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Kurzzusammenfassung

1291127\ .1sotopenverhaltnis, Umweltkompartimente

Schlagworte: **°I-Inventar,
Durch den anthropogenen Eintrag ist das natiirliche **°I-Inventar in Deutschland nachhaltig
verandert worden. Auch das "?I/*®"I-Isotopenverhaltnis ist aus dem Gleichgewicht geraten.
Die Hauptquelle fiir den **°I-Eintrag in Deutschland ist dabei die Nordsee.

Um eine Grundlage fir die Beurteilung der Veranderung des Ein- und Austrags und daraus
folgend des Inventars von *?°1 und **1 in ganz Deutschland zu bekommen, werden Daten zu
den lodkonzentrationen in Niederschlédgen, Aerosolen, Boden und Flieigewassern gesammelt.
Bei den Niederschldagen und Aerosolen werden Uber einen Zeitraum von zwei Jahren
Monatsproben an deutschlandweit verteilten Messstationen genommen. Die Bodenproben
werden einmalig an den Probenahmestellen der Niederschldge und Aerosole gesammelt und
zusétzlich an weiteren ungestérten Standorten. Die Flielgewasserproben stammen von den
grofRen Deutschen Wasserstrallen und werden quartalsweise Gber zwei Jahre entnommen.

Die **|-Deposition durch Niederschlage und Aerosole nimmt von Norden nach Siiden und
von Westen nach Osten ab. Fir das stabile **'I ergeben sich in unmittelbarer Nahe zur
Nordsee deutlich hohere Eintrage als in den kustenfernen Regionen. Die Depositionsraten
durch die Niederschlége sind deutlich hoher als die durch Aerosole. Vielerorts lassen sich
zudem lokale Einflusse erkennen.

Das *?I-Inventar im Boden sowie auch das Isotopenverhaltnis nehmen bis zu einer Tiefe von
50 cm exponentiell ab. Auch hier zeigen sich die hochsten Werte im Norden und Westen
Deutschlands. Die Depositionsdichten sind fur '*°I im Norden am héchsten und am

niedrigsten im Osten und Siidosten. Beim **'|

hédngen sie hauptsachlich von den
Bodeneigenschaften ab. Es ergeben sich kaum geografische Unterschiede fir die
127|_Depositionsdichten.

Die '*I-Konzentration in den FlieBgewéssern nimmt von der Quelle zur Miindung zu. Die
127|_Konzentration ist dagegen tber den Flusslauf konstant. Beide Isotope werden durch
mehrere Quellen beeinflusst.

Ein Vergleich mit &lteren Daten ergibt keine signifikanten Veranderungen in den letzten 15
bis 20 Jahren. Die gefundenen Isotopenverhéltnisse sind derzeit in Hinsicht auf eine erhohte

Schilddriisendosis der Bevolkerung unbedenklich.



Abstract
Keywords: *?°I-Inventory, **°I/*?"|-Isotopic ratio, environmental compartments

The natural '*°l-inventory in Germany has sustainably been changed through the
anthropogenic input. Also the **1/**'I-isotopic ratio is now in a state of disequilibrium. The
main source for the **I-input in Germany is the North Sea.

Data about iodine concentrations in precipitation, aerosols, soils and flowing waters are
collected to create a database to be able to evaluate a change in in- and output and therefore

following the inventory of **° and *#1 all over Germany.

The precipitation and aerosol samples are monthly sampled at Germany-wide distributed
sampling locations for a period of two years. The soil samples are taken only once at the
sampling stations for precipitation and aerosols and additionally at more undisturbed
locations. The flowing water samples come from the major German rivers and are sampled

quarterly for a period of two years.

The *#1-deposition through precipitation and aerosols decreases from north to south and from
west to east. For the stable **’I higher inputs result in locations directly neighbouring the
North Sea, than in the areas remote from the coast. Deposition rates are much higher through
precipitation as through aerosols, besides local influences can be recognised.

In soil samples the *?°I-inventory the same as the isotopic ratio decrease exponentially within
a depth of 50 cm. The highest values are also pointed out in the north and west. For **| the
deposition densities are highest in the north and lowest in the east and southeast. For *’I they
depend mainly on the soil properties. There are almost no geographical differences for the
127|_depositiondensities.

The '*°I-concentration in flowing waters decreases from source to estuary. However the
127|_concentration is constant over the whole course. Both isotopes are influenced by multiple

Sources.

In comparison with older data no significant change in the last 15 to 20 years is found at the
moment. The measured isotopic ratios are of no concern due to an elevated thyroid gland dose

of the population.
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Einleitung

1 Einleitung

Schon seit Jahrtausenden ist die Energiegewinnung ein wichtiger Bestandteil des mensch-
lichen Alltags. Durch die Entdeckung der Kernspaltung von Hahn und StraBmann im Jahr
1938 kam die Kernenergie als weitere Moglichkeit der Energieerzeugung hinzu [1].

Seit Beginn der Nutzung der Kernenergie fur zivile und militarische Zwecke in den 1940er
Jahren werden anthropogen erzeugte Radionuklide in die Umwelt freigesetzt. Dazu gehoren
unter anderem radioaktive lodisotope. Da lod ein sehr mobiles Element ist und in der Umwelt
vielfaltig vorkommt, ist es wichtig das Vorkommen in der Umwelt zu uUberwachen. Das
langlebigste lodisotop ist dabei das *?°I mit 15,7 Mio. Jahren Halbwertszeit. Es wird bzw.
wurde durch Kernwaffentests, Unfalle in Kernreaktoren und insbesondere durch die
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstében freigesetzt.

Um die Verdnderungen in der Umwelt messen zu konnen, wird das Isotopenverhaltnis von
129 zum stabilen *?’I betrachtet. Da **1 auch durch natiirliche Prozesse gebildet wird, lassen
sich anthropogene Einfliisse so besser erkennen. Das natiirliche Isotopenverhaltnis 2°1/4%7]
von 1,5 - 10" wurde von Moran in marinen Sedimenten gemessen [2]. Es ist jedoch durch die
anthropogenen Eintrége in nahezu allen Umweltkompartimenten massiv verandert worden.

Im Rahmen dieser Dissertation sollen der Eintrag (Niederschlags- und Aerosolproben), das
Inventar (Bodenproben bis in 50 cm Tiefe) und der Austrag (FlieRgewasserproben) von 2|
und **"1 und daraus folgend das Isotopenverhaltnis Deutschlandweit untersucht werden. Zum

Thema %

in  Umweltproben sind bereits mehrere Dissertationen am Zentrum flr
Strahlenschutz und Radiodkologie (ZSR), friherer Name des heutigen Instituts fir
Radiookologie und Strahlenschutz (IRS), verfasst worden [3-8]. Bisher wurden jedoch nur
lokale Untersuchungen durchgefiihrt und nicht das gesamte Bundesgebiet betrachtet. Die
Arbeiten wurden zudem unter anderen Fragestellungen wie der Methodenentwicklung oder
der retrospektiven Dosimetrie verfasst. Sie hatten nicht zum Ziel den Ein- und Austrag in
Deutschland zu betrachten. Es ist deshalb notwendig, die Untersuchung auf ganz Deutschland
auszuweiten, um eine Beurteilung der Veradnderungen sowie der Gefahrdung der Bevolkerung

zu ermoglichen.

Durch die oberirdischen Kernwaffentests wurde '*°I in die Atmosphare freigesetzt und
dadurch global verteilt. Der erste fand 1945 und der letzte 1980 statt [9]. Dabei sind zwischen
43 und 150 kg I freigesetzt worden. Die groRe Spanne der Werte ergibt sich daraus, dass
die genaue Sprengkraft der Bomben nicht bekannt ist [10]. Durch die Atomwaffentests hat
sich das Isotopenverhéltnis bis zu den 1980er Jahren bereits auf ~ 10"%° erhoht [11].




Einleitung

Aus Unfillen in Kernkraftwerken stammen vergleichsweise geringe Mengen an **°I. Dabei
sind in Tschernobyl zwischen 2 und 6 kg und in Fukushima ca. 1 kg freigesetzt worden [12,
13].

Die Hauptquellen des anthropogenen **I sind jedoch die europaischen Wiederaufarbeitungs-
anlagen (WAAs) in La Hague (Frankreich) und Sellafield (GroRbritannien). Sellafield ist
1951 in Betrieb genommen worden und La Hague im Jahr 1966. Nachdem die jahrlichen
Emissionen zundchst stark gestiegen sind, sind vor allem die gasférmigen Emissionen durch
den Einbau von FiltermaBnahmen seit Beginn der 1990er Jahre wieder deutlich reduziert
worden. In Abbildung 1 sind die jahrlichen flissigen Ableitungen der WAAs gezeigt. Fur die
fliissigen Ableitungen aus Sellafield vor 1965 sind keine Daten verfugbar. Abbildung 2 zeigt
die jahrlichen gasformigen Emissionen der WAAs [8, 10, 14-20].

Fliissige Emissionen der WAAs Gasférmige Emissionen der WAAs
1000 5 100 5
J| —+— LaHague 3| —+— LaHague
3 Sellafield 3 Sellafield
4 —¢— Gesamt 4| —¢— Gesamt

emittiertes '2*I [kg/a)
emittiertes '°T [kg/a)

0.1 T T T T T T T T T

000 = T T T T T T T

T T T TT T T TTTT
1950 1935 1960 1965 1970 1975 1980 1983 1990 1995 2000 2003 2010 2013 1930 1935 1960 1963 1970 1973 1980 1983 1990 1993 2000 2005 2010 20135

Abbildung 1: Zeitliche Entwicklung der flussigen Abbildung 2: Zeitliche Entwicklung der gasformige
Emissionen der WAAs pro Jahr Emissionen der WAAs pro Jahr

Das meiste ?°I wird demnach Uber die fliissigen Emissionen freigesetzt. Werden die Daten
fur alle Jahre aufsummiert liegen sie mit insgesamt 6.018 kg *I deutlich Gber den
gasformigen Emissionen mit 270 kg. Die fliissigen Emissionen gelangen tiber den Armelkanal
bzw. die Irische See in die Nordsee.

Durch Reemissionen wird das lod dort wieder freigesetzt und gelangt Uber die Atmosphére
nach Deutschland [10, 21-23]. Es wird Uber die Niederschldge deponiert, in den Boden
eingetragen und gelangt in die Oberflaichengewdsser. Das naturliche Isotopenverhéltnis ist
dadurch massiv im Ungleichgewicht [24].

Heute werden im Meerwasser der Nordsee Isotopenverhaltnisse zwischen 4 - 10° - 3-10°
gefunden. Dabei lassen sich die flussigen Ableitungen der WAAs eindeutig als Quelle

identifizieren. Unter anderem ist dazu auch von Tosch eine Dissertation am ZSR und von
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Raiwa eine Bachelorarbeit am IRS angefertigt worden [8, 10, 25]. In der Ostsee finden sich
niedrigere Isotopenverhaltnisse als in der Nordsee, da das **I erst durch den Wasseraustausch
mit der Nordsee eingetragen wird. In der Arbeit von Tosch und in der Literatur sind hierftr

Isotopenverhaltnisse von 10°® - 107 angegeben [8, 11].

Niederschlag

Das 1 im Regenwasser in Deutschland stammt hauptsachlich aus der Nordsee. Es lassen
sich Isotopenverhaltnisse von bis zu 10 messen [10]. Am ZSR/IRS werden seit vielen Jahren
(seit 1997) Niederschlagsproben aus Niedersachsen untersucht, um die zeitliche Entwicklung
zu verfolgen. Die geometrischen Mittelwerte der Isotopenverhéltnisse liegen immer im
Bereich von 107", ErwartungsgemaR werden die hochsten Werte auf Norderney gefunden, da
dort ein direkter Einfluss der Nordsee vorliegt [3-7].

Untersuchungen von Regenwasser in Bayern durch Reithmeier ergaben ebenfalls Isotopen-
verhaltnisse von 107 [26]. Gémez-Guzman berichtet fiir den Zeitraum von 2005 - 2008 von
Isotopenverhaltnissen von 107 in Sevilla (Spanien) [21]. Auch Persson hat in Niederschlags-
proben in Schweden Isotopenverhaltnisse von 10® - 107 nachgewiesen. Es wird auRerdem
berichtet, dass die Isotopenverhéltnisse in Kistenndhe groRer sind als im Inland [27]. In
Regenwasserproben aus Danemark wurden von Hou ebenfalls Isotopenverhéltnisse im
Bereich 10 - 107 gefunden. Hou berichtet zudem, dass die dominierende Spezies fur **°1, im
Unterschied zum stabilen lod, lodid sei. Er erklart dies damit, dass sich das *?°I nicht im
Gleichgewicht befindet und vor allem in den Kiistenregionen der Nordsee elementares (**1,)
durch Algen gebildet wird. Dieses wandelt sich schnell in gasformige anorganische
lodspezies (z.B. HOI) um, die im Niederschlag **I bilden. Eine Umwandlung von lodid ins
thermodynamisch stabilere lodat ist kinetisch gehemmt und findet deshalb nur sehr langsam
statt. Hou schlieRt daraus, dass die Hauptquelle fiir **’I im Niederschlag die Nordsee ist. Das
27| dagegen hat verschiedene Quellen, dazu gehdren sowohl Reemissionen aus der Nordsee,
als auch Freisetzungen aus Bdden. Bei der Alterung von Aerosolen reichert sich lodat an,
welches beim Einschluss in Wassertropfen aus den Aerosolen herausgeldst werden kann.

Dadurch erhoht sich wiederum der Anteil von lodat im Niederschlag [23, 28].

Aerosol

Mit den Gehalten von **°I und *2’I sowie dem Isotopenverhaltnis in Aerosolen hat sich Ernst
in seiner Dissertation am ZSR beschaftigt [4]. Er kommt dabei zu dem Ergebnis, dass auch
die Aerosole stark von der Nordsee beeinflusst werden. In seiner Arbeit vergleicht er

11
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Messungen von der Insel Fohr mit Messungen aus Hannover-Herrenhausen. Die GroRen-
verteilung der Aerosole wurde mit Hilfe eines BERNER Impaktors untersucht. Zusétzlich
wurde auch zwischen anorganischem und organischem gasférmigen lod unterschieden. Dabei
sind die Isotopenverhaltnisse in der Summe aus Fohr (10®) um etwa eine GroRenordnung
héher als die aus Herrenhausen (10°®). Wie beim Niederschlag lasst sich auch hier ein Einfluss
des sea-sprays erkennen [4]. In einer Langzeitmessung von Aerosolproben aus Nieder-
sachsen, die am ZSR/IRS durchgefiihrt wird, ergeben sich Isotopenverhaltnisse von 107
Allerdings werden die Aerosole in diesen Messungen auf nur einem Filter gesammelt und
nicht wie bei Ernst mit einem BERNER Impaktor gefolgt von selektiven Filtern fir
gasférmige lodspezies. Es wird also nur das partikelgebundene lod erfasst [3]. Wird bei den
Messungen von Ernst jedoch nur das korrigierte Ergebnis der Impaktor Messung betrachtet
ergibt sich ein Isotopenverhaltnis von 8- 107, wahrend die gasférmigen Spezies deutlich
niedrigere Isotopenverhaltnisse aufweisen [4]. Die Ergebnisse fur partikelgebundenes lod, die
Ernst in seiner Dissertation ermittelt hat sind demnach in guter Ubereinstimmung mit den
Langzeitmessungen aus Niedersachsen. In einer Langzeitstudie (1983 - 2008) aus Schweden
stellte Englund eine gute Korrelation zwischen den Gehalten an *?°1 und ' fest, woraus auf
eine gemeinsame Quelle geschlossen wurde. Da die Gehalte auch eine gute Ubereinstimmung
mit den flissigen Emissionen aus La Hague und Sellafield zeigten, ist die Nordsee als
Hauptquelle vermutet worden. Die gefundenen Isotopenverhéltnisse variierten in Sid-
schweden zwischen 10 - 107 und in Nordschweden zwischen 10 - 10°® [29]. In Aerosolen
aus Sevilla (Spanien) wurden von Santos Isotopenverhaltnisse zwischen 10”° - 10 gemessen.
Dabei wurden Uber ein Jahr Filterproben gesammelt und zu monatlichen Analysen
zusammengefasst. Es wurde dabei hauptséchlich ein Einfluss der gasférmigen Ableitungen
aus La Hague und Sellafield vermutet [30]. Auch bei Messungen von Aerosolfiltern aus Wien
wurde ein Zusammenhang der *I-Konzentrationen mit den gasformigen Emissionen aus
Sellafield festgestellt. Es ist jedoch kein Zusammenhang zwischen den *?’I- und *?°I-Gehalten
gefunden worden, sodass unterschiedliche Quellen angenommen wurden. Jabbar hat dabei
Isotopenverhaltnisse zwischen 10® - 107 ermittelt. Bei Messungen von Aerosolen in
Hohenlagen (Zugspitze und Sonnblick) fand sie deutlich niedrigere Werte fur die
lodkonzentrationen. Die Gehalte an *?°I zeigten jedoch eine deutlich groRere Abnahme im
Vergleich zu den *'I-Werten. Dadurch ergaben sich fiir die Isotopenverhaltnisse Werte
zwischen 10 - 10, Sie vermutet dort ebenfalls einen Einfluss der Emissionen der WAAs
[31, 32]. Bei Messungen in der Nahe von Wiederaufarbeitungsanlagen wurden in Aerosolen
deutlich hohere Isotopenverhéltnisse gefunden. Wershofen und Aumann untersuchten 1986
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und 1987 Aerosolfilter aus der unmittelbaren Umgebung der Wiederaufarbeitungsanlage in
Karlsruhe (WAK). Dabei fanden sie Isotopenverhaltnisse im Bereich von 107 - 10 [33].

Boden

Ernst hat in seiner Dissertation verschiedene Bodenproben aus Niedersachsen untersucht.
Darunter waren auch Proben die auf einer Weide und einer Rasenflache genommen wurden.
In den oberen Bodenschichten fand er Isotopenverhaltnisse von 10 [4]. Auch Szidat hat in
seiner Arbeit Bodenproben aus Niedersachsen untersucht, darunter auch viele Flachen die als
Wiesen und Weiden genutzt worden sind [7]. Er gibt ebenfalls ein Isotopenverhaltnis im
Bereich von 10 an. Dass das Isotopenverhéltnis im Niederschlag um ein bis zwei
GroRenordnungen hoher ist, begriindet er mit einer Verdiinnung des Isotopenverhéltnisses im
Boden durch das tber einen deutlich langeren Zeitraum eingetragene I [7]. In seiner
Dissertation hat Daraoui unter anderem Bodenproben aus Bayern untersucht [3]. Diese
stammen jedoch zum grofiten Teil aus Waldgebieten und sind deshalb nur bedingt mit den
Proben aus dieser Arbeit vergleichbar. Fir die Wiesenstandorte hat er jedoch ebenfalls
Isotopenverhaltnisse von 10°® angegeben [3, 12].

Funf Bodenprofile aus Deutschland wurden von Aumann untersucht. Die Probenahmestellen
waren dabei Uber ganz Deutschland verteilt. Das hochste Isotopenverhéltnis hat er dabei in
der Probe aus Sylt mit durchschnittlich 3,3 - 10”7 gefunden. Den niedrigsten Wert fand er in
der Probe aus Ostbayern mit 3 - 10°%. Die Werte nahmen von Norden nach Siiden bzw. Westen
nach Osten ab. Innerhalb der Profile fand er aullerdem eine Abnahme des Isotopen-
verhéltnisses mit groRerer Tiefe [34]. Aus der Umgebung der WAK wurden von Schmitz drei
Bodenproben untersucht. Die Isotopenverhaltnisse lagen dabei alle im Bereich 107. Es
wurden auBerdem fraktionierte Extraktionen durchgefiihrt um die Pflanzenverfligbarkeit von
2 'und I zu untersuchen. Dabei befand sich der grofte Anteil (40 %) an *#I in der
wasserldslichen Fraktion und jeweils etwa 10 % in der oxidischen und organischen. Das *?’I
zeigte eine deutlich andere Verteilung. Etwa 75 % befanden sich in der nicht extrahierbaren
Fraktion, nur ca. 10 % waren oxidisch gebunden und weniger als 5% an die organische
Substanz [35]. Hansen hat eine Bodenmischprobe (12 Probenahmeorte) aus Schweden mittels
fraktionierter Extraktion untersucht. Sie hat dabei Isotopenverhaltnisse von 10°® bis 107 in den
verschiedenen Fraktionen gefunden. Der groRte Teil des **I (83 - 90 %) wurde dabei
zusammen mit den Oxiden und den Humin- und Fulvosauren gefunden. Fiir das **’I waren es
dagegen nur 65 - 75 %. Der Rest des lods wurde jeweils anderen Fraktionen zugeordnet [36].
Ahnliche Verteilungen fiir *°1 gibt Hou fiir Proben aus der Nahe von Sellafield und der
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Chernobyl-Region an [37]. Bei der Untersuchung von zwei L6ssbdden aus China durch Hou
wurde das meiste lod in der organisch gebundenen Fraktion gemessen. Das gilt sowohl fur
129 als auch fir 1. Beide Isotope zeigten ein sehr dhnliches Verteilungsmuster fir alle
Fraktionen [38]. Die unterschiedlichen Resultate lassen sich durch unterschiedliche Eintrags-
wege und Unterschiede in den Bodeneigenschaften erklédren. Muramatsu hat in der Zeit von
1979 - 1983 neben anderen Proben Boden aus Japan untersucht. Dabei wurden sowohl Proben
in der Nahe einer Wiederaufarbeitungsanlage als auch in unbeeinflussten Gebieten
genommen. In der Néhe der WAA hat er Isotopenverhaltnisse von 107 gemessen, in den weit
entfernten Gebieten dagegen nur 10°. Er hat auBerdem festgestellt, dass das meiste *°I in den
oberen Bodenschichten zu finden ist. Die Konzentration des **°I war in 20 - 25 cm um etwa
zwei GrélRenordnungen geringer als an der Oberflache. Daraus schloss er, dass das lod Uber
den Niederschlag eingetragen und im Oberboden akkumuliert wurde [39]. Bodenproben aus
der unmittelbaren Umgebung (maximal 5 km entfernt) einer WAA in Indien wurden von
Doshi untersucht. Es sind dabei Oberbodenproben (0 - 5cm) an verschiedenen Stellen
entnommen worden. Die gemessenen Isotopenverhaltnisse lagen dabei zwischen 107 und
10°®. Sie wurden mit Zunahme der Entfernung zur WAA kleiner [40].

Oberflachenwasser

In der bereits beim Niederschlag erwéhnten Zeitreihe, die am ZSR/IRS erstellt wird, werden
ebenfalls Oberflachenwdsser gemessen. Dabei handelt es sich in den kistenfernen Regionen
um drei kleinere Fliisse. Die gemessenen Isotopenverhaltnisse liegen im Bereich von 107 bis
10® [3-7].

In einer Studie Uber Flusswasser im Ostseeraum (Schweden, Finnland, Estland, Lettland,
Litauen, Polen und Deutschland) wurden von Aldahan 54 Flisse untersucht, die alle in die
Ostsee miinden. Dabei wurden in den Flussen in der stdlichen Region héhere Werte gefunden
als in der nérdlichen. Es werden nur Werte fiir die **°I-Konzentration angegeben. Diese lagen
bei 10" - 10° Atome/l in der nérdlichen und 10° - 10° Atome/I in der siidlichen Region. Damit
lagen die Werte bis zu flinf GroRenordnungen tber dem angenommen natirlichen Gehalt von
10* Atome/Il. Die hdheren Werte im Siiden wurden durch die kiirzere Entfernung zur Nordsee
bzw. der N&he zum Eintragsbereichs von Nordseewasser in die Ostsee erklart [41]. Bei der
Untersuchung von 26 Flissen in Schweden durch Kekli wurden ebenfalls die hdchsten
12%|_Konzentrationen im Siiden gefunden. Eine Abschatzung des Isotopenverhaltnisses ergab
Werte im Bereich 10® - 107 fur Siidschweden. Als Quelle des °I wurden die Emissionen der

WAASs genannt [42]. Moran hat viele Flisse in den USA, Kanada und Europa untersucht. Sie
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gibt dabei ein Isotopenverhaltnis von 107 fiir den Rhein an (Mannheim, Juni 1996). Insgesamt
reichten die gefundenen Isotopenverhaltnisse tiber vier GréRenordnungen (10™ - 107). Dabei
wurden fur die Flisse mit den hochsten Werten lokale Quellen, z.B. WAAs, ausgemacht [43].
Das weltweite Vorkommen von **1 in Fliissen und Seen wurde von Snyder untersucht. Fiir
die Européischen Flusse (Daten aus England, 1999) und Seen (Daten aus Deutschland, 1997
bzw. 1999) gibt er lIsotopenverhéltnisse von 10® an. Es wurden in allen Regionen
Isotopenverhaltnisse gefunden, die tber dem natiirlichen Verhaltnis lagen. Das anthropogene
29| jst demnach global im Oberflachenwasser verteilt, mit den héchsten Werten in den

mittleren Breiten der nordlichen Hemisphére [44].
Das anthropogene Vorkommen von '?°I ist demnach bereits in diversen Studien und
Kompartimenten untersucht worden. Tabelle 1 fasst die in der Literatur aufgefihrten

Isotopenverhaltnisse noch einmal zusammen:

Tabelle 1: Ubersicht tiber die in der Literatur genannten Isotopenverhéltnisse

Probenahmeort Zeitraum Isotopenverhéltnisse Quelle
Niederschlag

Niedersachsen 1997-heute 10”7 [3-7]
Bayern 2003, 2004 10”7 [26]
Sevilla (Spanien) 2005 - 2008 10°® [21]
Schweden 1999 - 2003 108 - 107 [27]
Déanemark 2001 - 2006 108 - 107 [23, 28]
Aerosol

Niedersachsen 2002 10°-10® [4]
Niedersachsen 1997 - heute 107 [3]
Schweden 1983 - 2008 10°-107 [29]
Sevilla (Spanien) 2001 107 -10® [30]
Wien (Osterreich) 2001 10%-107 [31]
Alpen 2001 107 -107 [32]
Umgebung WAK 1986, 1987 107 -10° [33]
Boden

Niedersachsen 1999 10°® [4]
Niedersachsen 2003 10°® [7]
Bayern 1998, 1999 10°® [3, 12]
Deutschland 1995 10® -10” [34]
Umgebung WAK 1982 10”7 [35]
Schweden 2003 10%-107 [36]
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Japan 1979 - 1983 10°- 107 [39]
Indien (Umgebung WAA) 1987 - 1990 107 - 10°® [40]

Oberflachenwasser

Niedersachsen 1997 - heute 10°-10® [3-7]
Ostseeraum 1999 10’ - 10° Atomel/I [41]
Schweden 1999 10%-107 [42]
Rhein 1996 10°® [43]
England, Deutschland 1997, 1999 10°® [44]

Trotz der vielen Untersuchungen gibt es jedoch nur wenige Daten fiir Deutschland. Besonders
flachendeckende Untersuchungen (Boden) oder Zeitreihen die ganz Deutschland abdecken
sind bisher nicht durchgefiihrt worden. Um eine zukiinftige Entwicklung des ‘?°I-Eintrags
beurteilen zu koénnen, muss deshalb eine umfassende Datengrundlage geschaffen werden.

