienliste

Die verwendeten Chemikalien waren alle von analytischer Qualitat oder
reiner.

Tabelle 24: Liste der verwendeten Chemikalien.

Name Summenformel Hersteller Zusatz
Oxalsaure C2H204 Sigma-Aldrich -
Salpetersaure HNO3 VWR Chemicals 69%
Sr-Resin - Eichrom Technologies -
Strontiumnitrat Sr(NOs)2 Merck -

Ultima Gold AB - PerkinElmer -

Uranium ICP UO2(NO3)2 Certipur 10 mg/l U
standard

Wasser H.0 Milli-Q system 18,2MQ-cm
xQCY-13 - Eckert & Ziegler Standard

Xiii
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Messgerate

Tabelle 25: Charakteristika der Germanium-Detektoren.

Name 1 2 4 5 6
Detektor
Typ P n n n p
Ausrichtung Koaxial koaxial koaxial planar koaxial
Geometrie Bohrloch Zylinder Zylinder Zylinder Zylinder
Firma Intertechnique Ortec Canberra Canberra Canberra
. 34-TN2
Serien-Nr P 0508A b 95691 b 97611 X
Modell-Nr 52150 GMX- GR2818 GL2820R GX3018
30200-P
Betriebs- | 2000V -2000 -5000V -3000V  + 4500V
spannung
Kristall
Durchmesser 49,5 59,9 53,0 60,0 60,0
[mm]
Hohe [mm] 40,2 53,5 59,5 20,0 53,5
V [cm3] 77,4 150,8 131,3 56,5 151,3
Rel.Efficiency 12,8 33,1 28,3 23,1 35
[%]

Tabelle 26: Gerateliste aller verwendeter Messgerate.

Gerate Hersteller Bezeichnung Verwendung
y-Detektoren siehe siehe 137Cs, 2*Am Detektion

Tabelle 25 Tabelle 25
LSC Hidex Hidex 300 SL 90Sr Detektion
ICP-OES Thermo ICAP 6000 Sr- Wiederfindungsrate
ICP-QQQ-MS Agilent G3665A 8900 Uran -Verhaltnisse
LA-ICP-MS Teledyne LSX-213 G2+ Muschelschalen

mit mit

Agilent G3665A 8900
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Top-Down-Standard Zertifikat

Der verwendete Standard fir die Top-Down-Methode wurde aus einem

Multi-Element-Standard erstellt. Die Kalibrierung dieser Lésung erfolgte

am 01.02.2019. Davon wurden 5,11g homogen auf ein Filterpapier in

Petrischalen GréBe gebracht.

Tabelle 27: Bestandteile des Multielementstandards xQCY-13.

Energie  Nuklid Halbwertszeit p a Y Unsicherheit
in keV ind in % in Bg/g in1/(g-s) in%
60 2Am 158109,24 36,0 1040 374,4 3,1
88 109¢Cd 453,36 3,63 14600 530,0 2,5
122 >’Co 270,02 85,6 571 488,8 2,3
166 139Ce 137,5 79,9 725 579,3 2,3
279 203Hg 46,59 81,5 2100 1712 2,3
392 1135n 115,10 64,9 2760 1791 2,3
514 85Sr 64,73 98,4 3430 3375 2,3
662 137Cs 10987,96 85,1 2470 2102 2,3
898 88y 106,60 94,0 5720 5377 2,3
1173 €0Co 1924,65 99,86 2950 2946 2,3
1333 %0Co 1924,65 99,98 2950 2949 2,3
1836 88y 106,60 99,4 5720 5686 2,3

XV
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Strontium-Trennung

Die Strontium-Trennung erfolgte jeweils nach dem gleichen Schema.

Tabelle 28: Ubersicht des Trennungsgangs fiir das Sr-Harz.

Schritt Lésung Menge
1. Konditionieren 8 M HNOs3 5x 1 ml
2. Beladen Probe in 8 M HNO3 10x 1 ml
3. Reinigen des Zentrifugen 8 M HNO3 5x 1 ml
R6hrchens

4. Waschen 3 M HNOsz mit 0,05M 10x 1 ml

Oxalsaure
5. Elution 0,025 M HNOs3 10x 1 ml

Tabelle 29: Ubersicht von Probe zum LSC-Vial.

Schritt Verfahren Zusatz

1. Auflésen Mikrowellenaufschluss 0,3 g bis 1 g Probe in 10 ml
8 M HNO3

2. Sr-Trennung nach -

Trennungsgang Tabelle 28

3. Eindampfen Eindampfen in einem Auf 0,5 ml Eindampfen und
Rundkolben 10x 1 ml H20 hinzugeben
4. Abschluss Umfullen in LSC-Vial Mit 1,5 ml H,O aufflllen und
18 ml LSC-Cocktail
hinzugeben

XVi
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Gesamtes Spektrum von C1L

In der Abbildung 29 ist ein Spektrum der Probe C1L und in

Tabelle 30 die Zuordnung der Peaks zu ihrem Ursprung. In der
Zuordnung wurden die Element-Abklrzungen fur die Roéntgenlinien
verwendet und die Nuklide fur Gammalinien. Ist eine eindeutige
Zuordnung der Rontgenlinien nicht mdglich, wird ,,X-Ray" geschrieben.
Flar Peaks, die im gleichen Bereich im Hintergrund auftauchen, wurden
mit ,Hintergrund® gekennzeichnet. Die Grenze flUr ein sinnvolles
Auswerten eines Peaks bei mehr als 1000 Counts fir einen Peak und
weniger als 10% Abweichung liegen in dieser Messung bei einer CPS von
0,0006 1/s £ 0,0001 1/s. Unterschreitet ein Peak diesen Wert wurde er
mit ,Artefakt"® gekennzeichnet, falls er nicht aus dem Hintergrund

stammt.

Abbildung 29: Bild des Spektrums der Probe C1L tUber 1801263,399 s.

Tabelle 30: Auflistung und Zuordnung aller Peaks im Spektrum der Probe C1L.

Probe in 1/s Hintergrund in 1/s

Nr. Ei;‘el:g\'/e CPS  u(CPS) CPS  u(CPS) Zuordnung
1 22 0,1380 0,0005 0,0000 0,0000 X-Ray

2 27 0,0280 0,0004 0,0000 0,0000 X-Ray

3 30 0,0969 0,0004 0,0000 0,0000 X-Ray

4 32 3,3582 0,0014 0,0000 0,0000 Cs

5 37 0,8294 0,0008 0,0000 0,0000 Cs
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Urangehalt in Fischen
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Abbildung 30: Kalibrierung fir die 238U Konzentration in Fischfilet.
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Ausbeutenbestimmung des Sr-Harzes
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Abbildung 31: Kalibrierung der OES-Messung 1.
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Abbildung 32: Kalibrierung der OES-Messung 2.
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Anhang

Verteilung auf Muschelschalen
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Abbildung 33: Verteilung ausgewahlter Nuklide auf der Oberflache einer
Muschelschale(MA5), aus (Sprott, 2020).
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Anhang

137Cs-Inventar des Bodens
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Abbildung 34: '3’Cs Inventar des Bodens des Kiihlteichs aus (IAEA,
2019).
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