Dies ist auch fiir eine Abschatzung der potenziellen Dosis durch **°I wichtig.
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2 Theoretischer Hintergrund

In diesem Abschnitt werden die allgemeinen Eigenschaften des lods beschrieben. Zundchst
wird Uber die chemischen Eigenschaften des lods berichtet. Danach wird das Vorkommen in

der Umwelt dargestellt, wobei insbesondere auf die Speziation eingegangen wird

Die Chemie des lods

Elementares lod ist ein schwarzer, metallisch gldnzender Feststoff, der beim Erwarmen zu
einem violetten Dampf sublimiert. Entdeckt worden ist es 1811 vom franzdsischen Chemiker
B. Courtois. Er hat es aus Seetangasche erhalten die er mit konzentrierter Schwefelsdure
behandelte. lod hat einen Massenanteil in der Erdkruste von 4,6 - 10°%. Am haufigsten
kommt es als Lautarit (Ca(IO3),) im Chilesalpeter (NaNOs) vor. Im Meerwasser befindliches
lod wird in Algen und Schwédmmen angereichert [1]. lod kommt in den Oxidationsstufen -1,
0, +1, +3, +5 und +7 vor. Einen Uberblick tber die auftretenden Spezies liefert nachfolgende
Tabelle 2:

Tabelle 2: Ubersicht tiber die verschiedenen lodspezies [3, 45]

Oxidationsstufe  Spezies Name Eigenschaften

-1 HI lodwasserstoffsaure gasformig

-1 I anorganisches lodid fliichtig, sehr gut wasserldslich
-1 CHgsl organisches lodid fllichtig

0 I, elementares lod fllichtig

1 HIO Hypoiodige Sdure fliichtig, unbestandig
3 HIO, lodige Saure sehr unbesténdig

5 HIO3 lodsédure stabil

5 105 lodat sehr wenig fllchtig
7 HIO, Periodséure unbestandig

7 10,4 Periodat kaum fliichtig

Die dominierenden Spezies in der Umwelt sind lodid und lodat. Dies verdeutlicht auch das
Eh-pH-Diagramm des lods in Abbildung 3.

lod ist ein Reinelement, d.h. es besitzt nur ein stabiles Isotop, das *?’I. Es sind insgesamt 37
radioaktive Isotope bekannt. Viele dieser Isotope haben aufgrund ihrer sehr Kkurzen
Halbwertszeiten keinerlei Anwendungen. Die Isotope 21, I, 21 und *3!1 werden in der
Medizin zur Krebsbehandlung und als Kontrastmittel in der Tomographie eingesetzt. Sie

werden auflerdem zur Aufklarung chemischer Reaktionsmechanismen genutzt.
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Abbildung 3: Eh-pH-Diagramm des lods in wassriger Ldsung bei
25°C. Der schraffierte Bereich kennzeichnet die normalen
naturlichen Bedingungen [3]

128 1291 und 41 werden zur Spuren- und Traceranalytik verwendet. Mittels **I kann

auBerdem retrospektive Dosimetrie von **!1 durchgefiihrt werden [3, 8]. ***I (ty, = 8 d) wird
genau wie das **I anthropogen freigesetzt. Es ist ein Spaltprodukt von 2°U und zerfallt unter
Aussendung von B- und y-Strahlung zu *'Xe. *!I gehért nach Aktivitatsfreisetzung bei
Kernkraftwerksunféllen zu den dosisrelevanten Nukliden [3]. Das Bundesamt fiir Strahlen-
schutz (BfS) misst die Konzentration von 31 (im Normalfall ist diese unterhalb der
Nachweisgrenze) in der Luft im Rahmen der Uberwachung der Umweltaktivitit. Da in dieser
Arbeit nur *?°I untersucht wird, wird auf die anderen radioaktiven Isotope nicht weiter
eingegangen.

129

Beim “°I handelt es sich um einen B™-Strahler. Die

129]

maximale Zerfallsenergie betragt 0,15 MeV. Mit

einer Halbwertszeit von 15,7 Mio. Jahren zerfallt 0,154 Mev \

es in ™Xe, welches wiederum mit einer 120 MY g

Halbwertszeit von 8,9 Tagen unter Aussendung lY 39,58 keV
129X @

eines Gammagquants in den Grundzustand

iibergeht. In Abbildung 4 ist der Zerfall des *°I

schematisch dargestellt.

Abbildung 4: Zerfallsschema des **|
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Auf natiirlich Weise wird *2°I hauptsachlich durch zwei Reaktionen gebildet. Zum einen durch
die Spallation, d.h. Wechselwirkung mit energiereichen Teilchen der kosmischen Strahlung,
von Xenon in der oberen Atmosphére. Die andere Form ist die Spontanspaltung von
Actiniden, besonders >**U. Diese beiden Reaktionen machen jeweils etwa 45 % des natiirlich
produzierten #°| aus [10].

AuBerdem entsteht *#°1 durch die Spaltung von ?**U mit thermischen Neutronen und
Neutronenaktivierungsreaktionen von Tellur. Insgesamt ergibt sich daraus ein natirliches
129|

freies Inventar von 263 kg. Weitaus mehr
Gesamtinventar von 50.000 kg ergibt [24].

liegt gebunden vor, woraus sich ein

lod in der Umwelt

In der Umwelt ist lod nahezu Gberall zu finden. Aufgrund seiner chemischen Eigenschaften
findet ein stdndiger Austausch zwischen den Kompartimenten statt. Einen schematischen
Uberblick liefert Abbildung 5:

Marine Atmosph} .
. | mass & trocken 10y, &I

i- I,/ HI / HOI
o o

Organisches-T | ~ R ..
\ PMW ————
® .
_— . L

Oxidation —» 10y’ ,"’ﬂﬁnosphﬁrischer Nie(lel‘sclllg-g"'“‘\\\

Photolyse —» 1,

1L 105
Fluss
Ableitungen

A,,/‘

Verdampfung

Sea spray-I

saure Boden

RN N N o N e s — —

10y > T —» CH;yl

organisch vermittelt

geringe Freisetzung

Land

Abbildung 5: Ubersicht tiber den globalen lodkreislauf [41] (bearbeitet)

In die Atmosphére gelangt lod hauptséchlich aus dem Meer. In Kistennédhe spielt dabei auch
das sogenannte sea-spray eine Rolle. Dabei handelt es sich um von Wind und Brandung
aufgewirbelte kleine Meerwassertropfen. Der dominierende lodeintrag in die Atmosphare
erfolgt jedoch durch die Bildung von fliichtigen lodspezies. Dabei spielen Methyliod, welches

durch Algen gebildet wird und elementares lod die groRte Rolle. In der Gasphase kdénnen
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diverse photochemische und oxidative Prozesse ablaufen. Es kommt aufRerdem zur Sorption
an Aerosolpartikeln. Die durchschnittliche Verweilzeit in der Atmosphére betragt fir
gasformiges anorganisches lod 10 Tage, fur gasférmiges organisches lod 18 Tage und flr
partikuldres lod 14 Tage [46-48].

Das lod wird sowohl durch nasse (Regen und Schnee) als auch durch trockene (Aerosol-
partikel) Deposition aus der Atmosphare entfernt. Im Regen finden sich laut Whitehead
durchschnittliche *2’I-Konzentrationen zwischen 1,5 - 2,5 pg/L in Regionen die nicht direkt
an der Kiste liegen. Dabei liegt das lod hauptséachlich als lodid und lodat vor [46]. Hou hat
im Regenwasser lodid, lodat und organisches lod untersucht. Die Trennung erfolgte tber ein
lonenaustauscherharz, wobei das organische lod als ungeladen betrachtet wurde. In seiner
Studie ist lodat die dominierende Spezies im Niederschlag [23].

Santos gibt den Gehalt an stabilem lod in Aerosolen mit 1 - 7 ng/m® an [30]. Diese Angabe
stimmt gut mit der von Englund iiberein, wo 0,2 - 10 ng/m® *?’I als Gehalt in Aerosolen
angegeben wurden [29]. In Aerosolen finden sich hauptsachlich organisch-gebundene
lodspezies gefolgt von lodid und lodat. Das stabile lod ist von Gilfedder mit deionisiertem
Wasser extrahiert und lodid und lodat durch lonenchromatographie in Verbindung mit einem
induktiv gekoppelten Massenspektrometer (IC-ICP-MS) sowie der Gesamtiodgehalt tber
ICP-MS bestimmt worden. Aus der Differenz wurde der Gehalt an organisch-gebundenem
lod bestimmt. In derselben Studie hat Gilfedder auch Regen und Schnee untersucht und
kommt zu denselben Ergebnissen wie in den Aerosolen. Es findet sich jedoch vergleichsweise
weniger organisch-gebundenes lod im Regen und im Schnee [49].

Der lodgehalt im Boden wird zum einen durch den Eintrag und zum anderen durch die
Féahigkeit des Bodens das lod gegen Auswaschung und Verfliichtigung festzuhalten bestimmt.
Die daflr relevanten Bodenparameter werden in Abschnitt 4.1.4 behandelt. Den mittleren
lodgehalt im Oberboden gibt Whitehead mit 5 mg/kg an [46]. Hou gibt eine mittlere
lodkonzentration von 1 - 3 pg/g fiir alle Bodenschichten an [37]. Bei der Messung von lod in
fiinf Bodenprofilen aus Deutschland hat Aumann fiir alle Standorte eine mit der Tiefe relativ
konstante lodkonzentration fir stabiles lod gefunden [34]. Wie auch dem Eh-pH-Diagramm
(Abbildung 3) zu entnehmen ist, ist lodid die dominierende Spezies in den meisten Bdden. In
sehr alkalischen Béden in trockenen Regionen ist allerdings lodat die vorherrschende Spezies
[46]. Es lassen sich auBerdem geloste iod-organische Verbindungen (Humin- und Fulvo-
sduren) im Bodenwasser finden [37].

Stabiles lod im Flusswasser hat drei Quellen, den oberflachlichen Ablauf, oberflachennahes

Grundwasser und Einleitungen von Abwassern. Die Konzentration in Flissen ohne
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menschliche Einflisse liegt unterhalb von 3 pg/L. In der N&he von grof3en Stédten lassen sich
jedoch Konzentrationen zwischen 15 - 20 pg/L finden [46]. Die vorherrschende Spezies im
Flusswasser ist laut einer Studie von Gilfedder geldstes organisch-gebundenes lod, gefolgt
von lodat und lodid. Dabei sind die Gehalte von lodid und lodat mittels IC-ICP-MS bestimmt
worden und der Gesamtgehalt an lod mittels ICP-MS. Die Differenz der Ergebnisse ist dem
geldsten organisch-gebundenen lod zugeschrieben worden [50].
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3 Analysenmethoden

In diesem Abschnitt wird die Funktionsweise der verwendeten Messgerate erldutert. Dabei
werden die wichtigsten Komponenten eines jeden Gerates erkléart und die Herausforderungen
bei der Messung von lod herausgearbeitet. Auf die verwendeten Parameter sowie die genaue
Durchfuhrung der Messungen wird in Abschnitt 4.2 eingegangen.

3.1 Induktiv gekoppeltes Plasma - Massenspektrometrie

Das ICP-MS besteht aus flinf Hauptkomponenten. Durch die Probenzufuhr gelangt die Probe
in das Messgerat. Mit Hilfe der lonisationseinheit, dem ICP, wird die Probe erst atomisiert
und anschlieRend ionisiert. Das Interface ermoglicht den Ubergang in den Hochvakuum-
bereich. In der Separationseinheit, in diesem Fall ein Quadrupol, werden die lonen selektiert.
Im Detektor wird anschlieBend das resultierende Messsignal aufgenommen. Abbildung 6

zeigt schematisch den Aufbau eines ICP-MS:

Probenzufuhr > ICP —>»{ Interface = Quadrupol = Detektor

Abbildung 6: Schematischer Aufbau eines ICP-MS

3.1.1 Probenzufuhr

Die Probenzufuhr erfolgt in der Regel in Form waéssriger Lésungen. Es ist aber auch méglich,
gasformige Proben oder Feststoffe zu messen. Dafiir muss das Einlasssystem entsprechend
angepasst werden [51]. Im Folgenden wird jedoch nur auf die Zufuhr von fllssigen Proben
eingegangen.

Die Proben werden in einen Zerstduber gepumpt, wo sie in feine Tropfchen zerteilt werden.
Die feinen Tropfchen werden von einem Tragergasstrom, welcher meist identisch mit dem
Plasmagas ist, in das Plasma transportiert und dort ionisiert. Zu grof3e Tropfchen werden an
einer Prallplatte abgefangen, sodass eine gleichméfige Probenzufuhr ins Plasma erfolgt [52].
Dabei muss darauf geachtet werden, dass keine Analytriickstdnde im Einlasssystem zurlick
bleiben. Dieser sogenannte Memoryeffekt kann beim lod bereits bei sehr geringen Konzen-
trationen auftreten, da es sehr leicht flichtig ist und gut an Oberflachen anhaftet. Dies hatte
eine spatere Freisetzung des Analyten und somit eine Erhéhung des Untergrunds zur Folge.
Es ist also notwendig, bei der Messung von lod eine Untergrundkorrektur durchzufiihren.
Né&heres wird in Abschnitt 4.2.1 erldutert.
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3.1.2 lonisation

Die lonisation der Probenatome erfolgt in einem induktiv

gekoppelten Plasma (Abbildung 7). Die Plasmafackel besteht

Plasma ——

"."

aus drei Rohren. Im duBeren Rohr wird das Plasmagas ey ﬂ' 2 plasma
(Argon)  zugefihrt,  welches  mit  Hilfe  einer Magnet- [ on
Hochfrequenzspule ionisiert wird. Zusétzlich wird ein " o peros
Magnetfeld erzeugt, um das Plasma zu fokussieren. Im B

mittleren Rohr wird das Hilfsgas eingeleitet, welches einen QIZSLL‘;“[%%]“ Induktiv. gekoppeltes
Wirbel im Induktionsfeld erzeugt, durch den sich das Plasma

ringférmig ausbildet. Das Probenaerosol wird durch das innere Rohr eingeleitet. Es trifft
somit axial auf das Plasma, an dem das Lésungsmittel verdampft und die Analyten zundchst
atomisiert und anschlielend ionisiert werden. Zu beachten ist dabei, dass gerade bei
Messungen im Spurenelementbereich bereits kleine Unterschiede zwischen der Probenmatrix
und den Standards zu Problemen flihren kdnnen. Diese Matrixeffekte kénnen z.B. durch
unterschiedliche pH-Werte oder Begleitsubstanzen ausgelost werden [51, 52]. Beim lod,
insbesondere beim lodid, wie bei den durchgefiuhrten Messungen der Fall, ist vor allem der
pH-Wert relevant. Durch eine pH-Wert Anderung in der Probe vom basischen ins saure kann
lodid unter oxidativen Bedingungen zu gasformigem elementarem lod oxidiert werden
(Vergl. Eh-pH-Diagramm in Abbildung 3). Das lod koénnte sich so in der Gasphase
anreichern. Dies hétte einen gréReren Analyteintrag in das Probenaerosol zur Folge als es
eigentlich der Fall sein sollte. Es wiirde mehr lod detektiert als in der Losung tatsachlich
enthalten ist [4]. Bei der lodmessung wird deshalb die Matrix der Standards so gut wie
maoglich an die Proben angepasst. Aulerdem wird ein interner Standard verwendet. Dabei
handelt es sich meist um eine Substanz, welche in der Probe nicht enthalten ist. Sie wird der
Probe in einer bestimmten Konzentration zugeben, um die Einflisse der Probenmatrix zu
korrigieren. Fir die lodmessung wird jedoch das im Plasmagas enthaltene Xenon als interner
Standard verwendet. Dadurch kdnnen z.B. kleine Verdnderungen in der Matrix korrigiert
werden. Da die Leistung des Plasmas uber einen ldngeren Messzeitraum nicht immer
gleichméRBig ist, wird aulRerdem eine Driftkorrektur mit einem externen Standard
durchgefiihrt. Dieser wird in bestimmten Abstdnden zwischen den Proben gemessen und

dadurch das Messsignal korrigiert.
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3.1.3 Separation

Um vom Plasma in den Bereich der Massen-

filterung zu kommen, werden die gebildeten ren e e onendetekor
Elek(rp‘den =

lonen durch zwei Lochblenden geleitet. Die DA T @

erste  Blende, der sogenannten sampler,

extrahiert die lonen aus dem Plasma und leitet |l loren it isbiln Batinen

2 Gleichspannung und
lonlslatender \/\1 Hochfrequenzspannung

Elektronenstrahl

sie in den Bereich des VVorvakuums. Durch

die zweite Lochblende, den skimmer, werden  appiidung 8: Quadrupol [51]

die lonen in den Bereich des Quadrupols

geleitet, wo ein Hochvakuum herrscht [52]. Der Quadrupol besteht aus vier Elektroden; meist
Metallstdbe. Die jeweils gegenilberliegenden sind an eine positive bzw. negative
Gleichspannungsquelle angeschlossen. Der Gleichspannung ist jeweils eine Wechselspannung
uberlagert, welche um 180° phasenverschoben ist. Durch Variation der Spannungen kénnen
jeweils nur lonen mit einem bestimmten Masse zu Ladungsverhéltnis (m/z-Verhaltnis) den
Quadrupol auf stabilen Bahnen passieren. Alle anderen lonen werden an den Stében
neutralisiert. Somit gelangen immer nur bestimmte lonen in den Detektor [53]. Die
schematische Darstellung eines Quadrupols ist in Abbildung 8 gezeigt. Interferenzen kénnen
dadurch entstehen, dass mehrere Elemente oder Molekiile dasselbe m/z-Verhaltnis aufweisen.
Isobare (Elemente mit gleicher Massenzahl) Interferenzen kénnen beim *21 nicht auftreten, da
es das einzige stabile Isotop mit einer Masse von 127 g/mol ist. Interferenzen durch Molekdile
sind bei dieser hohen Massenzahl ebenfalls sehr unwahrscheinlich, sodass in dieser Hinsicht
keine Probleme auftreten kénnen. Wiirde das **°I mittels ICP-MS gemessen werden, gabe es
Schwierigkeiten durch die Interferenz mit dem *?°Xe. Dies ist einer der Griinde, warum **° in

Umweltproben nur selten mittels ICP-MS gemessen wird.

3.1.4 Detektion

Zur Detektion der selektierten lonen wird ein Sekundarelektronenvervielfacher (SEV)
verwendet. Dabei treffen die lonen auf eine Konversionsdynode. Durch das Auftreffen eines
lons werden auf der Konversionsdynode zwei bis drei Elektronen erzeugt. Diese 16sen in der
nachfolgenden Dynodenkaskade eine Elektronenlawine aus, was eine Verstarkung des Signals
bewirkt. Je nach Starke des ankommenden lonenstrahls kann das Signal am Ende der Kaskade
(Puls-Modus) oder bei sehr hohen lonenstromen bereits vorher gemessen werden
(Analog-Modus) [51].
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3.2 Beschleunigermassenspektrometrie

Dieser Abschnitt beschreibt den Aufbau eines

|||||

AMS. Es wird dabei insbesondere auf den

Aufbau des verwendeten Systems ,, Tandy* an 0.6 MVNEC Pelletron

90" Magnet

.~ Gas lonization
Chamber

,:‘T_E}:QA Degrader
Foll — >
- - TBO"Magnetf
dargestellt. Die einzelnen Komponenten wer- ‘

; < Slits : )
. - “ MC-SNICS
den in den folgenden Abschnitten erlautert. lon Seurce \2\4

Abbildung 9: Schematische Darstellung des "Tandy"
AMS

der ETH Zirich eingegangen. Der schema-
tische Aufbau des ,,Tandy* ist in Abbildung 9

3.2.1 lonisation

Die lonisation der Proben fur die AMS erfolgt mit Hilfe einer Casium-Sputter-lonenquelle.
Dabei wird in einem geheizten Reservoir Casiumdampf erzeugt, welcher in die Sputter-
lonenquelle geleitet wird. Ein Teil des Casiums wird dabei an
einem stark erhitzten lonisator ionisiert. Ein anderer Teil des

Césiums setzt sich auf der gekihlten Kathode ab, in der sich die

Probentargets befinden (Abbildung 10). Die gebildeten Césium-
ionen werden zur Kathode hin beschleunigt und schlagen Abbndung 10: Probenrad in der
Teilchen aus den Probentargets heraus. Dabei kénnen, je nach onenauele

Element, negative, neutrale oder positiv geladene Teilchen entstehen. Die neutralen und
positiv geladenen Teilchen kdnnen bei Durchtritt durch die kondensierte Cdasiumschicht
Elektronen aufnehmen und werden so negativ geladen [54]. An dieser Stelle werden bereits
alle Elemente abgetrennt, die keine negativen lonen bilden kdnnen. Im Falle des lods ist das
z. B. "Xe, welches die Messung storen wiirde. Die Proben miissen demnach fiir die Messung
als sehr reiner Feststoff vorliegen. Dies erfordert eine aufwendige Probenvorbereitung. Dabei
muss zum einen der Analyt von der Matrix getrennt werden und zum anderen darf es nicht zu
Verlusten des Analyten kommen. In den meisten Fallen muss deshalb mit Ausbeutetracern
gearbeitet werden. Beim **°I wird dafiir **°I verwendet, worauf in Abschnitt 4.1.3 naher
eingegangen wird. Aufgrund der meist geringen Analytmengen missen au3erdem, auch beim

lod, meist Tragersubstanzen verwendet werden. Das Ergebnis muss daher korrigiert werden.
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3.2.2 Niederenergie-Massenspektrometer

Eine erste Separation der negativen lonen erfolgt geméaR ihrem m/z-Verhéltnis im
Niederenergie-Massenspektrometer. Dort werden die lonen in einem Magnetfeld in
Abhéngigkeit von ihrer Masse auf bestimmte Bahnen gelenkt. Dabei wirkt zum einen die
Lorentzkraft (F):

—

F; =BXxvz Gl. 1

im Magnetfeld B mit v = Geschwindigkeit und z = Ladung des lons und zum anderen der
Betrag der Zentripetalkraft (F,):

mit m = Masse des Teilchens und r = Ablenkradius. Die beiden Kréfte stehen im
Gleichgewicht zueinander. Die kinetische Energie der lonen ist proportional zur angelegten
Spannung (U) mit:

—mv2 = zU Gl 3

Durch Gleichsetzen der Lorentz- und Zentripetalkraft und anschlielendes Einsetzen in
Gleichung 3 ergibt sich fur die Ablenkung der lonen im Magnetfeld:

m B

z 2:U

Gl. 4

Die lonen lassen sich demnach durch Variation des Magnetfeldes oder der Spannung
separieren. Im Fall des ,,Tandy*-AMS werden die lonen mit dem gewiinschten m/z-Verhaltnis
um 90° abgelenkt. Es werden abwechselnd m/z-Verhéltnisse von 129 und 127 separiert. Der
127)_Strahl wird auRerdem gepulst in einen Faraday-Becher geleitet um die Transmission

durch den Beschleuniger zu messen [8, 51].
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3.2.3 Beschleuniger

Der Beschleuniger im ,,Tandy*“-AMS ist ein Tandem-Beschleu-
niger, bei dem der Ladungstransport Uber einen Pelletron-Band-
generator (Abbildung 11) erfolgt. Dabei werden die Ladungen

Uber eine Kette aus Metallkugeln, dem Pelletron, zum Terminal

transportiert. Da der Terminal positiv geladen werden soll, werden,

durch Influenz erzeugte, positive Ladungen von der Erde zum

+++ 4764 +

Terminal transportiert. Um eine hohere Terminalspannung zu

P
S

[ T O I I

realisieren, werden gleichzeitig negative Ladungen vom Terminal

zur Erde Ubertragen. Um die maximal mogliche Hochspannung zu

+_
Sl

erhdhen, werden der Hochspannungsgenerator und das Beschleu-

¥
== -+ + ++

nigerrohr in einem Drucktank mit Schutzgasatmosphére betrieben.
Beim ,,Tandy*“ wird mit einer maximalen Hochspannung von apbildung 11:  Pelletron-
0,6 MV gearbeitet. Als Schutzgas wird beispielsweise Schwefel- pandgenerator [52]

hexafluorid (SFg) eingesetzt. Bei einem Tandem-Beschleuniger wird das Prinzip der
Beschleunigung mittels Hochspannung gleich zweimal ausgenutzt. Zuerst werden die
negativen lonen zur positiven Spannung der Terminalelektrode hin beschleunigt. Dort
passieren die lonen den sogenannten stripper und werden zu positiven lonen umgeladen.
Beim stripper handelt es sich um ein Gas, in der Regel Argon oder Helium, oder eine diinne
Folie. Durch Kollision mit dem stripper werden die &ulleren Elektronen abgestreift, sodass
positiv geladene lonen entstehen. Molekiilionen werden dadurch zerstort. Dies ist nur der Fall,
wenn die Dichte des stripper-Gases hoch genug ist. Da bei der lodmessung der Ladungs-
zustand 2+ separiert wird, muss mit einer Gasdichte von 0,2 g/cm? Helium gearbeitet werden,
um Interferenzen durch Molekulionen auszuschliefen [56]. Die nun positiven lonen werden
wiederum von der Terminalelektrode zur Erde hin beschleunigt. AnschlieBend werden die

hochenergetischen lonen im Hochenergie-Massenspektrometer weiter analysiert [55].

3.2.4 Hochenergie-Massenspektrometer

Bei dem Hochenergie-Massenspektrometer handelt es sich um ein doppeltfokussierendes
Massenspektrometer. Dabei werden sowohl ein magnetischer als auch ein elektrostatischer
Analysator (ESA) verwendet. Im ,,Tandy“-AMS durchlaufen die lonen zuerst das Magnetfeld,
wo sie, wie bereits beim Niederenergie-Massenspektrometer beschrieben, nach ihrer Masse

getrennt werden. Im nachfolgenden ESA werden die lonen gemaR ihrer kinetischen Energie
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fokussiert. Der Analysator besteht aus zwei leicht gekrimmten Metallplatten an denen jeweils
ein Gleichstrompotential anliegt. Dadurch kdnnen nur lonen mit bestimmten kinetischen

Energien den ESA-Spalt passieren [53].

3.2.5 Detektion

Zur Detektion der lonen wird ein Gasionisa- g g
tionsdetektor, auch Gasionisationskammer = E; 100V
genannt, verwendet, wie in Abbildung 12 -

gezeigt ist. Es handelt sich dabei um einen - - S Y%
AE - Erest Detektor. Dabei steht AE fiir den || e L
Energieverlust der lonen und Eges fur die Fensterj —— e o
Restenergie. Die lonen treten dabei durch ein o

diinnes Fenster, beim ,,Tandy* bestehend aus  Abbildung 12: Gasionisationsdetektor
Siliziumnitrid, in eine gasgefillte Kammer ein. Als Messgas wird Isobutan verwendet [57].
Da jedes Element einen anderen Energieverlust bei der Wechselwirkung mit Materie
aufweist, kann Uber die Restenergiemessung z.B. zwischen Isobaren unterschieden werden
[51, 58].

3.3 Gammaspektrometrie

Die Gammaspektrometrie wird in dieser Arbeit zur Bestimmung der chemischen Ausbeute bei

mehreren Aufarbeitungsmethoden eingesetzt. Sie wird deshalb an dieser Stelle kurz erlautert.

3.3.1 Messprinzip

Gammastrahlen bestehen aus hochenergetischen Photonen die beim Zerfall vieler Radio-
nuklide gebildet werden. Die Energie der Gammaquanten ist dabei diskret, d.h. sie haben eine
konstante Energie, und sind elementspezifisch. Dadurch ist es moglich, Radionuklide anhand
ihrer Gammalinien zu unterscheiden. Bei der Detektion muss sowohl die Energie der
Strahlung als auch die Impulshdufigkeit registriert werden. Fir die Detektion von

Gammastrahlung werden entweder Halbleiter- oder Szintillationsdetektoren eingesetzt [53].
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3.3.2 Detektor

Fur die Messung der chemischen Ausbeute

— Szintillator

wird 1 verwendet. Es besitzt eine Halb- ‘ P’T"“’“‘SSESSS.e,e.ekm °j”°i‘;oae
. Verstérker
wertszeit von 60 Tagen und eine Gammalinie sg“* ﬂiﬂ} A'/ T” lmﬁlu.s
.../ zahler
bei 35 keV. Damit besitzt es eine sehr niedrige Uorteiter | 1) 2] %°| S8 W Ronscasr

Ih s 4l_ Sw, Widerstand
G 9
= Hochspannungsquelle

Gammaenergie welche bereits im Bereich
niederenergetischer ROntgenstrahlung liegt.  Abbildung 13: Szintillationsdetektor [59]

Fur die Detektion wird deshalb ein Szintillationsdetektor eingesetzt, der in Abbildung 13
schematisch dargestellt ist. Die Gammaphotonen treffen dabei auf den Szintillatorkristall, in
diesem Fall einen mit Thallium dotierten Natriumiodidkristall. Durch die Absorption der
v-Energie werden Elektronen vom Valenz- ins Leitungsbhand angeregt und hinterlassen ein
Loch im Valenzband. Koppelt nun ein Elektron, dessen Energie zu gering ist um ins
Leitungsband angeregt zu werden an das Loch bildet sich ein Elektronen-Loch-Paar, ein
sogenanntes Exciton. Durch die Dotierung mit Thalliumatomen entstehen neue Energie-
niveaus zwischen Valenz- und Leitungsband. Die Excitonen wandern im Kristall bis sie auf
die Dotierungsatome (auch Aktivatoratome genannt) treffen. Sie kénnen dort rekombinieren
und geben ihre Uberschiissige Energie in Form von Lichtblitzen (Szintillationen) ab, welche
dann detektiert werden konnen. Dafiur wird eine Photokathode verwendet, wodurch
Elektronen erzeugt werden. Diese werden anschlieBend, wie beim ICP-MS, durch einen

Sekundarelektronenvervielfacher verstarkt und dann gemessen [59, 60].
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4 Experimenteller Teil

Um den atmospharischen Eintrag von **°I und **’I in ganz Deutschland erfassen zu kénnen,
mussen Niederschlags- und Aerosolproben gesammelt werden. Dafiir sind ein geeigneter
Probenahmezeitraum und passende Beprobungsintervalle festzulegen. Das aus den Eintragen
folgende lodinventar im Boden wird durch die Entnahme von Bodenproben bestimmt. Dazu
muss ein Probenahmeverfahren entwickelt und passende Bohrstdcke hergestellt werden. Um
Zusammenhange zwischen der lodsorption und den verschiedenen Bodenbestandteilen
erkennen zu kdnnen, ist es notwendig, die Bodenparameter zu analysieren. Zur Festlegung des
Austrags durch FlieBgewadsser miussen weiterhin Proben an den groRen deutschen
WasserstraBen entnommen werden. Auch hierflir werden passende Probenahmeintervalle
benotigt.

Die Analysen werden mit Hilfe der bereits am IRS etablierten Methoden durchgeftihrt [3-8].
Ziel dabei ist es, diese zu optimieren und an die Anforderungen der untersuchten Proben

anzupassen.

4.1 Probenahme

Im folgenden Abschnitt wird zunéchst die Herkunft der jeweiligen Proben behandelt. Es wird
die Lage der Probenahmeorte beschrieben sowie die Kriterien fir die Probenahme genannt.
Danach folgen die Durchfiihrung der Probenahme und anschlielend die Vorbereitung der

Proben flr die Analyse.

4.1.1 Herkunft

Samtliche Proben sind an unterschiedlichen Orten gesammelt worden. Die Probenahmestellen
wurden so ausgewdhlt, dass sie moglichst gleichmaRig tber Deutschland verteilt sind. Dafiir
sind Kooperationen mit verschiedenen Institutionen vereinbart worden, die einen Teil der

Proben zur Verfligung gestellt bzw. geeignete Probenahmeflachen vermittelt haben.

4.1.1.1 Niederschlag

Die Niederschlagsproben sind in Kooperation mit zehn Radioaktivitatsmessstellen des
Deutschen  Wetterdienstes (DWD) gesammelt worden (Schleswig, Norderney,

Hannover-Langenhagen, Essen-Bredeney, Potsdam, Gorlitz, Offenbach, Nurnberg, Lahr,
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Munchen-Oberschleiltheim). Die genaue Lage der Sammelstellen ist auf der Karte in
Abbildung 14 zu sehen.

Minchen {Oberschieithaim)

Abbildung 14: Probenahmestellen der Niederschlage

4.1.1.2 Aerosol

Die auf Filtern gesammelten Aerosole sind von den vier Spurenmessstellen des integrierten
Mess- und Informationssystems (IMIS) zur Uberwachung der Umweltradioaktivitat in der
Luft des Bundesamtes fir Strahlenschutz und zusatzlich von der Wetterstation in
Langenhagen (roter Punkt in Abbildung 15) zur Verfligung gestellt worden. Die Messstelle in
Braunschweig (North) wird von der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) betrieben,
die Messstellen in Potsdam (East) und Offenbach (Central) vom DWD und die Messstelle auf
dem Schauinsland (1284 m 0. NHN; Freiburg, South) vom Bundesamt fiir Strahlenschutz
(BfS). Die Lage der Sammelstellen wird in Abbildung 15 verdeutlicht.
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Abbildung 15: Sammelstellen der Aerosole (N = North, E = East,
C = Central, S = South, roter Punkt = Hannover-Langenhagen)

4.1.1.3 Boden

Voraussetzung fiir die Entnahme von Bodenproben ist, dass der Boden mdglichst wenig
gestort wurde. Das bedeutet, dass er fiir einen Zeitraum von mehreren Jahren, im Idealfall
Jahrzehnten, nicht umgebrochen worden ist, also keine Homogenisierung der Bodenschichten
stattgefunden hat. Landwirtschaftliche Nutzung in Form von Tierhaltung sowie Diingung der
Flachen hat keinen Einfluss auf deren Auswahl. Soweit dies moglich gewesen ist, sind auf
den Flachen der Niederschlags- und Aerosolsammelstellen Bodenproben entnommen worden.
AuRerdem sind auf weiteren Messfeldern des DWD Proben gesammelt worden, da es sich
dabei um Rasenflachen handelt, die viele Jahren nicht verdndert worden sind. Zusatzlich sind,
in Zusammenarbeit mit den jeweiligen Landesdmtern, sogenannte Bodendauerbeobachtungs-
flachen beprobt worden. Es handelt sich dabei meist um landwirtschaftlich genutzte
Griunland-Flachen an denen Veranderungen der Bodeneigenschaften z. B. der Gehalt an
organischem Kohlenstoff oder Schadstoffeintrage Uberwacht werden. Dazu musste die
Zustimmung der zustdndigen Gemeinden oder Pachter eingeholt werden. Bei diesen Flachen
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ist die Nutzung CUber Jahrzehnte dokumentiert, sodass eine Homogenisierung der
Bodenschichten fur diesen Zeitraum auszuschlie3en ist. Die Lage der Probenahmestellen (rot)
und die Standorte mit Niederschlags- bzw. Aerosolsammlung (blau) zeigt Abbildung 16.
Genaue Angaben zur Nutzung der jeweiligen Flachen sind im Anhang 7.4 (Tabelle 16) zu
finden. Die Probenahmestelle in Aachen (gelb) wird gesondert behandelt, da die Flache ca.
2 Jahre vor der Probenahme neu angelegt worden ist. Sie wird deshalb als Beispiel fir eine

homogenisierte Flache betrachtet.

Neu Y@
Biendorf Boltenhagen

Ankershagen
L 4

L d
Geesthacht

Potsdam

Breungeshain
L 4

Flrstenzell

@ Freibug

Abbildung 16: Probenahmeorte der Bodenproben (rot = Entnahme-
stellen flr Boden, blau = Entnahmestellen fir Boden und Nieder-
schlag und/oder Aerosol, gelb = homogenisierte Fléche

41.1.4 Flusswasser

Die Flusswasserproben sind vom Bundesamt fur Gewasserkunde (BfG) an Probenahmestellen
der Bundeswasserstrallen entnommen worden. Alle Probenahmestellen lagen auRerhalb des
Tideneinflussbereichs um einen Eintrag von Meerwasser in die Proben auszuschlieRen. Es
sind an insgesamt fuinfzehn Probenahmestellen an Ems, Weser, Elbe, Rhein, Donau und Oder

Proben entnommen worden, wie in Abbildung 17 gezeigt ist.
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Tangemonde O

Abbildung 17: Probenahmestellen der Gewasserproben

4.1.2 Probenahme und Sammelzeitraume

Die Probenahme ist bei den mit der Zeit variierenden Probenarten (Niederschlag, Aerosol,
Flusswasser) in regelmaBigen Abstanden und bei den Uber ldngere Zeitrdume konstanten
Probenarten (Boden) einmalig durchgefihrt worden. Die genaue Durchfiihrung wird im

folgenden Abschnitt erlautert.

4.1.2.1 Niederschlag

Die Niederschlagsproben sind vom DWD in 80 cm - 80 cm (0,64 m?) groen Duschwannen
(Abbildung 18) aufgefangen und in Polyethylen (PE)-Flaschen gesammelt worden. Diese sind
taglich geleert und an Tagen ohne Niederschlag sind die Wannen mit 500 bzw. 1.000 ml
deionisiertem Wasser gespult worden. Die Menge des Spulwassers ist nicht bei allen

Stationen identisch, jedoch an den jeweiligen Stationen immer konstant gewesen.
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Dadurch ist sowohl die nasse als auch die trockene Depo-
sition erfasst worden. Es ist festgelegt worden, dass vom
taglich gesammelten Niederschlag jeweils 5 % als Aliquot
fir die lodanalyse entnommen wird. Die Proben sind zu

Monatsproben zusammengefiigt und in 21 PE-Flaschen

gesammelt worden. Um einen Uberblick tiber den zeitlichen
Verlauf zu gewinnen, sind die Proben Uber einen Zeitraum  Abbildung 18: Niederschlagssammler

von zwei Jahren (Mérz 2011 - Februar 2013) genommen worden.

4.1.2.2 Aerosol

Um die lodkonzentration in den Aerosolen messen zu kdnnen,
sind diese auf Filtern abgeschieden worden. In dieser Arbeit
wurden Filter aus zwei unterschiedlichen Filtersystemen
untersucht. VVon der PTB sind Aliquote der Polypropylenfilter
(PP-Filter) aus einem high volume sampler (dt. Hochvolumen-

sammler) zur Verfiigung gestellt worden. Die anderen Stationen

konnten von diesen Filtern keine Abschnitte abteilen. Stattdessen
sind Glasfaserfilter aus den sogenannte lodfallen (Abbildung 19) /°P!dung 19: fodfalle
genutzt worden. Diese haben einen deutlich geringeren Durchsatz, siehe Anhang 7.4 (Tabelle
13). Die lodfallen dienen standardmaRig dazu, gasformiges “*!I zu messen, falls dieses
freigesetzt wird. Das ist z. B. bei den Reaktorunfallen in Tschernobyl und Fukushima der Fall
gewesen. In den lodfallen werden die Glasfaserfilter verwendet, um die eingesaugten Partikel
abzufangen. Diese sind flr die Analyse von partikelgebundenem lod zur Verfligung gestellt
worden. Die Filter sind je nach Standort zwischen einem Tag und einer Woche beaufschlagt
worden. Die Zeit wie lange die Luft durch einen Filter gesaugt worden ist hing vom
Sammelsystem und von der Partikelkonzentration in der angesaugten Luft ab. Die Aerosole
sind analog zu den Niederschldgen von Mérz 2011 bis Februar 2013 gesammelt und als
Monatsproben zusammengefasst worden. Dies hat eine gute Vergleichbarkeit mit den
Niederschlagsproben ermdglicht. Auf die Auswirkung der unterschiedlichen Probenahme-

systeme auf die Ergebnisse wird in Abschnitt 5.2.2. ndher eingegangen.

35



Experimenteller Teil

4.1.2.3 Boden

Die Entnahme von Bodenproben ist jeweils einmal an jedem Standort
durchgefiihrt worden. Um die Migration des '*°I in die Tiefe
analysieren zu konnen, sind mehrere Schichten bis in 50 cm Tiefe
beprobt worden. Dafr ist folgendes Probenahmeverfahren entwickelt
worden. Die Proben sind mit, eigens dafiir hergestellten, Bohrstdcken
genommen worden, wie in Abbildung 20 gezeigt. Je nach Schichtdicke
haben die Bohrstdcke unterschiedliche Durchmesser, damit ca.
dasselbe Volumen entnommen werden kann. Die beprobten Schichten
sind 0-5 cm, 5-10 cm, 10-20 cm, 20-30 cm und 30-50 cm Tiefe. Vor

der Beprobung ist der Bewuchs vorsichtig entfernt worden, damit kein

Abbildung 20: Bohrstock

Boden verloren ging. Es sind je nach Standort acht bis zwolf Bohrldcher beprobt und die

Proben anschlieend zu Mischproben fiir die jeweiligen Tiefen vereinigt worden.

4.1.2.4 Flusswasser

Die Flusswasserproben sind mit fest installierten Probenehmern entnommen worden. VVon den
jeweiligen Stationen sind monatlich grolRe Probemengen entnommen und an die Zentrale des
BfG in Koblenz geschickt worden. Es ist vereinbart worden, dort jeweils einen Liter des
gesammelten Wassers in eine PE-Flasche fir die lodanalyse abzuftllen. Aufgrund der grof3en
Probenmenge und der geringen Variation in den ersten Monatsproben sind die Proben in der

Folge vor der Analyse zu Quartalsproben zusammengefasst worden.

4.1.3 Probenpraparation

In diesem Abschnitt werden die eingesetzten Aufarbeitungsmethoden und insbesondere deren
Veréanderungen zu friheren Arbeiten beschrieben. Da die Aufarbeitung fur alle Arten von

Wasserproben nahezu identisch gewesen ist, werden sie in einem Abschnitt beschrieben.

4.1.3.1 Wasser

Bei der Aufarbeitung der Wasserproben handelt es sich um ein bereits am Institut etabliertes
Verfahren, welches unveréndert tbernommen worden ist. Um einen Verlust von lod wahrend
der Lagerung auszuschlieBen sind die Proben mit Natronlauge versetzt worden, sodass die
Konzentration 0,01 mol/l entspricht. Bei den Flusswasserproben geschah dies bereits beim
Abflllen in die PE-Flaschen. Dies ist bei den Regenwasserproben nicht méglich gewesen.
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Diese sind von den DWD-Stationen kihl und dunkel gelagert (Kuhlschrank) und nach ihrer
Ankunft im Institut fir Radiodkologie und Strahlenschutz mit Natronlauge versetzt worden.
Die Probenaliquote fir die ICP-MS Messung sind danach lediglich durch einen Filter mit
0,45 um Porendurchmesser filtriert worden. Fir die AMS-Messung muss das lod auf-
konzentriert und mit Hilfe eines lonenaustauscherharzes von der Matrix getrennt werden [8,
61]. Dazu ist den Proben Woodward lod als Tréger zugesetzt worden. Beim sogenannten
Woodward lod handelt es sich um elementares lod, welches aus einer tief unter der Erde
liegenden Sole gewonnen wird. Es hat am globalen lodaustausch nicht teilgenommen und
besitzt ein **°I/*®"I-1sotopenverhaltnis von 10™* [62]. Die Proben werden dann zunachst mit
Calciumhypochlorit (Ca(ClO),) oxidiert, um das lod vollstdndig zu lodat umzusetzen.
AnschlielRend erfolgt eine Reduktion zum lodid mittels Natriumhydrogensulfit (NaHSO3) und
Hydroxylammoniumchlorid (NH3OHCI). Die Proben sind dann auf das mit Nitrat
konditionierte Austauscherharz (DOWEX® 1X8, analytical grade) gegeben und nach der
Elution als Silberiodid ausgefallt worden.

4.1.3.2 Aerosolfilter

Fur die Aufarbeitung der Filterproben sind verschiedene Methoden eingesetzt worden, da die
bisher am Institut fir Radiodkologie und Strahlenschutz eingesetzte Methode teilweise sehr
niedrige chemische Ausbeuten lieferte [3, 7]. Einige Proben sind deshalb, analog zu den
Bodenproben, mit einer trockenen Veraschung behandelt worden. Eine genaue Beschreibung
findet sich im ndchsten Abschnitt. Im Gegensatz zu den Bodenproben sind die klein-
geschnittenen Filter jedoch nicht direkt in das innere Quarzrohr gegeben worden, sondern in
kleine Porzellanschiffchen gelegt. Dies hat den Grund, dass die Glasfaserfilter bei den hohen
Temperaturen im Ofen schmelzen und sich mit dem Quarzglas verbinden wiirden. Bei den
Porzellanschiffchen ist dieser Effekt nicht so stark und aulRerdem sind sie kostenglnstiger,
was den Austausch praktikabler macht.

Weiterhin ist auch nach Optimierungsmdglichkeiten bei der alkalischen Suspensionsmethode
gesucht worden. Im Unterschied zu der von Szidat [7] beschriebenen Methode, ist
beschlossen worden, das Probenaliquot fir die ICP-MS Messung bereits vor der Extraktion
mit Chloroform zu entnehmen, sodass bereits an dieser Stelle das Woodward lod als Tréger
zugesetzt werden kann. Dadurch ist eine Verbesserung der Extraktion erreicht worden. Die
Ausbeute hat jetzt konstant tiber 90 % gelegen. Bestimmt worden ist sie durch die Zugabe von
125 osung vor dem Kochen der alkalischen L6sung und dem Vergleich mit einem Standard
nachdem die Losung erhitzt wurde. Ein Nachteil hat sich allerdings durch die deutlich héhere
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Matrixbelastung der ICP-MS Probe ergeben, worauf an spaterer Stelle noch eingegangen
wird.

Sowohl bei der trockenen Veraschung als auch bei der optimierten Suspensionsmethode ist
nicht sicher, ob dieses Verfahren zuverldssige Ergebnisse liefert. Da es flr lod in Aerosolen
kein zertifiziertes Referenzmaterial gibt, kann nur Gberprift werden, ob die beiden Methoden
vergleichbare Ergebnisse liefern. Diese Fragestellung ist von Moor in seiner am IRS
angefertigten Bachelorarbeit behandelt worden [63]. Es hat sich dabei herausgestellt, dass die
Methoden signifikante Unterschiede in den Ergebnissen aufweisen. Moor kommt zu dem
Schluss, dass die Eignung einer oder beider Methoden flr die Aufarbeitung von Aerosolfiltern
nur durch ein geeignetes Referenzmaterial geklart werden kann, was jedoch bisher nicht zur
Verfligung steht. Er findet keine Erklarung warum die Verbrennungsmethode héhere Werte
geliefert hat. Um die Vergleichbarkeit mit den in diesem Projekt bearbeiteten Proben zu
gewahrleisten sind die Daten aus der alkalischen Suspensionsmethode fir den Vergleich mit

den anderen Standorten verwendet worden.

4.1.3.3 Boden

Das in den Bodenproben enthaltene lod ist durch eine Trockenveraschung extrahiert worden.
Diese Methode ist bereits in der Literatur beschrieben und soll hier nur kurz erléutert werden
[3,4,7,12].

Die Proben sind im Dunkeln bei Raumtemperatur getrocknet worden. Wiirde man die Proben
bei hoheren Temperaturen oder unter Lichteinwirkung trocknen, wirde dies zu
Analytverlusten fuhren. Bei dieser Trocknungsmethode sind die Proben nicht vollstandig
wasserfrei, sodass bei jeder Probe der Restwassergehalt am Tag der Verbrennung durch
vollstandige Trocknung eines Aliquots gemaR DIN 1SO 11465 durchgefiihrt werden musste
[64]. Die Einwaagen sind spater mit dem Restwassergehalt korrigiert worden. Die
luftgetrockneten Proben sind gemdrsert und durch ein Sieb mit 2 mm Maschenweite gesiebt
worden um den Skelettanteil des Bodens abzutrennen. Fur die lodextraktion sind, in
Abhéngigkeit von der Entnahmetiefe der jeweiligen Bodenschicht, verschiedene Einwaagen
verwendet worden. Diese sind im Laufe der Arbeit angepasst worden, um in der
AMS-Messung keine zu hohen Gehalte von *?°| zu erhalten. Die angepassten Einwaagen und

verwendeten Woodward lod Mengen finden sich in Tabelle 3.
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Tabelle 3: Ubersicht der verwendeten Einwaagen der Bodenproben

Entnahmetiefe [cm] Einwaage [g] Woodward lod Zugabe [ul]

0-5 15 200
5-10 15 200
10-20 20 100
20 - 30 20 100
30-50 30 100

Die eingewogenen Bodenproben sind in ein Quarzrohr gefilllt und eine **I-Lésung als
Ausbeutetracer darauf verteilt worden. Das Quarzrohr ist in ein weiteres Quarzrohr geschoben
und schrittweise in einen auf 1100 °C geheizten Ofen gefahren worden. Wahrenddessen ist
durch das innere Quarzrohr ein Gemisch aus Stickstoff und Sauerstoff geleitet worden, um
das lod zu oxidieren und das daraus gebildete gasformige elementare lod zur Absorptions-
lI6sung zu transportieren. Dabei bildet sich zunédchst Diiodpentaoxid welches sich bei ca.
300 °C in die Elemente zersetzt [45]:

158,2 k] + 1,05 — I + 2,5 O, Gl.5

Durch das aufRere Quarzrohr ist reiner Sauerstoff geleitet worden, um eventuell entstandene
Ruf3partikel zu oxidieren. Das gasformige lod ist in einer basischen Absorptionslésung,
bestehend aus Tetramethylammoniumhydroxid (TMAH, 30 %) und Ammoniumhydrogen-
sulfit (NHsHSO3;, 1mol/L), aufgefangen worden. Der schematische Aufbau der
Extraktionsapparatur ist in Abbildung 21 dargestellt:

R 4
Inneres Quarzrohe shrenofen Heizlarmpe
M l Quarzrohr EJ_ .
F ¥ ! — t“ . A
— = - Ty A
) 1 i I ™1
2 1 juing puing
s Probe L |
i H | ! :].\
- - - - .
Bunsenbrenner Elektrischer Antrieb Absorplion Enlsorguing

Abbildung 21: Schematischer Aufbau der Extraktionsapparatur fir Bodenproben

Mit Hilfe einer Standardldsung die die gleiche Zusammensetzung wie die Absorptionslésung
besitzt und mit derselben Menge Tracerlosung wie die Probe versetzt worden ist, ist die

Ausbeute bestimmt worden. Aus der Absorptionslosung ist eine Probe fur die ICP-MS
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Messung entnommen und aus der restlichen Ldsung, nach Zugabe von Woodward lod als
Tréger, das lod als Silberiodid fur die AMS-Messung ausgefallt worden.

Um die Funktionsweise der Methode zu Uberprifen, ist in regelméRigen Abstdnden das
Referenzmaterial IAEA Soil-375 analysiert worden, welches einen zertifizierten Gehalt
(0,0017 + 0,0004 Bqg/kg) an *°I besitzt. Die Ergebnisse dieser Uberpriifung sind in Abbildung
22 in dargestellt. Die ermittelten Werte fir ?°I liegen alle im zertifizierten Bereich. Die

genauen Ergebnisse finden sich im Anhang 7.4 (Tabelle 19).

Referenzmaterial IAEA 375
00022 —

0,002 |
' 3

0.0018 -

00016 }

0,0014 -

1297 IBg/kg]

0.,0012 -
4  gemessene Werte

zertifizierter Referenzwert
0.001 | oo Grenzen des 95% Vertrauensbereichs
I I I I I
15062011 27102011 09102012 05.022013 30.102013

Abbildung 22: Ergebnisse der Bearbeitung von IAEA Soil-375

Die Abweichung der Probe vom 15.6.2011 von den anderen Proben kdnnte sich durch die
Verwendung einer anderen Charge des Referenzmaterials erklaren lassen. Ein Vergleich mit
den von Daraoui in seiner Dissertation ermittelten Werten (13 Messungen) zeigt auRerdem,
dass die Werte bei mehr Wiederholungen ebenfalls innerhalb des Vertrauensbereichs

schwanken, siehe Abbildung 113 im Anhang 7.4 [3].

4.1.4 Bedeutung der Bodenparameter

In diesem Abschnitt wird beschrieben, welche Bodenparameter in den gesammelten
Bodenproben ermittelt worden sind. Fir die lodsorption im Boden spielt dessen Zusammen-

setzung eine wichtige Rolle. Es wird diskutiert, welche Parameter fir das lod besonders

relevant sind.
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4141 Oxide

Von den oxidischen Bestandteilen des Bodens sind Eisen, Aluminium und Mangan bestimmt
worden. Es sind sowohl die oxalat- als auch die dithionitldsliche Fraktion ermittelt worden.
Die oxalatlosliche Fraktion beschreibt dabei die leicht verfugbaren Oxide, wéhrend in der
dithionitldslichen Fraktion alle in der Probe enthaltenen Oxide erfasst werden. Insbesondere
Eisen- und Aluminiumoxid wird eine wichtige Rolle bei der Sorption von lod im Boden
beigemessen. Manganoxide wirken dagegen stark oxidierend und kénnen so eine Freisetzung
des lods bewirken [65]. Die Bindung des lods an die Oxide wird vom pH-Wert beeinflusst
[66]. Insgesamt ist der Zusammenhang zwischen lod- und Aluminiumgehalt besser korreliert
[67]. In Sorptionsversuchen mit *?°l ist auBerdem festgestellt worden, dass das lodid im
Boden durch die oxidischen Bestandteile zu organischen Verbindungen umgewandelt werden
kann [68].

4.1.4.2 Organische Bestandteile

Der Anteil an organischer Substanz im Boden wird (iber den Kohlenstoffgehalt bestimmt. Es
ist sowohl der Gehalt an organisch gebundenem Kohlenstoff (Corq) als auch an mineralischem
Kohlenstoff (Carbonat-Kohlenstoff) ermittelt worden. Aus dem Anteil des organischen
Kohlenstoffs lasst sich auf die Menge der organischen Substanz im Boden schlielen. Auch
die organische Substanz ist relevant fur die Akkumulation von lod im Boden, wobei ebenfalls
der pH-Wert eine Rolle spielt [65, 66]. Im sauren pH-Bereich kénnen dabei die basischen
Gruppen (z.B. Aminogruppen) an den Huminstoffen protoniert werden und erhalten dadurch
eine positive Ladung an der das lod sorbiert werden kann [69]. Whitehead hat auf3erdem in
Sorptionsexperimenten mit stabilem lod ein Absorptionsmaximum bei pH 8,5 - 9 gefunden,
was er auf die organische Substanz zuruckfihrt [66]. Ebenso wie durch die oxidischen
Bestandteile kann das anorganische lod direkt durch die organischen Substanzen in
organisch-gebundenes lod umgewandelt werden [68].

4.1.4.3 Kornung

Die Kornung charakterisiert die GroRenverteilung der Bodenpartikel. Es wird zwischen drei
Fraktionen, Ton, Schluff und Sand, unterschieden. Die Anteile dieser Fraktionen werden in
den Boden bestimmt, um die Boden besser vergleichen zu kdnnen. Auf die lodsorption hat die

Kornung keinen direkten Einfluss. Dies wére moglich, wenn lod, was im Boden hauptséchlich
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als lodid vorliegt, an Tonminerale adsorbiert werden wirde. Dies ist jedoch in der Regel nicht
der Fall, da sie negativ geladen sind und es so eher zu einer Abstolung kommt.

4144 pH-Wert

Der pH-Wert des Bodens beeinflusst die in ihm ablaufenden redoxchemischen Prozesse, da
durch ihn das Redox-Potential beeinflusst wird (siehe auch das Eh-pH Diagramm in
Abbildung 3). Auch die Bindung des lods an bestimmte Bodenbestandteile wird durch den
pH-Wert beeinflusst [66]. Das liegt daran, dass zum einen die positiven Ladungen der Oxide
variabel sind (Ladungsnullpunkt zwischen pH 8,5 - 9,5) und zum anderen die Huminstoffe
ebenfalls viele variable Ladungen besitzen (saure und basische Gruppen) [69]. Es stehen also
je nach pH-Wert unterschiedliche Arten bzw. Mengen an Sorptionsplatzen fur das lod zur
Verflgung. In einer Studie von Whitehead wurde die Sorption von stabilem lod in Bdden
untersucht. Er hat festgestellt, dass organische Bestandteile in einem grofen pH-Bereich lod
absorbieren. Eisen- und Aluminiumoxide absorbieren ebenfalls lod, jedoch nur bei einem
pH-Wert < 7 [70]. Dabei ist die Korrelation zum Eisen in besonders sauren Bdden am besten,

bei Aluminium, aufgrund seiner Léslichkeit, erst ab einem pH von funf [67, 70].

4145 Lagerungsdichte

Um spéter die Depositionsdichten des lods berechnen zu kdnnen,
muss die Lagerungsdichte der Bdden ermittelt werden. Dafur sind
bei der Probennahme Stechzylinder entnommen worden. Dabei
handelt es sich um Metallzylinder mit bekanntem Volumen, wie in

Abbildung 23 gezeigt. Uber die Bestimmung der Trockenmasse

Abbildung 23: Stechzylinder
zur Bestimmung der Lage-
rungsdichte

des enthaltenen Bodens sowie ggf. enthaltener Fehlstellen, wie

z.B. Steine, wird die Dichte des Bodens erhalten.

4.2 Messmethoden

Im folgenden Abschnitt wird die Durchflihrung der Messungen beschrieben. Nachdem der
allgemeine Aufbau der Messgerate bereits in Abschnitt 3 erldutert worden ist, werden in
diesem Kapitel die angewendeten Methoden beschrieben. Dabei werden z.B. die eingesetzten
Verdunnungen fir die ICP-MS Messung genannt oder Probenhalter fur die AMS erléutert.
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4.2.1 ICP-MS

Die ICP-MS-Messungen sind mit einem Thermo
X7 (Abbildung 24) der Firma Thermo Fisher
Scientific am Institut fir Anorganische Chemie der
Leibniz Universitat Hannover in der Arbeitsgruppe
Analytische Chemie durchgefiuhrt worden. Es
handelt sich dabei, wie in Abschnitt 3.1
beschrieben, um ein Quadrupol ICP-MS. Zur

Quantifizierung  der  Messungen ist  eine

Abbildung 24: ICP-MS mit Autosampler

lodid-Standard-L6sung verwendet worden, aus der

eine Kalibrationsreihe zwischen 0,2 und 7,5 ppb erstellt worden ist. Um die Matrix der
Standards anzupassen und die Losungen zu stabilisieren ist zusatzlich TMAH zugegeben
worden, sodass die Konzentration 10 mmol/L betrug. Die Proben sind vor der Messung so mit
Reinstwasser verdinnt worden, dass sie im Kalibrationsbereich lagen. Da es sich jedoch um
Umweltproben handelt, die nicht immer die erwarteten Werte liefern, mussten die Messungen
mancher Proben wiederholt werden, da ihre gemessene Konzentration Uber- oder unterhalb
der Kalibration lagen. Die flr die meisten Proben verwendeten Verdiinnungen sind in Tabelle

4 aufgefihrt.

Tabelle 4: Empirische Verdinnungsfaktoren der ICP-MS Messung

Probenart Verdunnungsfaktor
Wasser 1:2

Filter PTB 1:10

Filter Potsdam 1:5

Filter Offenbach 1:4

Filter Freiburg 1:10

Boden 1:200-1:1000

Auch zu den Proben ist bei der Verdinnung TMAH gegeben worden, damit die
Konzentration ebenfalls bei 10 mmol/l lag. Es sind immer mindestens 4 ml Probe fur die
Messung vorbereitet worden, wenn maoglich 10 ml. Die eingesetzte Probemenge ist so
gewahlt worden, dass noch genug Probenldsung flr eine Wiederholung, gegebenenfalls mit
anderer Verdinnung, vorhanden gewesen ist.

Bei der Messung ist zunéchst eine zweiprozentige Salpetersaure (HNO3) zur Spulung des

Gerats, danach eine TMAH-LG3sung (10 mmol/l) als Blindwert und anschlielend die Probe
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bzw. Standardldsung analysiert worden. Dieser Zyklus ist fur jede Probe wiederholt worden.
Wahrend der Messung ist jede Probe sechsmal gemessen worden. Neben dem **’I-Isotop sind
129%%e und ¥Xe als interne Standards bei jeder Messung registriert worden. Fir die
Auswertung ist dann das Verhaltnis von **'1 zu ***Xe verwendet worden. Um einen maglichen
Drift wahrend der Messung zu korrigieren ist auBerdem nach jeweils funf lodproben der
2 ppb Standard aus der Kalibration gemessen worden. Die Entwicklung dieses Mess-
verfahrens ist in friheren Arbeiten zu diesem Thema nachzulesen [3, 4, 7]. Im Laufe der
Messungen in diesem Projekt ist die manuelle Probenbereitstellung auf die Nutzung eines
Autosamplers umgestellt worden. Dabei sind mindestens 4 ml Loésung in ein Polystyrol-
rohrchen gefillt und in einen Stander in den Autosampler gestellt worden. Eine zusétzliche
Anderung hat sich durch die Bauweise des Autosamplers ergeben. Die Nadel, die die Proben
ansaugt, ist nach jeder Messung automatisch mit Wasser gespilt worden, sodass sich ein
zusétzlicher Splschritt ergeben hat. Die bisher zur Spilung bzw. Blindwertmessung
eingesetzten Losungen sind in grolRere ProbengefalRe gefullt und ebenfalls im Autosampler
bereitgestellt worden. Sie sind weiterhin wie die Proben gemessen worden. Die Anderung der
Probenbereitstellung hat keinen Einfluss auf die Messergebnisse gehabt. Die verwendeten
Messparameter wie Pumpgeschwindigkeit, Ansaug- und Spiilzeit usw. sind im Anhang 7.4
(Tabelle 22) zu finden. Gemadl DIN 32645 ist eine Nachweisgrenze anhand der
Kalibriergeradenmethode von 0,1 ppb berechnet worden [71]. Die Berechnungsweise ist im
Anhang (Kapitel 7.1) beschrieben.

Wie bereits erwahnt, hat sich durch die Anderung in der Aerosolfilteraufarbeitung eine héhere
Matrixbelastung der ICP-MS Proben ergeben. Als Folge ist eine Anderung im *2°Xe/***Xe
Isotopenverhaltnis festgestellt worden. Die Ursache dafur lasst sich in der hohen Barium-
konzentration finden. Barium besitzt das Isotop *?Ba (0,1 % relative Haufigkeit), welches die
Messung des *¥*Xe stort, wenn in der Lésung groRere Mengen an Barium enthalten sind. Es
ist deshalb bei einigen Proben zusatzlich das Hauptisotop des Bariums (***Ba) gemessen und
mit diesem der Wert des **2Xe korrigiert worden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5 dargestellt.
Es zeigte sich, dass sich die *2Xe-Counts fir verhaltnismaRig niedrige Bariumgehalte
(***Ba-Counts um 4 Mio.) gut korrigieren lassen. Nach Abzug der berechneten ***Ba-Counts
ergibt sich das erwartete **Xe/**?Xe Isotopenverhaltnis von ~0,98. Bei noch hoheren
Countraten fur **®*Ba ist dies nicht mehr méglich, da sich die Counts auRerhalb des linearen
Messbereichs befinden, sodass die berechneten Counts fiir ***Ba nicht mehr korrekt sind. Es
ist jedoch sehr unwahrscheinlich, dass die Werte zusatzlich durch andere Effekte beeinflusst

werden.

44



Experimenteller Teil

Tabelle 5: Ergebnisse der Korrektur des *2Xe-Signals mit ***Ba

Ratio 138g4 Berechnete 182%e Korrigierte  '*Xe  Ratio
132 132
129y 0/132y Counts Ba Counts Counts Xe Counts 129y 0 /1323
Counts
gemessen
0,621021 2.935.983 4.129 11.246 7.117 6.984 0,981364
0,594956 3.447.067 4.848 11.816 6.968 7.030 1,008926
0,540719 4.211.731 5.923 13.141 7.217 7.105 0,984507
0,09352 41.831.975 58.835 62.831 3.996 5.875 1,470601
0,004114 407.112.499 684.036 641.988 -* 2.641 -*

*Korrektur nicht moglich, da das berechnete *?Ba-Signal groRer ist als die gemessenen *?Xe-Counts

4.2.2 AMS

Die AMS-Messungen sind mit der in Abschnitt 3.2 beschrieben AMS-Anlage ,,Tandy®, in
Abbildung 26 als Foto zu sehen, am Institut fur Teilchenphysik der ETH Honggerberg in
Zurich durchgefuhrt worden. Das getrocknete Silberiodid ist daftir im Verhaltnis 1:4 bis 1:6
mit Silberpulver gemischt und anschlieBend in Probenhalter aus Titan gepresst worden,
welche in Abbildung 25 zu sehen sind. Fiur die Messung sind
die Probenhalter in einem Probenrad, ebenfalls aus Titan,
platziert worden. Das Probenrad besitzt 40 Positionen, pro

Messung konnen jeweils drei Blanks, drei Standards (jeweils

von der ETH) und 34 Proben gemessen werden. Um
hinreichend kleine Unsicherheiten zu erhalten, sind die Apbildung 2o Probenhalter AMS

Proben in mehreren Zyklen gemessen worden, bis zu 24 Stunden lang. Als stripper ist bei den
lodmessungen Helium verwendet und eine Terminalspannung von 300 kV angelegt worden.
Der anschlieBend separierte Ladungszustand ist 2+ gewesen. Unter diesen Bedingungen sind
Transmissionen von ber 40 % erreicht worden [56]. Die gemessenen Isotopenverhaltnisse
sollten dabei im Bereich von 102 - 10™ liegen. Bei Isotopenverhaltnissen grofer 10™2° kann
es zu einer Kontamination der AMS-Anlage sowie Stérungen bei der Messung kommen. Die
Erkennungsgrenzen (Tabelle 6) sind nach DIN 25842-10 berechnet worden (siehe Anhang,
Abschnitt 7.1) [3, 7, 72]. Die gewiinschten Isotopenverhéltnisse sind Uber die eingesetzte
Probenmenge und die Zugabe an Woodward lod, welches eine Verdinnung des

Isotopenverhaltnisses bewirkt, eingestellt worden.
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Tabelle 6: Erkennungsgrenzen bei der AMS Messung

Probenart Erkennungsgrenze [10™ g]
Wasser 0,12
Aerosole 0,89 (Glasfaser); 2,91 (PP)
Boden 95,8

Hochenergie-
Niederenergie-Massenspektrometer Beschleunigertank Massenspektrometer

Abbildung 26} Tandy"-AMS der ETH Zurich

lonenquelle Gasionisationskammer ESA

46



Ergebnisse und Diskussion

5 Ergebnisse und Diskussion

Dieser Abschnitt beschéftigt sich mit den gemessenen Daten, deren Auswertung und

1291 und '*I-Messungen und die daraus

Interpretation. Es werden die Ergebnisse der
berechneten Daten fiir die **°I/*"I-Isotopenverhaltnisse und die der Deposition bzw. des
Austrags vorgestellt. Dabei werden zundchst die einzelnen Probenarten separat betrachtet. Die
jeweils gefundenen Trends werden diskutiert und mit der Literatur verglichen. Anschlie3end

werden die verschiedenen Kompartimente miteinander in Zusammenhang gebracht.

5.1 Niederschlag

Die Niederschlagsproben sind, wie in Kapitel 4.1 beschrieben, tber einen Zeitraum von zwei
Jahren (Marz 2011 - Februar 2013) von zehn Radioaktivitatsmessstellen des DWD gesammelt
worden, wobei die Regensammler an Tagen ohne Niederschlag mit Reinstwasser gespult
worden sind. Dabei wurden entweder 500 ml (Hannover, Schleswig, Potsdam, Gorlitz, Essen,
Norderney, und Offenbach) oder 1000 ml (Lahr und Munchen) Wasser eingesetzt. Lediglich
in Nurnberg sind wechselnde Mengen an Spulwasser verwendet worden (200 - 1000 ml). Von
diesem Spllwasser ist ebenfalls ein Aliquot in die SammelgefalRe gegeben worden. Der
Niederschlag ist also mit dem Spilwasser verdiinnt worden. Andererseits ist die trockene
Deposition mit in die Probe gespult worden, welche sonst ebenfalls auf dem Boden deponiert
worden ware. Die Sammlung der Niederschlagsproben ist dabei an die Arbeitsvorschrift des
DWD angepasst worden. Es ist keine Korrektur der Daten vorgenommen worden, da zwar der
Anteil des Spilwassers héatte korrigiert werden konnen, nicht jedoch der Einfluss der
trockenen Deposition. Die Proben sind monatsweise analysiert worden. Der Ubersichtlichkeit
halber sind die Standorte in vier Gruppen (Norden, Westen, Suden und Osten; entsprechend
der geographischen Lage) unterteilt worden. Zum Norden gehdren Norderney, Schleswig und
Hannover-Langenhagen. Als Westen werden Essen-Bredeney und Offenbach betrachtet. Der
Stiden umfasst Lahr, Nirnberg und Miinchen-OberschleiBheim. Im Osten liegen Potsdam und
Gorlitz.

In Abbildung 27 - Abbildung 30 sind die Ergebnisse der **°I-Messungen dargestellt. Dabei ist
zu beachten, dass die Skala der Diagramme fiir den Norden und Westen fliinfmal groRer
(0- 3510 g/g) ist, als die der Diagramme fiir Siiden und Osten (0 - 7 - 107 g/g).
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Abbildung 27: **1-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Méarz 2011 bis Februar 2013
in 10™° g/g (Norden)

-
12971 Westen
35
Bl Essen
. Bl Offenbach
30
25—
2]
EEEI'—
> -
— 13 -
-
o _
10 —
j_
0 -
e S I S S S S S S A
HoH 9 0= had 5 B 8068 B ES oo eds g
.—C._-u:_n_.:",x:-_-,:d':'.—S.-uE_nj.'.'".f_\tc-'_mE'T

Abbildung 28: *°I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Marz 2011 bis Februar 2013
in 10™® g/g (Westen)
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Abbildung 29: *°I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Marz 2011 bis Februar 2013
in 10™'® g/g (Stiden)
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Abbildung 30: ?°I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Marz 2011 bis Februar 2013
in 10™'® g/g (Osten)
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Die Konzentration des *°I in den Proben reicht von 0,1 - 33,6 - 10™'® g/g. Die monatlichen
Mittelwerte fiir die jeweiligen Standorte Uber zwei Jahre liegen bei 0,9 - 16,7 - 10™° g/g. In
den Proben aus dem Norden Deutschlands finden sich die deutlich hochsten Werte. Da die
Nordsee die Hauptquelle des *?°I ist, entsprechen diese Ergebnisse genau den Erwartungen.
Bei den Werten aus Westdeutschland sind die Ergebnisse aus Essen deutlich héher als die aus
Offenbach. Auch im Vergleich mit den Werten aus Hannover sind die Werte aus Essen
meistens hoher. Eine mdgliche Ursache flr dieses Ergebnis konnten die in der Nahe liegenden
Industriestandorte sein. Spater wird darauf naher eingegangen werden. Die *°I-Konzentra-
tionen in den Niederschlagsproben aus dem Stiden und Osten Deutschlands weisen deutlich
niedrigere Werte auf. Die Probenahmeorte sind naturgeméR viel weiter von der Nordseekiste
entfernt als die im Norden und Westen. Es ist deshalb nachvollziehbar, dass die **I-Gehalte
dort viel geringer ausfallen. Besonders niedrige Werte liefern die Stationen in Nirnberg und
Minchen, welche auch am weitesten von der Kuste entfernt sind. Auffallig ist bei allen
Proben die starke Variation der Monatswerte. Diese lassen sich durch die wechselnden

Urspriinge der Regenwolken erklaren. So enthalt der Niederschlag mal mehr, mal weniger
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Abbildung 31: ?’I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Marz 2011 bis Februar 2013
in 10° g/g (Norden)

50



Ergebnisse und Diskussion

1277 Westen

11

-| M Essen
1EI'—_ B Offenbach
-
S_

277110 gl
|

1

0 -
—————————— Lo I e B e B e I A B I O 2 B B e O e B b R
EEEESE P 82 EEEEEPex 28 ES
2< 22" 2wz 22" gmlzn-m

Abbildung 32: *?’I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Marz 2011 bis Februar 2013
in 10° g/g (Westen)
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Abbildung 33: ?’I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Marz 2011 bis Februar 2013
in 10° g/g (Stiden)

51



Ergebnisse und Diskussion

1277 Osten

[
L=

Bl Potsdam
Bl Goditz

._.
=
|

1271102 g
a . L = - et
N T AT T T T T M

(B

[y

=
|

= = oo 2 O 5 5

= oL C -

Abbildung 34: **"I-Gehalte im monatlichen Niederschlag von Méarz 2011 bis Februar 2013
in 10° g/g (Osten)

Beim ¥l sind die Gehalte deutlich ahnlicher und auch die Schwankungen weniger
ausgepragt. In Abbildung 31 - Abbildung 34 sind die Ergebnisse der *2’I-Messungen gezeigt.
Es ist auch hier zu beachten, dass nur die auf einer Seite dargestellten Diagramme dieselbe
Skalierung aufweisen (Norden und Westen 0 - 11-10° g/g, Siden und Osten
0-16- 107 g/g).

Die Werte schwanken fiir alle Stationen zwischen 0,6 - 9,8 - 10 g/g (der Wert aus Niirnberg
vom Februar 2012 mit 14,1 - 10°° g/g ist ausgeschlossen worden, da er um ca. den Faktor zehn
hoher ist als die anderen Werte aus Nurnberg) bzw. im monatlichen Mittel zwischen
1,2 - 3,5+ 107 g/g. Auch beim stabilen lod sind die Werte im Norden am groRten, vor allem
auf Norderney. Die Werte in Essen sind ebenfalls wieder deutlich groRer als die in Offenbach
und Hannover. Auch hier lassen sich die Industriestandorte im Ruhrgebiet als mdogliche
Ursache anfiihren. Auffallig sind die vereinzelt auftretenden stark erhohten Werte in
Nurnberg (Februar und Marz 12, Januar 13). Es handelte sich dabei um kalte, trockene
Monate mit langen Frostperioden. Dabei ist also verh&ltnismaRig viel trockene Deposition auf
den Regensammlern abgelagert und in die Proben gespult worden. Dadurch wurde der lod-
gehalt in den Proben insgesamt erhéht. Die relativ hohen Werte in Nirnberg lassen demnach

durch einen verhéltnisméalig hohen Anteil an trockener Deposition in diesen Monatsproben
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erklaren. In Potsdam ist im Vergleich zu Gorlitz mehr **I gemessen worden, was sich durch
die Ndhe zu einer Grofstadt (Berlin) erkl&ren Iasst.

In der Literatur wird der Gehalt von stabilem lod von Whitehead mit 1,5 - 2,5 - 10° g/g
angegeben, fir Regionen, die nicht direkt an der Kiste liegen [46]. Die in dieser Arbeit
gemessenen Mittelwerte liegen zwischen 1,2 - 2,3 - 10 g/g, wenn die Stationen in Kiisten-
néhe und Essen (durch Industrie beeinflusst) nicht mit betrachtet werden. Es ergibt sich also
eine gute Ubereinstimmung mit den Literaturdaten fiir stabiles lod im Niederschlag.

Aus den bestimmten Gehalten fiir *®1 und I ist das in den Proben vorhandene
Isotopenverhaltnis berechnet worden. Die Ergebnisse sind in Abbildung 35 - Abbildung 38
dargestellt. Wiederum muss darauf hingewiesen werden, dass die Skala flr die Daten aus dem
Norden und Westen dreimal gréRer (0 - 1200 - 10°) ist, als fiir die Daten aus dem Stiden und
Osten (0 - 400 - 10°9).

Die ermittelten Isotopenverhaltnisse liegen zwischen 16 - 987 -10°, die monatlichen
Mittelwerte im Bereich von 78 - 527 - 10, Wie erwartet liefern auch hier die Stationen aus
dem Norden die hochsten Werte, es ist deutlich die Nordsee als Quelle fur das *I zu
erkennen. Die Werte aus Essen liegen in diesem Fall deutlich ndher an denjenigen aus

Offenbach und sind auch kleiner als die Werte aus Hannover.
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Abbildung 35: Ergebnisse der monatlichen Isotopenverhéltnisse im Niederschlag von Méarz
2011 bis Februar 2013 in 10°° (Norden)
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Abbildung 36: Ergebnisse der monatlichen Isotopenverhéltnisse im Niederschlag von Mérz
2011 bis Februar 2013 in 10°° (Westen)
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Abbildung 37: Ergebnisse der monatlichen Isotopenverhaltnisse im Niederschlag von Méarz
2011 bis Februar 2013 in 10°° (Stiden)
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Abbildung 38: Ergebnisse der monatlichen Isotopenverhaltnisse im Niederschlag von Mérz
2011 bis Februar 2013 in 10”° (Osten)

Ein Vergleich der monatlichen Mittelwerte zeigt, dass die Werte in Hannover (223 - 10°)
hoher sind als in Essen (199 - 10”°) und diese wiederum hoher als in Offenbach (128 - 10°®).
Die Konzentrationen von **1 und *?’I in Essen sind méglicherweise von lokalen Quellen
beeinflusst, was jedoch bei der Bildung des Isotopenverhaltnisses wieder relativiert wird. Die
Werte im Siiden und Osten Deutschlands sind alle relativ ahnlich zu einander.

Ein Vergleich mit den in der Literatur gefundenen Daten zeigt, dass sich die in dieser Arbeit
ermittelten Isotopenverhaltnisse genau mit dem dort angegebenen Bereich von 10® - 107
decken. Es hat sich ebenso bestéatigt, dass die Werte in der Nahe der Nordsee héher sind als
im Binnenland [3-7, 10, 21, 23, 26-28].

Zusammen mit den ermittelten Niederschlagsmengen (in I/m?) sind Depositionsraten
berechnet worden. Die Jahresmittelwerte der Deposition sind in Abbildung 39 (**°I in
10*? g/g) und Abbildung 40 (**I in 10 g/g) dargestellt.

In den Depositionsraten des *?°I zeigt sich deutlich ein Gefélle von Norden nach Stiden und
von Westen nach Osten. Dies bestétigt die bereits bei den **I-Konzentrationen gemachten
Beobachtungen. Wiederum fallt auf, dass der Wert in Essen (540 - 102 g/m?) deutlich hoher
ist, als die Werte in Hannover (244 - 102 g/m?) und Offenbach (114 - 102 g/m?). Die Werte

ganz im Suden und Osten sind um eine GréRenordnung niedriger als direkt an der Kuste.
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Abbildung 39: Mittlere jahrliche Deposition von Abbildung 40: Mittlere jahrliche Deposition von
durch Niederschlage in 10 g/m? (blau = hohe Werte, durch Niederschlage in 10® g/m? (blau = hohe Werte,
rot = niedrige Werte, ! = auffallige Werte) I = auffallige Werte)

Beim 2’1 lasst sich ein deutlicher Einfluss des sea-sprays fir die beiden Stationen in
Kistennahe beobachten. Norderney (2379 -10°g/m?) und Schleswig (2503 - 10°g/m?)
zeigen etwa doppelt so hohe '?’I-Depositionsraten wie die anderen Stationen (973 -
1.413 - 10°g/m?). Auch hier weicht Essen (2.536 - 10°g/m?) wiederum von den anderen
Stationen ab und zeigt sogar die héchste berechnete Depositionsrate flr alle Stationen.

Klipsch hat in seiner Dissertation Werte fir die jahrlichen **°I- und **"1-Depositionen durch
Niederschlage (1997 - 2004) angegeben [5]. Er unterscheidet dabei zwischen kistennahen
und kistenfernen Regionen in Niedersachsen. Um die Deposition zu berechnen hat er die bis
dahin verfugbaren Werte aus den langjahrigen Messreihen gemittelt und einen minimalen und
maximalen Wert fur die Niederschlagshohe aus der Literatur entnommen. Fiir das **°I liegen
die hier ermittelten Werte innerhalb (Norderney) bzw. knapp unterhalb (Schleswig) des von
ihm angegebenen Bereichs. Die kustenfernen Bereiche liegen alle unterhalb des von Klipsch
angegebenen Bereichs. Auch Daraoui gibt in seiner Dissertation Depositionsraten anhand der
fortgefuhrten Zeitreihen bis 2009 an [3]. Er gibt vergleichbare Werte mit denen von Klipsch
an. Die *°I-Deposition durch den Niederschlag scheint sich in den letzten 15 Jahren nicht
signifikant verandert zu haben. Die '?’I-Depositionsraten liegen alle in den jeweils von

Klipsch berechneten Bereichen. Da diese nicht von anthropogenen Einfllissen betroffen sind
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sollten sich hier keine Verdnderungen ergeben. Lediglich Essen fallt aus den bereits
genannten Griinden heraus.
Werden die ermittelten Depositionsraten gegen die Entfernung der Station zur Nordseekdste

aufgetragen, ergeben sich die in Abbildung 41 und Abbildung 42 gezeigten Zusammenhénge:
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Abbildung 41: **I-Depositionsrate im Niederschlag in  Abbildung 42: '?"I-Depositionsrate im Niederschlag in
10" g/m* in Abhéangigkeit von der Entfernung zur 10° g/m?® in Abhéngigkeit von der Entfernung zur
Nordsee in km Nordsee in km

Fur die Auftragung ist die kirzeste Entfernung zur Nordseekuste in Kilometern abgeschéatzt
worden. Die verwendeten Zahlen sind im Anhang 7.4 (Tabelle 12 bzw. Tabelle 16) zu finden.
Sowohl beim **°I als auch beim **I lassen sich zwei Gruppen erkennen. Zum einen die
Standorte in bis zu 50 km Entfernung von der Nordsee und zum anderen die Standorte die
weiter als 50 km von der Nordsee entfernt liegen. Obwohl Essen eigentlich in die zweite
Gruppe gehort weichen die dort gefundenen Ergebnisse deutlich von den anderen ab. Es
konnte sich dabei um einen Einfluss der nahen Stahlindustrie handeln, bei der groRe Mengen
an Kohle verbrannt werden. Der *’I-Gehalt in Kohle wird in der Literatur mit 1 - 15 - 10° g/g
angegeben [46, 73]. Es konnen also durchaus gréRere Mengen an **’I durch Kohle-
verbrennung in die Luft gelangen und lokal durch den Niederschlag wieder ausgewaschen,
also deponiert, werden. Da das Isotopenverhéltnis in Kohle sehr niedrig ist, werden bei der
Verbrennung im Vergleich zu **’I geringe Mengen an '*°I freigesetzt. Dadurch lieRe sich
erklaren warum fur Essen die '*’I-Depositionsrate auf dem Niveau von kiistennahen
Standorten wie Norderney und Schleswig liegt, wahrend die *2°1-Depositionsrate im Vergleich
jedoch wesentlich geringer erhoht ist.

Beim *#°| lasst sich fiir die erste Gruppe ein starker Einfluss des sea-sprays erkennen, dieser

scheint mit grolerer Entfernung abzunehmen, was jedoch anhand von nur zwei Datenpunkten
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nicht sicher nachzuweisen ist. Die zweite Gruppe zeigt eindeutig einen linearen Zusammen-
hang zwischen der Depositionsrate von 2|
(R? = 0,8669). Dadurch wird die Theorie unterstiitzt, dass die Hauptquelle fiir **°1 die Nordsee
ist [21, 22, 27, 28, 74, 75].

Fir das I ist keine signifikante Abnahme mit der Entfernung erkennbar, d.h. die

und der Entfernung zur Nordseekiste

127)_Deposition ist unabhangig von der Entfernung zur Nordsee. Es scheint verschiedene,
lokale Quellen fiir **'I im Niederschlag zu geben. In der Nahe der groen Stadte (Miinchen,
Berlin) ist die Deposition gegentiber den anderen Standorten beispielsweise etwas hoher.
Auch hier kénnen Emissionen aus der Industrie sowie, besonders im Winter, die vielfaltige
Nutzung fossiler Brennstoffe als Ursache angefuhrt werden [76].

Es ist auBerdem Uberpruft worden, ob sich ein Zusammenhang zwischen den deponierten
Mengen an °I und *?| ergibt (Abbildung 43):
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Abbildung 43: Vergleich der mittleren jéhrlichen Deposi-
tionsraten fur *°I in Abhangigkeit von **'I im Nieder-
schlag

Die graphische Auftragung zeigte jedoch, dass keine Korrelation zwischen den Werten
besteht (R? =0,2364). Auch daran lasst sich erkennen, dass ein Unterschied zwischen den
Quellen von *#°1 und **'I im Niederschlag besteht.

5.2 Aerosole

Auch die Aerosolproben sind Uber einen Zeitraum von zwei Jahren von vier Stationen des
IMIS Netzwerks sowie der DWD Station in Hannover-Langenhagen zur Verfugung gestellt
worden. Ebenso wie die Niederschlagsproben sind sie zu Monatsproben zusammengefasst

worden. Die Durchfuhrung der Probenahme ist in Abschnitt 4.1 beschrieben.
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Es werden zundchst die Ergebnisse von den drei IMIS Messstationen in Offenbach, Potsdam
und Freiburg und die der DWD Station in Hannover miteinander verglichen. Die Ergebnisse
der IMIS Messstelle der PTB in Braunschweig ist aus der Betrachtung ausgenommen worden,
da hier die Probenahme auf andere Weise vorgenommen worden ist, als bei den Ubrigen
Stationen. Es ist Uberprift worden, wie die unterschiedlichen Probenahmesysteme sich auf die

Ergebnisse auswirken. Darauf wird im zweiten Abschnitt eingegangen.

5.2.1 Vergleich der vier Messstationen

In Abbildung 44 sind die Ergebnisse der **’I-Messungen aus Hannover (DWD; Ersatz fiir
Braunschweig (IMIS, North)), Offenbach (IMIS, Central), Potsdam (IMIS, East) und Freiburg

(IMIS, South) dargestellt:

- Il Hannover [l Offenbach
%0 - [ Freibwrg [ Potsdam
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Abbildung 44: Ergebnisse der monatlichen **1-Messungen der Aerosolfilter von Méarz 2011
bis Februar 2013 in 10" g/m®

Die Ergebnisse der Proben aus Hannover stammen aus der Bachelorarbeit von Moor [63]. Die
Probe vom Juli 2012 ist ausgeschlossen worden, da dort ein extrem hoher *’I-Wert
(261,9 - 10”° g/m®) gefunden worden ist. Er liegt ca. um den Faktor 100 hoher als die anderen
127 Werte und wird deshalb als AusreiRer behandelt. Der Grund fiir diese Abweichung konnte
nicht ermittelt werden.

Die gemessenen *#|-Konzentrationen reichen von 1,2 - 88,9 - 10" g/m°. Ahnlich wie beim

Niederschlag sind auch bei den Aerosolen starke Schwankungen der Werte zu beobachten.
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Dabei ergibt sich der hochste Mittelwert in Hannover (30,8 - 10 g/m®) gefolgt von Potsdam
(23,8 - 10" g/m®) und Offenbach (17,9 - 10" g/m®). Der niedrigste Mittelwert findet sich im
Suiden auf dem Schauinsland (1284 m . NHN) in der Nahe von Freiburg mit 9,2 - 10" g/m®.
Die Erwartung, dass sich die héchsten Werte im Norden finden, wird demnach auch hier
bestatigt. In Potsdam treten verglichen mit Offenbach hohere Werte auf. Eine Erklarung kann
die N&he von Potsdam zur GroRstadt Berlin sein. Aufgrund der vielféltigen Nutzung fossiler
Brennstoffe ist auch eine hohere lodkonzentration in der Atmosphére zu erwarten. Wird die
Entfernung zur Nordseekiiste betrachtet, fallt auf, dass Potsdam auRerdem ca. 70 km naher an
der Kiste liegt. Offenbach reprasentiert wie auch die Bezeichnung der IMIS Messstelle
(Central) besagt eher die Mitte Deutschlands als den Westen. Deshalb sind auch niedrigere
129 _Werte zu erwarten als in Potsdam. Ein Blick auf die Depositionsraten der Niederschlage
bestatigt ebenfalls, dass auch in diesem Fall die Deposition von **I in Potsdam hoher ist als in
Offenbach.

Wershofen hat im Mirz 1986 in Bonn ca. 60 - 10™" g/m® partikel-gebundenes **°I gemessen
[33]. Die **°I-Konzentration liegt damit innerhalb des Schwankungsbereichs der in dieser
Arbeit ermittelten Werte. Daraoui gibt in seiner Dissertation 15-107 g/m® als **°I-
Konzentration fir Aerosolfilter aus Niedersachsen (2002 - 2009) an. Die Literaturdaten
stimmen gut mit den in dieser Arbeit gemessenen Daten Uberein.

Die gemessenen Daten fiir 2’1 in den Aerosolen sind in Abbildung 45 graphisch aufgetragen:
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Abbildung 45: Ergebnisse der monatlichen **'I-Messungen der Aerosolfilter von Méarz 2011
bis Februar 2013 in 10° g/m®
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Die gefundenen Werte reichen von 0,5 - 9,5 - 10 g/m® Der Wert vom Februar 2013 aus
Potsdam (25,9 - 10° g/m®) ist als Ausreier ausgeschlossen worden. Sie schwanken also
erwartungsgemaR deutlich weniger als die *?°I-Werte. Auch die Mittelwerte ergeben fiir das
27| ein anderes Bild. Hierbei findet sich der héchste Wert mit 3,8 - 10° g/m* in Potsdam und
der niedrigste Wert mit 1,8 - 10° g/m® in Offenbach. Ein &hnlicher Wert lasst sich fir
Hannover (2,2 -10° g/m®) berechnen. Freiburg (3,0 - 10° g/m® liegt dagegen wiederum
hoher. Die Gehalte an stabilem lod in den Aerosolen sind anscheinend eher lokal beeinflusst,
z.B. durch die Nutzung fossiler Brennstoffe in der Industrie und im privaten Umfeld. Es
deutet sich kein Trend in Abhéngigkeit von der Entfernung zur Nordsee an.

Literaturdaten zum Gehalt an stabilem lod in Aerosolen finden sich bei Santos
(1 -7-107 g/m® in Sevilla (Spanien)) und Englund (0,2 - 10 - 10 g/m®, in Schweden) [29,
30]. Ihre Werte decken genau denselben Bereich ab, wie die in diesem Projekt gemessenen.
Bei Wershofen findet sich ein Wert fiir 1986 aus Bonn. Er gibt die **’I-Konzentration im
Aerosol mit 2-10° g/m® an. In der Dissertation von Daraoui finden sich '*’I-Gehalte in
Aerosolfiltern aus Niedersachsen von 2002 - 2009 [3]. Sie liegen zwischen 0,7 -
0,8-10° g/m®. Sie sind damit um den Faktor zwei niedriger als die in dieser Arbeit
gefundenen Werte. Insgesamt stimmen die gefundenen Ergebnisse sehr gut mit denen aus der
Literatur tberein.

Auch bei den Aerosolen sind die Isotopenverhaltnisse berechnet worden. Die Ergebnisse zeigt
Abbildung 46. Fir die Isotopenverhaltnisse werden Werte zwischen 8,0 - 377,3-10°
ermittelt. Erwartungsgemal ergibt sich der héchste Mittelwert flir die Proben aus Hannover
(152,8 - 10°%). Hier zeigt sich auBerdem die urspriinglich erwartete Tendenz, dass die Werte
von Norden nach Sitiden und von Westen nach Osten abnehmen. In Offenbach findet sich ein
mittleres Isotopenverhaltnis von 114,3 - 10, in Potsdam dagegen 63,3 - 10° und in Freiburg
das niedrigste mittlere Isotopenverhaltnis mit 42,7 - 10°.

Gemal} den in der Literatur gefundenen Daten sollten die Isotopenverhaltnisse in Aerosolen
zwischen 10 - 107 liegen. Das entspricht den gefundenen Werten. Die hochsten Isotopen-
verhéltnisse werden, wie in der Literatur beschrieben, am Standort der am n&chsten zur Kiste
liegt gefunden und sind im Bereich von 10® - 107", Weiter im Inland liegen die Isotopen-
verhaltnisse wie erwartet zwischen 10 - 10, Die ermittelten Daten fiir die Aerosole sind

demnach in guter Ubereinstimmung mit der Literatur [3, 4, 29-33].
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Abbildung 46: Ergebnisse der monatlichen Isotopenverhéltnisse der Aerosolfilter von Mérz
2011 bis Februar 2013 in 107

Um wie bei den Niederschldgen Depositionsraten berechnen zu kénnen, muss bekannt sein,
wie viel Gramm Aerosol sich in einem bestimmten Zeitraum auf einem Quadratmeter Boden
absetzt. Dieser Wert wird von den Messstationen jedoch nicht bestimmt.
In der Literatur findet sich jedoch eine Formel (GI. 6), die es erlaubt, die jahrliche Deposition
abzuschéatzen [29]:

Fq(t) = C(t) - vq - tr Gl.6

Dabei steht F4(t) fur die trockene Deposition in einem bestimmten Zeitraum t, C(t) flr die
mittlere Konzentration im Zeitraum t, vq4 fur die Depositionsgeschwindigkeit sowie tr fiir den
Umrechnungsfaktor von m?™* zu m?™. Englund gibt an, dass die Depositions-
geschwindigkeit fur lod zwischen 0,001 - 0,02 m/s liegt. Mit Hilfe der ermittelten jahrlichen
Konzentrationen fiir 2’1 und *#'I lassen sich somit fiir die jeweiligen Stationen minimale und
maximale Depositionsraten sowie eine mittlere Depositionsrate berechnen. In Tabelle 7 sind
die Ergebnisse fiir die jahrlichen **I-Depositionsraten in 10™? g/m? gezeigt.

Da die jahrlichen Depositionsraten aus den durchschnittlichen jahrlichen Konzentrationen
berechnet worden sind, sind die Werte aus Hannover erwartungsgemalt am hochsten. Dies

stimmt gut mit der Entfernung der Probenahmeorte zur Kdste (iberein.
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Tabelle 7: Abschatzung der jahrlichen ?°1-Depositionsraten durch Aerosole in 102 g/m?

Station Minimum?* Maximum** Mittel***
Hannover 9,7+0,4 194 + 8 102+ 4
Offenbach 5,7+0,2 113 +5 59+2
Freiburg 29%0,1 58 + 2 301
Potsdam 75+04 150+ 7 79+4

*1vq= 0,001 m/s, **: vq4= 0,02 m/s, ***: v4 = 0,0105 m/s

Auch fir *'I sind jahrliche Depositionsraten berechnet worden. Die Ergebnisse in 10 g/m?

zeigt Tabelle 8:

Tabelle 8: Abschatzung der jahrlichen ?7I-Depositionsrate durch Aerosole in 10 g/m?

Station Minimum™* Maximum** Mittel***
Hannover 61+2 1212 + 41 636 + 22
Offenbach 58+3 1157 + 61 608 + 32
Freiburg 96 +5 1912 + 103 1004 + 54
Potsdam 120+ 7 2397 + 147 1258 + 77

*:vq= 0,001 m/s, **: v4= 0,02 m/s, ***: v4 = 0,0105 m/s

Wie schon aufgrund der mittleren Konzentrationen zu erwarten ist, werden die hdchsten
Werte in Potsdam gefunden. Hier scheint die Néhe zur Grof3stadt Berlin den Gehalt an
stabilem lod im Aerosol stark zu beeinflussen. Durch die Nutzung fossiler Brennstoffen wie
z.B. Kohle in Industrie und im privaten Bereich wird dort lokal viel lod freigesetzt, das sich
an Aerosolpartikel anlagert und so wieder deponiert wird.

In Abbildung 47 sind die mittleren jahrlichen **I-Depositionsraten in 10 g/m? dargestellt.
Die mittleren jahrlichen *’I-Konzentrationen in 10°® g/m? werden in Abbildung 48 gezeigt.
Die '?°I-Deposition ist im Norden (Hannover, 102 - 10** g/m?) am héchsten. In Potsdam
(79 - 10 g/m?) sind die Werte etwas hoher als in Offenbach (59 - 102 g/m?), welches jedoch
auch weiter von der Kiste entfernt ist. Die niedrigsten Werte fanden sich erwartungsgeman in
Freiburg (30 - 10 g/m?).

Die *?'I-Werte sind hingegen unabhéngig von der Kiste. Der in Potsdam gefundene Wert
(1.258 - 10 g/m?) ist etwa doppelt so hoch wie die Werte aus Hannover (636 - 10° g/m?) und
Offenbach (608 - 10° g/m?). Der Wert fiir Freiburg (1.004 - 10° g/m?) liegt deutlich Gber
denen aus Offenbach und Hannover, ist jedoch ebenfalls deutlich kleiner als der aus Potsdam.
Er konnte durch Resuspension des Bodens beeinflusst sein. Dies wird in Abschnitt 5.5 n&her

betrachtet werden.
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'2|_Depositionsraten

27| _Depositionsraten

Abbildung 47: Durchschnittliche jahrliche **°I-Deposi-

tion im Aerosol in 1072 g/m?

Abbildung 48: Durchschnittliche jahrliche **’I-Deposi-
tion im Aerosol in 10 g/m?

Die '*I-Deposition durch die Aerosole wird mit der Entfernung zur Nordsee kleiner. Bei den

127 \Werten lasst sich dieses Verhalten nicht beobachten.

In Abbildung 49 sind die mittleren jahrlichen *2°I-Depositionsraten in Abhangigkeit von der

Entfernung der Messstationen zur Nordsee aufgetragen. Die gleiche Auftragung ist in

Abbildung 50 fiir die mittleren jahrlichen **’I-Depositionsraten zu sehen.
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Fiir die **°I-Gehalte zeigt sich der erwartete Trend (R? = 0,9780) einer linearen Abnahme mit
grolerer Entfernung zur Nordsee. Es l&sst sich ebenso wie fur die Niederschlage bestatigen,
dass die Hauptquelle des *?°I die Nordsee ist [29, 31, 37, 48].

Im Gegensatz dazu ergibt sich fir **'I kein Zusammenhang (R? = 0,1123) zwischen der
Entfernung der Stationen von der Nordsee und den ermittelten Werten. Hier dominieren
offensichtlich lokale Quellen, wie z.B. Resuspension von Bodenpartikeln oder, ahnlich wie
beim Niederschlag, Industrie und grol3e Stadte [76].

In der Literatur werden unterschiedliche Angaben dariiber gemacht, ob zwischen der
Deposition von 1 und *?’| ein Zusammenhang besteht, wie in Abschnitt 1 beschrieben ist.
Bei der Auftragung der in dieser Arbeit gemessenen mittleren jahrlichen Depositionsraten in
Abhangigkeit voneinander konnte keinerlei Korrelation (R? = 0,0529) festgestellt werden. Die

beiden Isotope stammen demnach nicht aus derselben Quelle.

5.2.2 Braunschweig

Es ist zu Beginn dieses Projektes vorgesehen gewesen, die Aerosolfilter aus den Sammlern
der vier IMIS Messstellen zu vergleichen. Wie in 4.1.2.2 beschrieben, ist von der PTB jeweils
ein Teil eines Polypropylenfilters aus einem high volume sampler (Abbildung 51) zur
Verfugung gestellt worden, von den anderen Stationen dagegen die Glasfaser-Vorfilter aus
den lodfallen. Es hat sich herausgestellt, dass die gemessenen *2’I-Konzentrationen fir die
verschiedenen Filtermaterialien deutlich unterschiedlich sind. Deshalb ist fir Braunschweig
eine Vergleichsmessung mit einer baugleichen lodfalle wie sie die anderen Stationen
verwendet haben durchgefihrt worden. Die Messungen haben Uber einen Zeitraum von zehn
Wochen von Juli bis September 2012 stattgefunden. Die Anlage (Abbildung 52) ist von der
agrarmeteorologischen Station des DWD in Braunschweig betreut worden.

Sowohl die Proben aus der Agrarmeteorologie (Agrar) als auch die zur selben Zeit
beaufschlagten Filter der PTB sind wochenweise analysiert worden. Fur die Woche von
3.9. - 11.9. liegen nur Daten der Agrarmeteorologie vor. Dabei haben sich sehr unter-

schiedliche Tendenzen ergeben.
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Abbildung 51: High volume sampler der PTB [77] Abbildung 52: Bauwagen zur Unterbringung der lodfalle
der Agrarmeteorologie (DWD)

Der Mittelwert der '#I-Konzentration der im betrachteten Zeitraum von der PTB
gesammelten Proben (20,0 - 10" g/m®) ist mehr als dreimal so hoch wie der der Proben aus
der lodfalle der Agrarmeteorologie (6,7 - 10" g/m®). Verglichen werden die Werte mit dem
fir August 2012 aus Hannover, da dieser einen dhnlichen Sammelzeitraum abbildet. Dieser
Wert stimmt sehr gut mit dem Mittelwert der PTB Uberein.

Fiir Y71 liegen die Werte der Agrarmeteorologie im selben Bereich wie die anderen Stationen
(0,5 - 9,5 10° g/m®), wahrend die der PTB sich nur mit dem unteren Bereich (iberschneiden.
Dies zeigt sich auch in den mittleren **"I-Konzentrationen. Der Wert der Agrarmeteorologie
(4,1-10° g/m® liegt in der gleichen GréBenordnung wie der Mittelwert von Potsdam
(3,8 - 10 g/m®). Dort wird der hochste Wert der vier Vergleichsstationen gemessen.

Der Mittelwert der PTB-Proben fiir 2’1 (0,66 - 10”° g/m®) ist dagegen fast um den Faktor drei
kleiner als der niedrigste Wert der Vergleichsstationen (Offenbach 1,8 - 10 g/m®).

Durch die sehr unterschiedlichen Ergebnisse fiir die **I- und **’I-Gehalte ergeben sich groRe
Unterschiede in den Isotopenverhéltnissen. In der in Abbildung 53 gezeigten Darstellung der
Ergebnisse wird deshalb eine Achsenunterbrechung zwischen 60 - 100 eingefliigt und die
Skalierung nach der Unterbrechung von Zehner-Intervallen auf Zweihunderter-Intervalle

angepasst.
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Abbildung 53: Ergebnisse der Vergleichsmessung in Braunschweig fur die Isotopenverhéltnisse

Wird der Mittelwert der Agrarmeteorologie mit dem berechneten Isotopenverhéltnis fur
August 2012 (33,4 - 10”°) in Hannover verglichen, so stimmen diese recht gut tiberein.

Mit einem baugleichen Messgerét lassen sich demnach an benachbarten Orten vergleichbare
Werte fir die Isotopenverhéltnisse ermitteln.

Fur den Vergleich der vier Messstationen sind deshalb die Daten der Aerosolfilter der
DWD-Station in Hannover-Langenhagen verwendet worden.

Eine mogliche Erklarung flr die unterschiedlichen Ergebnisse aus Braunschweig liegt in der
unterschiedlichen Sammeleffizienz von Faser- und Membranfiltern [78].

Die Ergebnisse aus Braunschweig werden im Anhang 7.2 ausfihrlicher diskutiert.

5.3 Boden

Um die Ergebnisse der Bodenproben Ubersichtlicher darstellen zu kénnen, sind sie in vier
Gruppen eingeteilt worden. Dabei ist, wie bei den Niederschlagsproben, die geographische
Lage der Probenahmeorte als Grundlage genommen worden. Daraus hat sich folgende
Einteilung ergeben: Zum Norden gehdren Biendorf, Geesthacht, Hannover, Kiel, Nordenham,
Norderney und Schleswig. Dem Westen sind Bad Arolsen, Bielefeld, Breungeshain, Essen,
Ludwigshohe und Trier zugeordnet. In den Slden sind Freiburg, Fiurstenzell, Kempten, Lahr,
Nirnberg, Oberweillbach, Puch und Stotten eingeteilt. Als Osten sind Ankershagen, Dresden,
Gorlitz, Gohre, Kerkow, Neu Boltenhagen, Potsdam und Sophienhof betrachtet worden.
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Zuerst werden, wie bei den anderen Kompartimenten, die Daten der lodmessung besprochen.
Die Daten aus Aachen werden in einem eigenen Kapitel behandelt, da die Station ein Beispiel
fiir eine bearbeitete Flache darstellt. Im dritten Teil dieses Kapitels werden die Ergebnisse der
untersuchten Bodenparameter vorgestellt und diese mit den ermittelten lodwerten verglichen.
Dadurch soll festgestellt werden, ob sich die in der Literatur gefundenen Zusammenhéange
zwischen lod und bestimmten Bodenparametern bestatigen lassen.

5.3.1 Ergebnisse der lodmessungen

Es wird angenommen, dass das **I durch nasse und trockene Deposition in den Boden
gelangt [21, 39]. Dort wird es von verschiedenen Bodenbestandteilen festgehalten und
migriert nur langsam in die unteren Bodenschichten. Abbildung 54 -Abbildung 57 zeigen die
Ergebnisse der gemessenen '?°I-Konzentrationen im Tiefenprofil. Da jeweils mehrere
Zentimeter méchtige Schichten beprobt worden sind, wird fir die Auftragung immer der
Mittelpunkt der jeweiligen Schicht zur Darstellung gewdéhlt. Die y-Achse ist fir die

Auftragung der Werte logarithmisch skaliert worden.
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Abbildung 54: 1°I-Gehalte im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe (Norden)
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Abbildung 55: **°I-Gehalte im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe (Westen)
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Abbildung 56: 1*°I-Gehalte im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe (Stiden)
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Osten
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Abbildung 57: *°I Gehalte im Boden in Abhéngigkeit von der Tiefe (Osten)

Bis auf wenige Ausnahmen zeigen alle Profile den erwarteten Verlauf einer exponentiellen
Abnahme der '*I-Konzentration. In den oberen 5cm werden Werte zwischen
53 - 650 - 10™*° g/g gefunden. Die hochsten Werte finden sich erwartungsgemaR im Norden
(Norderney, Nordenham und Schleswig) und im Westen (Breungeshain, Essen und Bielefeld).
Die niedrigsten Werte ergeben sich im Nordosten (Neu Boltenhagen) und Osten (Gorlitz). In
der untersten gemessenen Schicht (30 - 50cm) sind die Werte deutlich niedriger
(2 - 49 - 10™ g/g). Auch hier findet sich der niedrigste Wert im Osten, der héchste jedoch im
Stdwesten auf dem Schauinsland.

Die **"I-Konzentration in den Bodenprofilen sollte mit der Tiefe nahezu konstant sein, da sich
das stabile lod im Gleichgewicht zwischen Ein- und Austrag befindet. Dabei spielt der
Eintrag aus der Atmosphére eine deutlich groRere Rolle als die Verwitterung des
Ausgangsgesteins [46, 65, 73]. Andert sich jedoch die Zusammensetzung des Bodens mit der
Tiefe stark, so kann es sein, dass sich auch der ?’I-Gehalt andert. In Abbildung
58 - Abbildung 61 sind die Ergebnisse der *2’I-Messungen dargestellt. Auch hier ist die y-

Achse logarithmisch skaliert.

70



Ergebnisse und Diskussion

Norden

12 'II [1 l]‘ﬁ gfg]
0,1 1 10

0 ] Lol ] L1 1 aaal

100

(=]
L=
|

Tiefe [em]
[¥]
N
|

1
5 -
10 —
15 —
i e
30—
i Geesthacht
35 —u— Kiel
0 7 —=— Langenhagen

Biendorf

—=— Nordenham
—=— Norderney
—=— Schleswig

Abbildung 58: *?I-Gehalte im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe (Norden)
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Abbildung 61: **I-Gehalte im Boden in Abhangigkeit von der Tiefe (Osten)

Die meisten Profile zeigen den erwarteten konstanten Verlauf mit der Tiefe. In den oberen

5 cm reichen die **"I-Konzentrationen von 1 - 13 - 10 g/g. Die héchsten Werte finden sich im

Norden (Norderney und Nordenham), die niedrigsten im Norden und Siiden (Geesthacht und
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Fiirstenzell). Im Mittel liegt die **’I-Konzentration in der obersten Schicht bei 4,1 - 10°® g/g.
Dieser Wert stimmt gut mit den von Whitehead (5-10°g/g) und Hou (1 - 3-10°g/g)
angegebenen Werten (berein [37, 46].

In den untersten 20 cm liegen die Werte zwischen 0,4 - 14 - 10 g/g, also fast identisch mit
der obersten Schicht und ebenfalls in guter Ubereinstimmung mit der Literatur
(1 - 3-10° g/g) [37]. Allerdings findet sich der héchste Wert hier im Siiden (Stétten) und in
allen Regionen lassen sich Standorte mit sehr niedrigen lodgehalten in einer Tiefe von
30 - 50 cm finden. Die Gehalte an **’I sind also deutlich starker von den Bodeneigenschaften
abhédngig. Eine direkte Beeinflussung durch die Nordsee ist nur bis zu einer Entfernung von
ca. 50 km zu beobachten.

Die berechneten Isotopenverhéltnisse werden hauptsachlich durch die Unterschiede in den
12%|_Gehalten beeinflusst. Nur bei einigen Ausnahmen, wie z.B. Norderney, wo sich der
Verlauf der '?’I-Konzentration ebenfalls stark andert, wirkt sich der '?’I-Gehalt auf das
Isotopenverhaltnis signifikant aus. Auf die Besonderheit der Flache auf Norderney wird bei
den Bodenparametern genauer eingegangen. Die Abbildung 62 - Abbildung 65 zeigen die
Ergebnisse zur Berechnung der Isotopenverhéltnisse. Die y-Achse ist wiederum logarithmisch

skaliert worden.
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Abbildung 62: Isotopenverhéltnisse in Abhéngigkeit von der Tiefe flir Bodenproben aus dem Norden
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Abbildung 63: Isotopenverhéltnisse in Abhéngigkeit von der Tiefe fir Bodenproben aus dem Westen
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Abbildung 64: Isotopenverhéltnisse in Abhéangigkeit von der Tiefe fiir Bodenproben aus dem Stiden
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Abbildung 65: Isotopenverhéltnisse in Abhangigkeit von der Tiefe flir Bodenproben aus dem Osten

Die gefundenen Isotopenverhaltnisse reichen in der obersten Schicht von 19 - 119 - 10°. Die
niedrigsten Werte werden wie erwartet im Siden (Schauinsland) und Osten (Gohre)
gefunden.

Den hochsten Wert liefert die Probe aus Bielefeld (Westen). Allerdings lassen sich auch im
Osten (Ankershagen, 108 -10° und Potsdam, 106 - 10°) Orte mit sehr hohen Isotopen-
verhdltnissen finden. Beide Stationen weisen jedoch sehr niedrige '*’I-Konzentrationen
(1,2-10%g/g und 2-10°g/g) auf, wodurch sich die relativ hohen Isotopenverhaltnisse
erklaren lassen. Auffallig ist auch der unerwartet niedrige Wert von 29 - 10”° aus Kiel. Dieser
lasst sich durch einen fiir den Norden Deutschlands eher niedrigen *?°I-Gehalt (134 - 10 g/g)
und einen dafiir hohen *#'I-Gehalt von 4,5 - 10° g/g erklaren. Das *°I-Profil weist einen
relativ flachen Verlauf auf, d.h. der Gehalt sinkt mit der Tiefe nicht so stark ab, bzw. ist in den
oberen Schichten nicht besonders hoch.

In der untersten Schicht sind die Isotopenverhéltnisse fir alle Profile wie erwartet deutlich
niedriger (1 - 29-10®) als im Oberboden. Der mit Abstand héchste Wert stammt von
Norderney. Er lasst sich durch eine sehr niedrige **’I-Konzentration (0,4 - 10 g/g) im Boden
erklaren. Die niedrigsten Werte finden sich im Norden (Nordenham), Osten (Lehnmuihle) und
Suiden (Stétten). In Nordenham und Stétten weisen die Boden sehr hohe **”I-Konzentrationen

(7 und 14 - 10 g/g) auf, wodurch sich die sehr niedrigen Isotopenverhaltnisse erklaren lassen.
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In Lehnmiihle ist dagegen der **°I-Gehalt verhaltnismaRig niedrig (4,6 - 107 g/g) wéhrend
der *#’1-Gehalt im mittleren Bereich (3 - 10° g/g) der gemessenen Werte liegt, was ebenfalls
in einem niedrigen Isotopenverhaltnis resultiert.

Anhand der in der Literatur gefundenen Daten lassen sich Isotopenverhaltnisse zwischen
10® - 107 erwarten. Genau wie von Aumann beschrieben, sind auch in dieser Arbeit im
Norden bzw. Westen die hdchsten Isotopenverhéltnisse gefunden worden [34]. Sie liegen
ebenfalls im Bereich von 107 Die meisten Proben liefern Isotopenverhaltnisse von 10, was
ebenfalls gut mit der Literatur Gbereinstimmt [3, 4, 7, 12, 36]. Zudem wird, wie von
Muramatsu berichtet, eine Abnahme des Isotopenverhaltnisses mit der Tiefe festgestellt [39].
Um das vorhandene lodinventar in den oberen 50 cm der Boden fiir eine Flache von einem
Quadratmeter zu bestimmen, sind die gefundenen lodgehalte mit den Lagerungsdichten
(9/m®) der jeweiligen Bodenschichten und deren Schichtdicke (cm) umgerechnet worden. Die
Lagerungsdichten sind mit der in 4.1.4.5 beschriebenen Methode ermittelt worden. In
Abbildung 66 sind die Depositionsdichten des *?°l in 10”° g/m? dargestellt. Abbildung 67 zeigt

Depositionsdichten des **’I in g/m?:
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Abbildung 66: ?°I-Depositionsdichten im Boden in Abbildung 67: **'I-Depositionsdichten im Boden in g/m?,
10° g/m?, rote Beschriftung = héchster und niedrigste rote Beschriftung = hochster und niedrigster Wert
Werte
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In Ludwigshohe und Trier konnten aus technischen Griinden (zu harter Boden bzw. zu viele
grolle Steine) keine Lagerungsdichten bestimmt werden, sodass auch keine Depositions-
dichten berechnet werden konnten.

Die Depositionsdichten fiir *?°I reichen von 17,7 - 108,2 - 10”° g/m®. Insgesamt bestatigt sich
die Annahme, dass die Werte von Norden nach Suden und von Westen nach Osten abnehmen.
Der hochste Wert fand sich auf Norderney, die niedrigsten in Neu Boltenhagen und Gorlitz.
Es lassen sich jedoch einige Ausnahmen beobachten. In Geesthacht (22,8 - 10 g/m?) ist die
Depositionsdichte nur halb so gro wie in Bielefeld (41,2 - 10° g/m?). Allerdings scheint
dieser Boden generell wenig lod zu enthalten, da dort auch die niedrigste Depositionsdichte
fur I gefunden wurde. Im Ubernachsten Abschnitt wird tberpriift, ob sich dieses Ergebnis
anhand der Bodenparameter erklaren lasst.

Die Depositionsdichten im Stidwesten (Lahr 58,1-10° g/m* und Schauinsland
64,2-10°g/m? sind 4hnlich hoch, wie die an der Nordseekiiste (Nordenham
55,2 - 10 g/m?), was ebenfalls nicht den Erwartungen entspricht. Allerdings lasst sich in der
Literatur ein vergleichbarer Trend finden. Aumann hat bei seiner Untersuchung von flnf
Bodenproben (entnommen 1994 - 1995) aus Deutschland ebenfalls Werte fiir die Depositions-
dichte fiir die oberen 60 cm von *#| bestimmt. Auf Westerland fand er 311,2 - 10 g/m?, was
deutlich hoher ist als der Wert von Norderney. Selbst wenn die unteren 10 cm nicht
berucksichtigt werden ist der Wert um den Faktor 2,7 hoher. Ebenso wie in diesem Projekt hat
auch Aumann Proben auf dem Schauinsland genommen. Er gibt ein **I-Inventar von
183,2 - 10”° g/m? an. Der Wert ist ebenfalls um den Faktor 2,7 hoher als der in diesem Projekt
gemessene. Die niedrigste Depositionsdichte hat Aumann im Stidosten gemessen, was gut mit
den hier gemachten Beobachtungen Ubereinstimmt. Der Wert im Stdwesten (Schauinsland)
ist deutlich hoéher. Insgesamt stimmen die in dieser Arbeit gefundenen Trends gut mit denen
von Aumann Uberein [34]. Es ist jedoch unklar, weshalb er an vergleichbaren Orten deutlich
hohere Werte gefunden hat. Moglicherweise liegen die Unterschiede in den unterschiedlichen
Messtechniken (Neutronenaktivierungsanalyse (NAA), Aumann und AMS, diese Arbeit)
begrundet. In der Literatur gibt es nur wenige Studien Uber den direkten Vergleich von NAA
und AMS. Suzuki hat beim Vergleich von Bodenproben aus Japan (bereinstimmende
Ergebnisse mit NAA und AMS ermittelt [79]. Es wird jedoch auch berichtet, dass die
Detektion von *2° mit NAA durch **I gestért werden kann da beide tiber Neutroneneinfang
30| pilden kénnen [24, 28, 80]. Hinzu kommt, dass fir die Depositionsdichten auch die
Lagerungsdichten bestimmt werden mdissen. Sie beeinflussen ebenfalls das Endergebnis.

Aumann hat auf dem Schauinsland hoher Lagerungsdichten bestimmt, was zu hdheren
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Werten fuhrt. Wird die Depositionsdichte auf dem Schauinsland in dieser Arbeit mit den
Lagerungsdichten von Aumann berechnet, liegen ist sein Wert nur noch um den Faktor 1,5
héher. Wird mit den **'I-Werten von Aumann eine Depositionsdichte fiir *’I berechnet, ist
dieser um den Faktor 0,8 Kleiner als der in dieser Arbeit bestimmte Wert. Die Unterschiede in
den Werten kdnnen demnach durch verschiedene Probenahme- und Messtechniken erklart
werden. In Bodenproben aus Niedersachsen hat Ernst Depositionsdichten von 60 - 10 g/m?
und 18 - 10 g/m? fiir Proben bis in 180 bzw. 170 cm Tiefe gefunden [4]. Die Werte sind in
guter Ubereinstimmung mit den hier gemessenen. Die groRere Beprobungstiefe wirkt sich
nicht signifikant aus, da das meiste lod in den oberen Schichten gefunden wird.

Die Depositionsdichten fir **’I zeigen keine eindeutigen Tendenzen. Sie liegen zwischen
0,7 - 5,4 g/m® Sowohl der héchste Wert (Nordenham, 5,4 g/m?) als auch der niedrigste Wert
(Geesthacht, 0,7 g/m?) werden im Norden gefunden. Wahrend die Depositionsdichten im
Osten eher niedrig sind lassen sich im Westen und Siiden sowohl hohe als auch niedrige

Werte finden. Der Stidosten weist allerdings wiederum nur niedrige Werte auf.
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Wie bei den Niederschlagen und Aerosolen wird auBerdem 0berprift, ob sich ein
Zusammenhang zwischen dem lodinventar des Bodens und der Entfernung zur Kdste
feststellen lasst. Bei den Depositionsdichten sowohl des *?°I (Abbildung 68) als auch des **’|
(Abbildung 69) in den oberen 50 cm zeigt sich kein mathematischer Zusammenhang mit der
Entfernung zur Nordsee (R? = 0,1178 fir **°1 und R? = 0,0087 fiir 2'1). Der héchste Wert fiir
das *?I-Inventar findet sich zwar im Boden der am nachsten zur Nordsee liegt, danach streuen
die Werte jedoch stark und unabhéngig von ihrer Entfernung zur Nordsee. Das lodinventar im

Boden héngt von zwei Faktoren ab. Zum einen von den Eintrdgen, welche im Norden und
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Westen deutlich hoher sind. Zum anderen davon, wie gut das lod im Boden festgehalten wird,
was von den Bodeneigenschaften beeinflusst wird. Die Bodeneigenschaften sind unabhéngig
von der Entfernung der Probenahmeorte zur Nordsee. Der fehlende Zusammenhang zwischen
dem '#|-Inventar und der Entfernung zur Nordsee zeigt, dass die Sorption im Boden das
Inventar starker beeinflusst als die Eintragsmenge. Fir die ?’I-Depositionsdichten ist
uberhaupt keine Abhé&ngigkeit von der Entfernung zur Nordsee zu erkennen. Sie wird
lediglich von den Bodeneigenschaften beeinflusst. In der Literatur gibt es unterschiedliche
Angaben dazu, ob der lodgehalt im Boden von der Entfernung zur Kiste abhéngig ist [76].
Whitehead hat in einer Studie Uber britische Bbden, die landwirtschaftlich genutzt werden,
keinen Zusammenhang zwischen dem Gehalt an stabilem lod und der Entfernung zur Kdste

gefunden, was die Ergebnisse dieser Arbeit bestatigen [65].

5.3.2 Aachen

Bei der Probenahmeflache in Aachen handelt es sich um ein Messfeld des DWD. Wie bereits
unter 4.1.1.3 beschrieben, ist die Flache erst zwei Jahren vor der Probenahme angelegt
worden. Die Ergebnisse aus Aachen werden deshalb als Beispiel flr eine gestorte Flache
behandelt. Es wird erwartet, in den oberen Schichten einen konstanten Verlauf fur beide
lodisotope zu finden, da der Boden homogenisiert bzw. neu aufgetragen worden ist. In den
unteren Schichten sollte der **°I-Gehalt dann niedriger werden.

Die gemessenen '?°I-Konzentrationen reichen von 67,1 - 136,0 - 10 g/g. In den oberen
20 cm hat sich erwartungsgemaR innerhalb von zwei Jahren nach der Homogenisierung noch
kein Konzentrationsgefalle ausbilden konnen, da die Migration des lods im Boden ein
langsamer Prozess ist. Da auch die unteren Schichten erhéhte Werte (der Mittelwert der
ungestorten Proben liegt bei 25,3 - 10™ g/g in 20 - 50 cm Tiefe) aufweisen, ist zu vermuten
dass diese ebenfalls mit oberen Bodenschichten vermischt wurden. Dadurch wird mehr lod in
die unteren Schichten verlagert, als es durch natirliche Transportvorgange der Fall gewesen
ware.

Beim *?’I finden sich Gehalte von 2,1 - 2,7 - 10°® g/g. Sie schwanken nur wenig mit der Tiefe.
Es ist deshalb davon auszugehen, dass der neu aufgetragene Boden einen ahnlichen lodgehalt
aufwies wie der urspriingliche.

Die berechneten Isotopenverhéltnisse werden mit der né&chstgelegenen ungestérten Mess-

station (Essen, ca. 100 km nordostlich) verglichen, was in Abbildung 70 gezeigt ist.
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Aachen
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Abbildung 70: Isotopenverhéltnisse in Abhéngigkeit von der Tiefe flir Bodenproben aus
Aachen im Vergleich mit Essen

Die Isotopenverhaltnisse in Aachen liegen zwischen 26,8 - 50,8 - 10, In den oberen 20 cm
sind sie nahezu konstant (49,1 - 50,8 - 10®). Danach erfolgt ein exponentieller Abfall in den
unteren Schichten. Wahrend der Wert in den oberen 5 cm (50,5 - 10°°) deutlich kleiner ist als
in Essen (80,3 - 10°) ist der Wert bei 10 - 20 cm deutlich gréRer (50,8 - 10° im Vergleich zu
21,7 - 10). Dies ist ein deutlicher Hinweis, dass der Boden homogenisiert worden ist.

In den unteren Schichten wird das Isotopenverhdltnis in Aachen deutlich kleiner
(26,8 - 34,6 -10°). Der Boden ist also nicht bis in 50 cm Tiefe bearbeitet worden. Die
gefundenen Isotopenverhaltnisse sind aber im Vergleich zu Essen deutlich erhéht. In Essen
ergeben sich Werte zwischen 6,1 - 7,810, also ca. viermal kleinere Werte. Es muss
demnach mehr I in die unteren Bodenschichten verlagert worden sein.

An dem Bodenprofil aus Aachen l&asst sich demnach deutlich der Einfluss der Bearbeitung
erkennen, die etwa zwei Jahre vor der Probenahme stattgefunden hat. Eine ausfihrlichere

Diskussion findet sich im Anhang 7.3

5.3.3 Kaorrelationen mit den Bodenparametern

Zusatzlich zu den lodmessungen sind verschiedene bodenkundliche Parameter in den Proben
analysiert worden. Es wurden der Gehalt an organischer Substanz (anhand des Gehalts an
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organischem Kohlenstoff), verschiedene Oxide (Eisen, Aluminium und Mangan) und die
Korngrolienverteilung sowie der pH-Wert bestimmt. In den folgenden Abschnitten werden die

Ergebnisse die Messungen vorgestellt und mit den lodwerten in Zusammenhang gebracht.

5.3.3.1 Organische Substanz

GemaR der Literatur wird lod Uber einen weiten pH-Bereich an organische Substanz
gebunden. Das lod kann dabei an Feststoffe gebunden sein oder als iod-organische
Verbindung, fixiert an die Humin- und Fulvosauren, in geléster Form vorliegen [81].

In den untersuchten Bodenproben werden Gehalte an organischer Substanz zwischen
2,2 - 19,9 % in den oberen 5 cm und 0,2 - 3,9 % in 30 - 50 cm Tiefe gefunden. Dafur ist der
Gehalt an organischem Kohlenstoff (TOC) bestimmt worden und daraus der Anteil an
organischer Substanz im trockenen Boden. Der Gehalt an organischer Substanz nimmt in der
Regel mit der Tiefe ab (Abbildung 71).

Organische Substanz in Abhiingigkeit von der Tiefe
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Abbildung 71: Gehalt an organischer Substanz in Ab-
hangigkeit von der Tiefe

Die Werte aus Gohre (11,8 - 22,3 %) werden gesondert betrachtet, da es sich um einen
anmoorigen sandigen Lehmboden (Gehalt an organischer Substanz zwischen 15 - 30 %)
handelt [82]. In Nordenham (19,9 % organische Substanz im Oberboden) handelt es sich um
eine knickige Brackmarsch aus schluffigem Ton. Die Marsch ist vermutlich aus tonreichem
Schlick gebildet worden. Die abgelagerten Sedimente sind dann auch reich an organischer
Substanz (10 - 15 %) [69]. Wird der Gehalt an organischer Substanz mit den gefundenen

lodgehalten in den Proben verglichen ergeben sich unterschiedliche Trends ftr *2°1 und *'I.
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Die Auftragung der *?°I-Konzentration in Abhéngigkeit von der organischen Substanz ist in

Abbildung 72 dargestellt.
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Abbildung 72: **°I-Konzentration in Abhangigkeit vom Gehalt an organischer Substanz

Zwischen dem Gehalt an organischer Substanz und der **°I-Konzentration im Boden ergibt
sich eine lineare Korrelation (R?> = 0,6865) wenn alle untersuchten Schichten gemeinsam
betrachtet werden. Auch bei der Betrachtung der einzelnen Schichten finden sich
Korrelationen. Sie werden jedoch mit der Tiefe schlechter (siehe auch Abbildung 112 im
Anhang). Die Proben aus Norderney werden separat betrachtet, da aufgrund der Nahe zur
Nordsee vergleichsweise hohe '#°|-Gehalte und wegen des Sandbodens zusétzlich
verhéltnismaRig niedrige Gehalte an organischer Substanz im Boden gefunden worden sind.
Sie zeigen eine lineare Korrelation (R? = 0,9786).

Im Gegensatz dazu werden im Boden aus Gohre sehr hohe Gehalte an organischer Substanz
gefunden. Hier nimmt der Gehalt nicht mit der Tiefe ab. Demzufolge ergibt sich kein
Zusammenhang zur gemessenen *I-Konzentration. Da in Geesthacht unerwartet niedrige
2. und '?"I-Gehalte gefunden worden sind, werden jeweils kurz die Bodenparameter
betrachtet. Der Gehalt an organischer Substanz liegt zwischen 0,6 - 3,5 %. Er ist damit
129|

vergleichsweise eher niedrig. Vermutlich wird ein Teil des atmosphdrisch eingetragenen

schnell wieder ausgewaschen, da es im Boden nicht festgehalten werden kann.
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Beim '?| ergibt sich ein anderes Bild fir die Korrelation mit der organischen Substanz. Da
hier der Gehalt mit der Tiefe nahezu konstant ist (Vgl. Abbildung 58 - Abbildung 61), wird
keine gute Korrelation mit der organischen Substanz vermutet. Die ‘*’I-Konzentrationen in
Abhangigkeit vom Gehalt an organischer Substanz (in %) sind in Abbildung 73 dargestellt.

Wie schon bei der Darstellung der **°I-Konzentrationen (Abbildung 72) werden die Daten von

Norderney und aus Gohre separat betrachtet.
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Abbildung 73: *¥I-Konzentration in Abhangigkeit vom Gehalt an organischer Substanz

Im Gegensatz zum **°| ergibt sich beim **’I nur eine schwache Korrelation (R? = 0,2464)
zwischen dem Gehalt an organischer Substanz und den '?’I-Gehalten. Dafiir gibt es zwei
Erklarungen. Zum einen ist das **I im Gleichgewichtszustand, d.h. es hat sich gleichmaRig in
der Tiefe verteilt und zum anderen kann das '?’I sich auch an andere Bodenbestandteile,
hauptsachlich Aluminium- und Eisenoxide, binden.

Auf Norderney lasst sich eine deutlich bessere Korrelation zwischen **’I und dem Gehalt an
organischer Substanz finden (R? = 0,8376). Das liegt daran, dass Norderney eine Nordseeinsel
ist und die beprobte Flache auf einer Diinenaufschiittung lag, die fast nur aus Sand bestand. Es
wird dort standig frisches **’1 eingetragen, welches sich ebenfalls an die organische Substanz
bindet. Die *2’I-Konzentration nimmt dort im Gegensatz zu den anderen Stationen mit der

Tiefe stark ab, da der Boden nur sehr wenige Oxide enthdlt und die groRe Menge an
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eingetragenem lod nicht gebunden werden kann. In Gohre finden sich aufgrund des
anmoorigen Bodens sehr hohe Mengen an organischer Substanz, die mit der Tiefe relativ
konstant ist. Stattdessen sinkt der Gehalt an stabilem lod mit der Tiefe stark ab, sodass sich
kein linearer Zusammenhang zwischen der **’I-Konzentration und der organischen Substanz
ergibt. Es sind in den oberen Schichten mehr Bindungsplatze an organischer Substanz
vorhanden als lod das gebunden werden kann. So wird nur wenig lod in tiefere Schichten
transportiert.

Whitehead hat in verschiedenen Studien in Bdden aus GroRbritannien ebenfalls positive
Korrelationen zwischen dem Gehalt an organischer Substanz und dem Gehalt an stabilem lod
gefunden [65, 67]. Er stellt jedoch fest, dass das lod besser mit den Aluminium- und
Eisenoxiden korreliert ist. Vergleichbare Resultate hat Sheppard durch fraktioniertes
Extrahieren verschiedener Bdden gefunden [83]. Das meiste lod befindet sich bei Sheppard in
der oxidischen Fraktion und nur wenig in der organischen. Hansen hat eine Studie tber '#I
und *¥’I in verschiedenen Extraktionsfraktionen durchgefiihrt. Sie hat dabei prozentual mehr
129 gebunden an organischer Materie gefunden als **’I [36]. Dies spricht auch dafiir, dass das

12%] besser mit der organischen Substanz korreliert als das **I.

In Bodenproben die durch
Tschernobyl kontaminiert worden sind, hat Hou '?°I mittels fraktionierter Extraktion
untersucht [84]. Er findet dabei das meiste *?°l an organische Substanz gebunden, gefolgt von
der oxidischen Fraktion. Damit wird die gefundene gute Korrelation von **°I und dem Gehalt

an organischer Substanz durch die Literatur bestatigt.

5.3.3.2 Oxide

In den entnommenen Bodenproben sind die Gehalte von Aluminium-, Eisen- und Mangan-
oxiden bestimmt worden. Es ist dabei zwischen der amorphen (oxalatloslichen) und der
kristallinen (nur mit Dithionit extrahierbaren) Fraktion unterschieden worden [85]. In der
Literatur sind unterschiedliche Reagenzien benutzt worden um den Gehalt an Oxiden bzw.
den Anteil des lods der an die Oxide gebunden ist zu bestimmen. Meistens ist jedoch nur der
Gesamtgehalt der Oxide bestimmt worden. Bei der Extraktion mit Oxalat werden die schlecht
kristallisierten Oxide durch Komplexbildung gel6st. Die kristallinen Oxide kdnnen dagegen
nur unter Verwendung eines Reduktionsmittels, hier das Dithionit, extrahiert werden [86]. Flr
den Vergleich der Oxidgehalte mit den lodkonzentrationen sind deshalb die durch Extraktion
mit Dithionit ermittelten Gehalte verwendet worden.

Die Gehalte der Al-, Fe- und Mn-Oxide sind mit der Tiefe relative konstant. In Abbildung 74
und Abbildung 75 sind die gefundenen Gehalte des Aluminium- und des Eisenoxids gegen die
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Tiefe aufgetragen. Dabei zeigt sich, dass die Gehalte in den verschiedenen Bdden sehr
unterschiedlich sind, jedoch keine Verédnderungen mit der Tiefe auftreten.

Die Gehalte an Al,O3 liegen in der oberen Schicht (0 - 5 cm) zwischen 0,2 - 4,1 g/kg und in
der untersten Schicht (30 - 50 cm) zwischen 0,2 - 5,1 g/kg. Auf Norderney liegen die Werte
noch niedriger (0,03 - 0,1 g/kg). Die Werte aus Gohre weichen nicht von den anderen
Stationen ab (3,6 - 4,6 g/kg).

dithionitlésl. AL:Os in Abhiingigkeit von der Tiefe dithionitlésl. Fe;Os in Abhiingigkeit von der Tiefe
dithionitlésliches Al,O3 [g/kg] dithionitlésliches Fe203 [g/kg]
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Abbildung 74: Gehalt an dithionitléslichem Al,O; in  Abbildung 75: Gehalt an dithionitléslichem Fe,O3; in
Abhangigkeit von der Tiefe Abhangigkeit von der Tiefe

In der oberen Schicht finden sich zwischen 1,8 - 26,1 g/kg dithionitlosliches Fe,Os, in der
untersten Schicht zwischen 1 - 41 g/kg. Auf Norderney sind die Werte mit 0,2 - 1,6 g/kg
wiederum niedriger. In Gohre liegen die Werte zwischen 1,8 - 3,3 g/kg.

Da *?°I und *#"I unterschiedliche Konzentrationsanderungen mit der Tiefe zeigen, werden sich
nicht dieselben Korrelationen ergeben. Da in der Literatur beim Al,O3 zumeist eine gute
Korrelation mit lod gefunden wurde, wird diese als erstes betrachtet. Anschlieend folgt das
Eisenoxid und da bei Manganoxid hadufig keinerlei Zusammenhang mit dem lodgehalt
gefunden worden ist wird dieses nicht im Detail betrachtet.

In Abbildung 76 ist die **’I-Konzentration in Abhéngigkeit vom Gehalt an dithionitléslichem

Al,O3 aufgetragen. Abbildung 77 zeigt die *?’I-Konzentration in Abhangigkeit vom Gehalt an
dithionitléslichem Al,Os.
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Abbildung 76: '*1-Konzentration in Abhangigkeit vom
Gehalt an dithionitléslichem Al,O3

Abbildung 77: '¥"I-Konzentration in Abh&ngigkeit vom
Gehalt an dithionitléslichem Al,Os

Zwischen dem Gehalt an **1 im Boden und der Menge an dithionitléslichem Al,O; ergibt

sich keine Korrelation. 1?1 ist demnach in den untersuchten Boden kaum an Al,O3 gebunden.
Beim Vergleich zwischen **’I und dem dithionitléslichen Al,O; lasst sich dagegen eine
Korrelation (R? = 0,5445) finden. Das *2’I hat demnach genug Zeit sich an die Sorptionsplatze

am Al,O3 zu binden.

Auch beim dithionitléslichen Fe,O3 wird ein Zusammenhang vor allem zum stabilen lod

erwartet. Wird die *°I-Konzentration in Abhangigkeit vom Gehalt an dithionitléslichem

Fe,O3 aufgetragen ergibt sich die in Abbildung 78 gezeigte Darstellung. Das Ergebnis flr die

Auftragung der ?’I-Konzentration in Abhangigkeit vom dithionitloslichen Fe,Os ist in

Abbildung 79 zu sehen:
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Wie bereits bei der Auftragung des dithionitloslichen Al,O3 ergibt sich auch beim
dithionitlslichen Fe,0s keine Korrelation zur **1-Konzentration. Das *?°l in den untersuchten
Bdden ist daher auch nicht in signifikanten Mengen an das Fe,O3 im Boden gebunden.

Fir das 'l lasst sich auch beim dithionitléslichen Fe,Os eine schwache Korrelation
feststellen (R? = 0,4339).

Da beim Fe,O3 eine schwachere Korrelation gefunden worden ist, sieht es so aus als wirde
sich das lod besser an das Al,O3 binden, als an das Fe,Os.

In Geesthacht finden sich sowohl beim Aluminium- (0,4 g/kg) als auch beim Eisenoxid
(2,5 g/kg) vergleichsweise niedrige Werte. Es wird demnach nur wenig lod an die Oxide
absorbiert werden. Moglicherweise l&sst sich dadurch der niedrige lodgehalt im Boden aus
Geesthacht erkldaren.

Weder das **°I noch das **l zeigen eine Korrelation mit dem Gehalt an dithionitldslichem
MnO,. In den untersuchten Bbéden werden auch nur sehr geringe Mengen an dithionit-
l6slichem MnO, gefunden. Laut Literatur sind Manganoxide jedoch in den meisten Bbden
auch nur in sehr geringen Mengen enthalten. Sie binden hauptsachlich Schwermetalle und
konnen als Oxidationsmittel wirken [87]. Da Manganoxide bereits bei sehr niedrigen pH-
Werten negativ geladen sind sorbieren sie hauptsachlich Kationen wie z.B. Kobalt und Blei
[88]. Mdoglichweise oxidiert MnO; auch lodid zu elementarem lod im Bodenwasser [89]. In
Laborversuchen ist die Bildung von iod-organischen Verbindungen durch MnO, gezeigt
worden, es ist jedoch unklar, ob dieser Vorgang auch unter Umweltbedingungen stattfindet
[90].

Whitehead hat in einer Studie Uber britische Bdden &dhnlich gute Korrelation zwischen
stabilem lod und Aluminium- bzw. Eisenoxiden gefunden [65]. Bei ihm ist jedoch die
Korrelation zwischen lod und Aluminium (R? = 0,88) deutlich besser gewesen als die
zwischen Eisen und lod (R?=0,64). Auch er fand keinen Zusammenhang zwischen dem
Gehalt von Manganoxiden und lod [65].

5.3.3.3 KaorngroRenverteilung

Die KorngréRenverteilung hat keinen direkten Einfluss auf die Sorption von lod im Boden.
Sie ist jedoch gemal der Bodenkundlichen Kartieranleitung fiir den Feinboden (KorngroRRe
< 2 mm) zur Charakterisierung der Probenahmestandorte ermittelt worden [91].

Bei den meisten der untersuchten Boden handelt es sich um Lehm- und Sandbdden, davon
drei Boden aus reinem Sand (Bielefeld, Biendorf, Potsdam). Auch der Boden in Norderney
besteht groftenteils aus Sand der in den oberen Schichten einen geringen Tonanteil aufweist.
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Drei Boden bestanden hauptséchlich aus Schluff (Essen, Lahr, Puch) und zwei aus Ton
(Nordenham, Stotten).

Neben anderen Parametern hat die Kérnung Einfluss auf die PorengréRenverteilung und damit
auf die Sickerwassergeschwindigkeit. In Sandbdden versickern Niederschldge schnell, da sich
dort viele Grofl3poren ausbilden. Der Sand hat auBerdem die kleinste spezifische Oberflache
(< 0,1 m%g). In Schluffboden liegt ein hoher Anteil an Mittelporen vor. Dort gibt es viel
pflanzenverfugbares Wasser. Die spezifische Oberflache von Partikeln der Schlufffraktion
liegt zwischen 0,1 - 1 m?/g. Im Tonboden gibt es besonders viele Feinporen, die Wasser-
bewegung ist langsam. Dort kdnnen grofie Mengen an Wasser festgehalten werden, die nicht
pflanzenverfugbar sind. Allerdings neigen Tonbdden zur Ausbildung sekundérer Grobporen.
Trocknet der Tonboden aus, kdnnen sich Schrumpfrisse bilden. Diese kénnen durch Material
von der Oberflache verfillt werden, sodass ein Materialtransport in tiefere Schichten
stattfindet. Tonminerale haben eine groRe spezifische Oberflache (5 - 500 m?/g) [69].

Die Korngroienverteilung beeinflusst auRerdem die Lagerungsdichte. Liegen viele grof3e und
kleine Kérner nebeneinander vor, kdnnen sich hohe Lagerungsdichten ergeben, z.B. im Lehm
bis zu 2 g/m® [69].

Die Fahigkeit eines Bodens lonen festzuhalten wird als Kationen- (KAK) bzw. Anionen-
austauschkapazitat (AAK) bezeichnet. Tonminerale haben eine negative Nettoladung und
wirken deshalb als Kationenaustauscher. Sande und Schluffe sind ungeladen [69].

Da in den meisten Bbéden negative Ladungen (an Tonmineralen und organischer Substanz)
uberwiegen, ist die KAK meist deutlich hoéher als die AAK. Die variablen Ladungen an den
Kanten der Tonminerale sind in bestimmten pH-Bereichen jedoch positiv, sodass sie als
Anionenaustauscher wirken. Auch verschiedene Oxide, insbesondere Eisen und Aluminium,
weisen pH-abhangige positive Ladungen auf. Huminstoffe sind insgesamt immer negativ
geladen, aber auch an ihnen finden sich positive Teilladungen, z.B. durch Aminogruppen, die

zur Anionensorption beitragen [69].

5.3.3.4 pH-Wert

In den untersuchten Boden sind auch die pH-Werte bestimmt worden. Sie liegen alle im
Bereich von stark sauer (pH 4,0 - 4,9) bis schwach alkalisch (pH 7,1 - 8,0). Es gibt jedoch nur
zwei Boden die tber die gesamte Tiefe alkalisch sind (Ludwigshdhe und Gohre) [69].

Da sich viele der Bdoden in landwirtschaftlicher Nutzung befinden, muss davon ausgegangen
werden, dass der gemessen pH-Wert nicht unbedingt dem natlrlichen entspricht, da die
Bdden gekalkt worden sein kénnen. Dies flhrt zu einer Erhdhung des pH-Wertes.
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Die Aluminium- und Eisenoxide im Boden sind im sauren pH-Bereich positiv geladen und
koénnen unter diesen Bedingungen lod adsorbieren. Im neutralen bis leicht alkalischen Bereich
weisen sie dagegen kaum Oberflachenladung auf, sodass sie nur wenig lonen sorbieren [69].

In den meisten der untersuchten Boden sollte demnach eine Adsorption des lods an die Oxide

maoglich sein.

5.4 Oberflachenwasser

Die Oberflachenwasserproben sind von der BfG zur Verfligung gestellt worden. Es sind
dafiir, wie in Abschnitt 4.1 beschrieben, 15 Probenahmestellen an den groflen deutschen
Wasserstralien (Donau, Elbe, Ems, Oder, Rhein und Weser) ausgewahlt worden. VVon dem an
diesen Probenahmestellen gesammelten Wasser wurden monatlich Proben fir das IRS
abgeflllt, welche aufgrund der geringen Variation in den Werten zu Quartalsproben
zusammengefasst worden sind. In den folgenden Darstellungen wird jeder Fluss einzeln
betrachtet um den Verlauf von der Quelle zur Mundung besser beobachten zu kénnen.

In Abbildung 80 - Abbildung 85 sind die Ergebnisse der *?°I-Messungen gezeigt. Dabei ist zu
beachten, dass nur die jeweils nebeneinander stehenden Diagramme dieselbe Skalierung (Elbe
und Ems 0 - 90-10"" g/g, Weser und Rhein 0 - 70-10"" g/g und Oder und Donau
0-14- 10" g/g) besitzen.

Die gefundenen '?°I-Gehalte liegen zwischen 1,9 - 81,1- 10" g/g. Die héchste **I-Kon-
zentration wird in Geesthacht (Elbe) gefunden, die niedrigste in Regensburg (Donau). Im
Mittel reichten die Werte von 3,1 - 22,5 - 10" g/g. Der héchste Durchschnittswert findet sich
in Geeste (Ems, 22,510 g/g), der niedrigste Durchschnittswert in Regensburg (Donau,
3,1- 10" g/g). Die Donau weist insgesamt die niedrigsten Werte auf. Die héchsten Werte
sind an der Ems (mit Geeste als einziger Messstation) und an der Elbe (in Geesthacht) zu
finden. Auch hier scheint die Entfernung der Probenahmestelle zur Nordseekuste eine gewisse
Rolle zu spielen. Eine Erklarung fur die in Einzelféllen deutlich erhdhten Werte in Geesthacht
(Elbe) und Hoxter (Weser) konnten auch die in der Nahe liegenden Kernkraftwerke Kriimel

und Wiirgassen sein, falls dort **°I in die Umwelt freigesetzt worden ist.
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Daraoui gibt in seiner Dissertation *?°-Gehalte fiir Oberflachenwasser in Niedersachsen mit

4,3 - 16 - 10" g/g an [3]. Die Werte stimmen gut mit den gemessenen Quartalsmittelwerten

Uberein. Sie scheinen in den letzten 15 Jahren relativ konstant zu sein.

Die **"I-Konzentration ist bei den meisten Fliissen tiber den gesamten untersuchten Abschnitt

relativ konstant. Zwischen den Flussen ergeben sich jedoch erhebliche Unterschiede. Die

Ergebnisse sind in Abbildung 86 - Abbildung 91 dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit

sind alle Diagramme mit derselben Skala aufgetragen.

1271 Elbe
25—
9| Il Dresden
22,5 -
= | El Wittenberg
20-|{| B8 Tangermiinde
4| [ Geesthacht
17,5 -
=
& 15
N J
S 125
5 10
75 -
h]
25
0
= = = = = = ) ) s
o o o o o o o o o
- o o - - 3] o = -

2
127l Ems
254
]

22,54
204
17.5
=
= 15
- 4
S 125
5 10
75
5 —
2.5
0 -

= = = = s o ) o ]

& & & & & & & & &

o o o o o o o o o4

- o o = - o o - -

Abbildung 86: *¥’I-Ergebnisse der Flusswasserproben der
Elbe

Abbildung 87: **’I-Ergebnisse der Flusswasserproben der
Ems

5
27 Weser
234
s ] Il Hosxter
“7]| Hl Rinteln

20+
175+
=
5 154
o J
S 125
5 10
75
54
25+
0-l

= = = = i} s} o i} it}

= = = 5] = =1 = = =1

o o o o o o o o o

- i o = — i e - -

127] Rhein

Il Breisach Il Worms
[ Koblenz [ Wesel

L0 )

&
=4

2.0.2011
3.00.2011
4.0.2011
1.0.2012
2.Q.2012
3.0.2012
4.0.2012
1.Q.2013

Abbildung 88: **"I-Ergebnisse der Flusswasserproben der
Weser

Abbildung 89: **I-Ergebnisse der Flusswasserproben des
Rheins

91




Ergebnisse und Diskussion

1271 Oder 127l Donan

7| MM Eisenhiittenstadt 7| M Regensburg
“="7]| I Schwedt “="7]| Il Vishofen

—_
L 3
1

11107 glg]
=]
|

1271 1107 gig]

=
|

1.0.2011
1.0Q.2012
2.0.2012
3.0.2012
4.0.2012
1.0Q.2013
1.0Q.2011
1.0.2012
2.0.2012
3.0.2012
4.0.2012
1.0.2013

2.0.2011
3.0.2011
4.0.2011
2,0.2011
3.0.2011
4.0.2011

Abbildung 90: **"I-Ergebnisse der Flusswasserproben der  Abbildung 91: **’I-Ergebnisse der Flusswasserproben der
Oder Donau

Die gemessenen “?’I-Werte reichen von 2,4 - 22,8 -10° g/g. In Eisenhiittenstadt wird der
héchste Wert (22,8 - 10° g/g) gefunden, in Regensburg (Donau) und Breisach (Rhein) die
niedrigsten Werte (2,4 - 10 g/g).

Auch bei den Durchschnittswerten liefert Eisenhittenstadt (Oder) den hochsten Wert
(12,9 - 10°° g/g) gefolgt von Schwedt (11,6 - 10° g/g, Oder) und Geeste (11,2 - 10° g/g, Ems).
Die anderen Fliisse weisen deutlich niedrigere **’I-Konzentrationen im Wasser auf. Der
geringste durchschnittliche Gehalt an *?’I findet sich in Breisach (Rhein) mit 3,0 - 10° g/g.
Auch Weser (Hoxter 3,7-10°g/g und Rinteln 4,1-10°g/g) und Donau (Regenshurg
4,0 - 10° g/g und Vilshofen 4,2 - 10° g/g) liegen in einem ahnlichen Bereich.

Beim Rhein féllt auerdem auf, dass die Werte aus Wesel fast immer deutlich hoher sind als
die weiter flussaufwarts liegenden Stationen. AulRerdem weist Breisach, welches am néchsten
zur Quelle gelegen ist, in der Regel auch niedrigere Werte auf als Worms und Koblenz. Die
Unterschiede in den Konzentrationen an den Probenahmestellen des Rheins lassen sich durch
die vielen Industriestandorte entlang des Flusslaufes erklaren. Diese stellen zusétzliche
Quellen fiir *?’I dar, was einen Anstieg der Gehalte zur Folge hat. Im Gegensatz zum *?°| lasst
sich jedoch keinerlei Abhangigkeit mit der Entfernung zur Nordsee feststellen. Da das lod im
Flusswasser auch mehrere natlrliche Quellen hat wie Niederschlag, Oberflachenablauf und
Auswaschung aus dem Boden wird dies auch nicht erwartet.

In der Literatur wird fiir Flisse auRerhalb von menschlichem Einfluss 3 - 10° g/g und in der
Nahe groRer Stadte 15 - 20 - 10 g/g angegeben [46]. Sowohl die in dieser Arbeit ermittelten
Einzel- als auch die Durchschnittswerte liegen genau in diesem Bereich, wobei einige Flisse
(Donau, Weser, der Oberlauf des Rheins) eher im Bereich der unbeeinflussten Werte liegen

und andere (Ems, Oder) deutlich einen anthropogenen Einfluss aufweisen. Daraoui gibt in
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seiner Dissertation **’I-Konzentrationen von 7 - 10° g/g in Niedersachsischen Oberflachen-

wassern an, was gut mit den Werten der Elbe tbereinstimmt [3].

Aus den gemessenen Daten fiir **I und **’I sind wiederum Isotopenverhéltnisse berechnet
worden. In den folgenden Diagrammen (Abbildung 92 - Abbildung 97) sind die Ergebnisse
der Isotopenverhaltnisse dargestellt. Da sich dabei wiederum grof3e Unterschiede zwischen

den Flissen ergeben haben, sind nur die nebeneinander stehenden Diagramme gleich skaliert.

Die gefundenen Isotopenverhaltnisse reichen von 3,2 - 130,4 - 10°°. Der hochste Wert wird in

Hoxter (Weser, 130,4 - 10°) gemessen. Der niedrigste Wert stammt aus Eisenhiittenstadt
(Oder, 3,2 - 10) aufgrund der dort recht hohen *#’I-Konzentrationen.
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Abbildung 92: Ergebnisse der lIsotopenverhaltnisse der
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Abbildung 93: Ergebnisse der Isotopenverhaltnisse der
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Abbildung 94: Ergebnisse der Isotopenverhdltnisse der
Flusswasserproben aus der Weser

Abbildung 95: Ergebnisse der Isotopenverhaltnisse der
Flusswasserproben des Rheins
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Abbildung 96: Ergebnisse der Isotopenverhaltnisse der Abbildung 97: Ergebnisse der lIsotopenverhéltnisse der
Flusswasserproben der Oder Flusswasserproben der Donau

Werden die Durchschnittswerte betrachtet, so findet sich hier der hdchste Wert ebenfalls in
Hoxter (29,4 - 10°%), was jedoch nur aufgrund des einen stark erhdhten *?°I-Wertes der Fall ist
(Abbildung 94). Wird dieses Quartal nicht berticksichtig, liegt der Durchschnittswert fiir das
Isotopenverhaltnis in Hoxter nur noch bei 16,8 - 10°. Eine mégliche Erklarung fiir den stark
erhdhten Wert in Hoxter konnte das 15 km flussaufwaérts gelegene Kernkraftwerk Wirgassen
sein, welches sich jedoch seit 1997 im Riickbau befindet.

Der hochste Wert findet sich dann in Geesthacht (25,9 - 10). Den niedrigsten Wert liefern
durchschnittlich die Proben aus Eisenhiittenstadt (Oder, 6,7 - 10°®).

Die Fliisse mit den niedrigsten Isotopenverhaltnissen sind wie schon beim *?°I die Donau und
die Oder. Die hochsten Isotopenverhaltnisse finden sich in der Ems, der Weser und der Elbe
bei Geesthacht. Sie werden hauptsachlich durch die *°I-Gehalte beeinflusst.

Aufgrund der Literaturdaten sind in den Flusswasserproben Isotopenverhéltnisse zwischen
10° - 107 erwartet worden. Die meisten Proben liegen im Bereich von 10 - 10°8. Eine Probe
hat ein Isotopenverhaltnis von 107 (Hoxter, Weser, 4. Quartal 2012). Sie entsprechen also
genau den Erwartungen.

Um die Entwicklung der lodkonzentrationen entlang der Flusslaufe besser nachvollziehen zu
konnen werden die mittleren Gehalte der beiden lodisotope entlang der Flusslaufe dargestellt.
Abbildung 98 zeigt die mittleren '?°I-Konzentrationen an den jeweiligen Messstationen in
10" g/g. In Hoxter ist der Wert fur das 4. Quartal 2012 von der Mittelwertberechnung
ausgeschlossen worden, da er im Vergleich zu den anderen Werten um ca. einen Faktor 10
héher ist. In Abbildung 99 sind die mittleren *”I-Konzentrationen in 10”° g/g entlang der

Flusslaufe gezeigt.
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Bei allen Fliissen zeigt sich eine Zunahme der '?*|-Konzentration von der Quelle zur
Miindung. Dabei handelt es sich vermutlich um den Einfluss der anthropogen beeinflussten
Zuldufe, wie Industrieabwésser und Kléaranlagenabldufe. Dies entspricht bei fast allen
untersuchten Flussen, mit Ausnahme der Donau, einem Verlauf von Siiden nach Norden. Es
ist demnach auch eine Zunahme von Siiden nach Norden zu beobachten. Eine Verdnderung
der Werte von Osten nach Westen, wie sie bei den Niederschlagen und Aerosolen beobachtet
wird, l&sst sich im Flusswasser nicht feststellen. Die Werte in der Oder (im Osten
Deutschlands) sind tendenziell sogar héher als in der Weser, welche deutlich weiter im
Westen liegt. Es lasst sich nicht eindeutig sagen, ob die **I-Konzentration im Flusswasser

direkt von der Nordsee beeinflusst wird.

mittlere *°1-Konzentrationen mittlere *’1-Konzentrationen

Geesthacht

6,3

Tangerminde ?

4.3

& Koblenz

Regensburg

Regensburg

4,0 ©

Vilshofen

Abbildung 98: Mittlere **1-Konzentration pro Quartal Abbildung 99: Mittlere **’I-Konzentration pro Quartal
der Flusswasserproben in 10" g/g der Flusswasserproben in 10°° g/g

Die **I-Konzentration ist bei den meisten Fliissen, wie bereits erwahnt, tber den gesamten
Flusslauf relativ konstant. Es lassen sich weder Tendenzen von Siiden nach Norden noch von
Osten nach Westen ausmachen.

Lediglich der Rhein zeigt einen sprunghaften Anstieg von Worms (4,3 - 10 g/g) nach Wesel
(8,4 - 107 g/g). Da bereits in den Niederschlagen aus Essen hohe *'I-Gehalte gefunden
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worden sind, sind vermutlich die gleichen Quellen (Kohleverbrennung in der Stahlindustrie)
fur die Erhdhung der *#"1-Konzentration im Flusswasser verantwortlich.

Um den Austrag des lods bilanzieren zu kénnen, sind die Durchflussmengen an den
Probenahmestellen vor der Miindung bzw. bevor der Fluss Deutschland verlédsst betrachtet
worden. Da der Rhein, die Elbe und die Oder nicht in Deutschland entspringen, ist bei ihnen
auch der Eintrag aus dem Ausland erfasst und mit dem ermittelten Austrag verrechnet
worden. AulRerdem missen die Einzugsgebiete der Flisse betrachtet werden, da diese nicht
das gesamte Bundesgebiet (nur ca. 90 %) abdecken. Abbildung 100 zeigt die Einzugsgebiete
der grof3en deutschen Wasserstrallen sowie der Kustenbereiche von Nord- und Ostsee. Die
Grolke der jeweiligen Einzugsgebiete sowie die Durchflussmengen an den Messstationen
finden sich im Anhang in Tabelle 21.

Die Abflusse der kleineren Flisse und im Bereich des Tideneinflusses kénnen im Rahmen
dieser Arbeit nicht berlcksichtigt werden, sodass nur ein Minimalwert fir den Austrag
angegeben werden kann.

1291 und **"I-Konzentrationen und der Durchflussmengen an den

Anhand der mittleren
Sammelstellen lasst sich die jahrliche Austragsmenge der Flisse, bei Elbe, Oder und Rhein
korrigiert um den Eintrag, berechnen. Diese wird anschlielende auf die GroRe des
Einzugsgebietes bezogen. Dadurch ergibt sich ein durchschnittlicher jahrlicher Gesamtaustrag
(fiir die betrachteten Flisse) fiir *°I von 272,4 - 10™? g/m? und fur **I von 23,7 - 10° g/m?.
Die Austragsraten der einzelnen Flisse sind in Tabelle 9 aufgelistet. Ein Vergleich mit den

Eintragen wird im néchsten Abschnitt diskutiert.

Tabelle 9: Jahrliche Austragsraten aus den Einzugsgebieten der grof3en deutschen
WasserstraRen fir *°1 und *¥'1

Fluss 129 Austrag in 102 g/m%a ¥l Austrag in 10 g/m?/a
Donau 12,2 14
Elbe 39,5 1,2
Ems 17,9 0,9
Oder 128,9 15,5
Rhein 68,2 4,4
Weser 5,8 0,4

Die hohen Werte fur die Oder lassen sich dadurch erkldren, dass ein Teil ihres Einzugs-

gebietes nicht in Deutschland liegt. Sie bildet die Grenze zu Polen, von wo ebenfalls lod in
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den Fluss eingetragen wird. Die Austragsmenge wird also vermutlich tiberschétzt, da nur das

Einzugsgebiet in Deutschland betrachtet worden ist.
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Nordsee
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Abbildung 100: Einzugsgebiete der Flisse [92]

5.5 Vergleich der Kompartimente

In diesem Abschnitt werden die verschiedenen Kompartimente miteinander verglichen. Da
nicht an allen Standorten jede Probenart gesammelt worden ist, ist dies nur flr einzelne
Standorte mdglich. Es werden Niederschlag und Aerosol sowie Niederschlag, Aerosol, Boden
und FlieBgewasser miteinander verglichen. Am Ende werden die berechneten Isotopen-

129 _

verhaltnisse zusammen mit den und *?’1-Konzentrationen betrachtet.

5.5.1 Niederschlag und Aerosol

Das **1 aus der Atmosphare wird durch Niederschlage und Aerosole deponiert. In Abbildung
101 werden die mittleren jahrlichen '*°I-Depositionen durch Niederschlag und Aerosole
miteinander verglichen. Dabei ist zu beachten, dass nur das partikelgebundene lod in den

Aerosolen erfasst worden ist.
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Mittlere jihrliche **I-Deposition
durch Niederschlag und Aerosol
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Abbildung 101: Vergleich der mittleren jahrlichen ‘*°I-Deposition durch Niederschlag
(blau) und Aerosol (rot) in 10** g/m?, Sil = Schauinsland

Fir alle Stationen dominiert deutlich der Niederschlag im Vergleich zu den gesammelten

129 Ein Grund dafir ist die effektivere

Aerosolfraktionen als Quelle fir das deponierte
Auswaschung von lod durch den Niederschlag aus der Atmosphare. Die nasse Deposition
wird durch die Aufnahme von lod in Regen und Schnee, sowohl in den Wolken, als auch
wéhrend des Niederschlags bestimmt. Dabei wird sowohl partikel-gebundenes lod als auch
gasformiges elementares lod leicht deponiert, wahrend Methyliodid kaum ausgewaschen
wird. Die Deposition anderer gasformiger lodspezies hangt von ihrer chemischen Reaktivitat
ab [46]. Die trockene Deposition ist dagegen von der gravitationsbedingten Absetzung, der
Windstarke bzw. dem Transport durch Turbulenzen sowie von molekularer Diffusion
abhéngig. Auch die chemische Form spielt wiederum eine Rolle. Zusatzlich wird die trockene
Deposition von der Art und Dichte der Vegetation beeinflusst. Bei der Deposition von
partikel-gebundenem lod wird die Depositionsgeschwindigkeit hauptséchlich durch die
PartikelgroRe, die Windgeschwindigkeit und Turbulenzen beeinflusst [46]. Es werden
demnach bei der nassen Deposition auch Bestandteile der trockenen Deposition (Partikel und
gasformige lodspezies) mit ausgewaschen [74]. Lopez-Gutiérrez kommt bei Untersuchungen
von nasser und trockener Deposition in Sevilla (Spanien) ebenfalls zu dem Ergebnis, dass die
nasse Deposition dominiert [22]. Er stellt zudem fest, dass hauptsachlich partikel-gebundenes

lod ausgewaschen wird. Auch Englund hat beim Vergleich von nasser und trockener
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Deposition in Schweden die nasse Deposition als dominierend festgestellt [29]. Whitehead hat
anhand von durchschnittlichen Konzentrationen und Niederschlagsmengen bzw. Depositions-
geschwindigkeiten die jahrliche nasse und trockene Deposition von stabilem lod abgeschatzt.
Auch er kommt zu dem Schluss, dass durch die nasse Deposition mehr lod eingetragen wird
als durch die trockene [46].

Die Isotopenverhdltnisse (Abbildung 102) sind im Niederschlag ebenfalls hoher als in
Aerosolen. Da sich die Konzentrationen nicht direkt vergleichen lassen (g/g beim
Niederschlag und g/m® beim Aerosol) lasst sich nicht eindeutig feststellen, ob das hohere
Isotopenverhaltnis im Niederschlag durch einen hoheren Gehalt an *?°I verursacht wird oder
einen niedrigeren '?’I-Gehalt. Aufgrund der héheren Depositionsrate durch Niederschlage
lasst sich jedoch eine héhere **°1-Konzentration im Niederschlag vermuten.

Englund hat bei seinen Messungen von Aerosolen und Niederschldgen aus Schweden
ebenfalls die hoheren Isotopenverhéltnisse im Niederschlag gefunden [29]. Dadurch werden
die Ergebnisse aus der vorliegenden Arbeit bestéatigt.

Auch die Ubersicht Giber die Literaturdaten (Tabelle 1) zeigt, dass die Isotopenverhltnisse im

Niederschlag tendenziell etwas hoher sind als in Aerosolen.

Mittlere monatliche Isotopenverhiltnisse
in Niederschlag und Aerosol
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Abbildung 102: Vergleich der mittleren monatlichen Isotopenverhaltnisse im Niederschlag
(blau) und den Aerosolen (rot) in 10, Sil = Schauinsland
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5.5.2 Niederschlag, Aerosole, Boden und Fliel3gewasser

Sowohl die nasse als auch die trockene Deposition, gemessen anhand der Aerosole, tragen *%°|

in den Boden ein. AuBerdem erfolgt ein Austrag uber die FlieBgewasser. In der folgenden
Abbildung 103 werden deshalb die mittleren jahrlichen Depositionen durch die Niederschlage
und Aerosole und der Austrag Uber die FlieBgewésser mit den Depositionsdichten in den
Bdden verglichen. Dabei ist jedoch zu beachten, dass die Austrdge Uber das gesamte
Einzugsgebiet der Fliisse betrachtet werden, wéhrend die anderen Werte an einem bestimmten
Standort gemessen sind.

Da das *®I-Inventar in den oberen 50 cm der Béden um den Faktor 100 hoher ist als die Ein-
und Austrage wird an der Skala eine Achsenunterbrechung zwischen 500 - 20.000 eingefugt.
Der Vergleich vom Bodeninventar mit den Ein- und Austragen zeigt, dass **I im Boden
akkumuliert wird. Die geschatzten Austrage sind deutlich niedriger als die Eintrage was zu
einer Erhdhung des *?°I-Inventars im Boden fiihrt. Das **°I gelangt tiber die atmosphérischen
Eintrdge in den Boden und wird dort von der organischen Substanz festgehalten, wie in
Abschnitt 5.3.3.1 gezeigt worden ist. Ein Teil des lods wird auflerdem z. B. von den

abflielenden Niederschldgen wieder ausgewaschen [46].

Depositionen durch Niederschlag und Aerosol, Austrag
durch FlieBgewisser und Depositionsdichten im Boden

30,000 —
] | Niederschiag B Acrosol I Boden [ FlieBgewdisser ‘

60,000 7
-
[ —_—

20.000 -

1291’ Iln-'lﬂ g.'rlﬂzl

Hanmnover Potsdam Lahr/Sil

Abbildung 103: Vergleich der jéhrlichen Deposition durch Niederschlag (blau) und Aerosol
(rot) und dem Austrag durch FlieBgewasser (turkis) mit der Depositionsdichte in den
oberen 50 cm des Bodens (griin) in 102 g/m?, Sil = Schauinsland
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In seiner Studie tiber **I in Béden aus Deutschland hat Aumann ebenfalls den *°I-Gehalt im
Boden mit den Eintrdgen durch Niederschlage verglichen. Auch bei ihm liegen die Inventare
im Boden zwei GrolRenordnungen (ber denen im Niederschlag [34, 93]. Die in dieser Arbeit
gemessenen Eintrdge und Bodeninventare entsprechen damit tendenziell den von Aumann
veroffentlichten Daten.

Die Isotopenverhéltnisse im Niederschlag und in den Aerosolen fallen hoher aus als im
Boden, da die '*°I-Konzentrationen bei ihnen hauptsachlich von der Nordsee beeinflusst
werden. Durch die permanenten Eintrdge in den letzten 50 Jahren sind auch die
Isotopenverhaltnisse in den Boden gestiegen. Im Boden ist jedoch viel *2’I gespeichert, sodass
relativ groRe Mengen an '#| eingetragen werden koénnen, ohne das Isotopenverhaltnis zu
verédndern. In Abbildung 104 sind die Isotopenverhaltnisse im Boden aus Potsdam im
Vergleich mit den dort gemessenen mittleren monatlichen Isotopenverhaltnissen im
Niederschlag und Aerosol dargestellt. Da das Isotopenverhéltnis im Flusswasser nicht an
derselben Stelle bestimmt werden kann, wird es nicht mit den anderen Werten verglichen.

Mittl. monatl. Isotopenverhiltnis im Niederschlag und Aerosol
und Isotopenverhilinisse im Boden in Potsdam
Isotopenverhaltnis [1079]
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Abbildung 104: Vergleich der mittleren Isotopenverhéltnisse in Niederschlag (blau) und
Aerosol (rot) mit den Isotopenverhéltnissen im Boden (griin) in Potsdam in 10°°

Daran, dass die Isotopenverhéltnisse insbesondere in den unteren Bodenschichten deutlich
niedriger sind als in den Eintrdgen zeigt sich, dass '*°I hauptsachlich in den oberen
Bodenschichten festgehalten wird. Die Migration in tiefere Schichten erfolgt nur langsam.
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Die Isotopenverhéltnisse in den Aerosolen sind auflerdem teilweise durch die Resuspension
von Bodenpartikeln (Partikel > 1 pm) beeinflusst, weshalb sie einen &hnlichen Bereich
abdecken wie die Isotopenverhéltnisse in den oberen 10 cm des Bodens [94].

In Tabelle 10 sind neben den Ergebnissen aus Potsdam auch die der anderen Stationen

aufgefuhrt:

Tabelle 10: Vergleich des mittleren monatlichen *21/*?"1-Isotopenverhéltnisses im Niederschlag und im Aerosol mit

den °1/**"|-1sotopenverhaltnissen im Boden der jeweiligen Probenahmeorte

Probenahmeort Mittl. Isotopenverh. Mittl. Isotopenverh.  Isotopenverhéltnisse
im Niederschlag [10°] im Aerosol [10] im Boden [10°]

Hannover 223,1 +168,2 152,8 + 92,2 2,7-52,0

Potsdam 118,6 + 72,9 63,3+ 44,0 4,6 - 106,2

Lahr/Schauinsland 112,9 £ 70,1 42,7+ 35,2 59-454

In Hannover liegen die Isotopenverhdltnisse sowohl im Niederschlag als auch in den
Aerosolen noch deutlicher tber denen im Boden. Da hier die Distanz zur Nordsee am
geringsten ist, sind auch die Isotopenverhaltnisse im Niederschlag und Aerosol am hdchsten,
sodass im Boden im Verhaltnis immer noch weniger *°I enthalten ist. Die in den Boden
eingetragenen *?°I-Mengen werden durch das ebenfalls im Boden gespeicherte *2'I verdiinnt.
Die absoluten Gehalte von **I im Boden sind demnach deutlich groRer als im Niederschlag
und Aerosol, sie werden jedoch durch die ebenfalls hohen Gehalte von **'I ausgeglichen. Da
das **"I-Inventar in der Regel mit der Tiefe konstant ist und das **°I aus der Atmosphére in
den Boden eingetragen wird, wird das Isotopenverhaltnis im Boden von oben nach unten
niedriger.

Bei Krupp und Aumann sind ebenfalls Daten zu den Isotopenverhaltnisse im Niederschlag
(Krupp) und im Boden (Aumann) an denselben Standorten zu finden [34, 93]. Auch bei ihnen
liegen die Isotopenverhaltnisse im Niederschlag leicht hoher (6,0 - 9,7 - 107) als im Boden
(0,5 - 4,6 - 107 in den oberen 10 cm). Sie kommen damit zu vergleichbaren Ergebnissen wie
in dieser Arbeit.

Allgemein liegen die in der Literatur gefundenen Isotopenverhéltnisse im Niederschlag etwas
hoher als in Aerosolen und Bodenproben (siehe Tabelle 1: Ubersicht tiber die in der Literatur
genannten Isotopenverhéltnisse). Die gefundenen Ergebnisse stimmen demnach mit der

Literatur Uberein.
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5.5.3 Isotopenverhaltnisse

Um den Einfluss der Konzentrationen von **I und *#'I auf das Isotopenverhéltnis noch einmal
deutlich zu machen, werden die berechneten Isotopenverhaltnisse in Abhéngigkeit von den
Gehalten aufgetragen. Um die Luftproben mit den anderen vergleichen zu kdnnen werden sie
von g/m® auf g (lod)/g (Luft) umgerechnet. Dafiir wird mit einer Dichte der Luft von

1291 und '*'I-Gehalte als auch die Isotopen-

1,184 kg/m* gerechnet. Da sich sowohl die
verhéltnisse in den verschiedenen Probenarten um mehrere GrélRenordnungen unterscheiden
werden beide Achsen logarithmisch skaliert. Zusétzlich werden zum Vergleich von A.
Daraoui unveroffentlichte Ergebnisse von Meerwasserproben aus Nord- und Ostsee zur
Verfligung gestellt [95].

In Abbildung 105 sind die Isotopenverhdltnisse aus Niederschlag, Aerosol, Boden und
Oberflachenwasser aus dieser Arbeit in Abhangigkeit von der *?°I-Konzentration dargestellt

und zusétzlich die von Daraoui bestimmten Daten fir Nord- und Ostsee.

Isotopenverhiltnisse in den untersuchten Proben
in Abhiingigkeit vom *’I-Gehalt
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Abbildung 105: Vergleich der Isotopenverhaltnisse in allen Kompartimenten mit den **I-Gehalten, * = Daten
von A. Daraoui (unveréffentlicht), Aerosol in g (lod)/g (Luft) mit p(Luft) = 1,184 kg/m®
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Die Isotopenverhéltnisse in den Proben stehen mit den **I-Gehalten in den Proben in einem
direkten Zusammenhang. Daran zeigt sich, dass das '*°I einen direkten Einfluss auf das
Isotopenverhaltnis einer Probe hat. Beim Niederschlag und Oberflachenwasser ist zu sehen,
dass beide ein ahnliches Verhaltnis von *°I-Gehalt zum Isotopenverhéltnis haben, da sie auf
zwei parallel nebeneinander verlaufenden Linien liegen. Die Werte im Flusswasser sind
insgesamt jedoch niedriger als im Niederschlag, was auf eine Verdiunnung durch andere
Quellen hindeutet.

Im Vergleich mit den Meerwasserproben zeigt sich, dass, vor allem im Niederschlag, die
Isotopenverhaltnisse zwar im selben Bereich liegen, die '?°I-Gehalte im Meerwasser
allerdings deutlich hoher sind. Hier spielt die hohere Salzkonzentration im Meerwasser eine
Rolle. Auch im Aerosol sind die Isotopenverhéltnisse dhnlich hoch wie im Niederschlag und
Meerwasser. Die '*°I-Konzentration (angegeben im g (lod)/g (Luft)) ist noch deutlich
niedriger als im Niederschlag. Die héchsten '*°I-Gehalte finden sich in den Bodenproben.
Dort sind die Gehalte noch viel hoher als im Meerwasser. Die Isotopenverhaltnisse sind in
den Bodenproben allerdings nicht ganz so hoch.

Um festzustellen ob auch das **'I die Isotopenverhaltnisse beeinflusst, werden in Abbildung
106 die berechneten Isotopenverhaltnisse in Abhéngigkeit von den **I-Gehalten aufgetragen;
wiederum im Vergleich mit den Meerwasserproben.

Da die Datenpunkte parallel zur y-Achse verlaufen, sind die Isotopenverhéltnisse unabhangig
von der *’I-Konzentration. Es lasst sich allerdings feststellen, dass in den unterschiedlichen
Kompartimenten groBe Unterschiede in den *2’I-Gehalten vorherrschen.

Dadurch l&sst sich erklaren, warum die Niederschldge und Aerosole dhnlich hohe Isotopen-
verhaltnisse aufweisen wie das Meerwasser, obwohl sie deutlich weniger *°I enthalten. Da
sowohl im Niederschlag als auch in den Aerosolen die *’I-Konzentrationen in einem jeweils
deutlich niedrigeren Bereich liegen ergeben sich dieselben Isotopenverhéltnisse wie im
Meerwasser. Dass im Oberflachenwasser hohere **’I-Gehalte vorliegen als im Niederschlag
liegt daran, dass in den FlieBgewdassern Wassermassen aus unterschiedlichen Quellen und
Regionen gemischt werden, die unterschiedliche Isotopenverhéltnisse enthalten. Dabei wird
z. B. auch lod aus den umliegenden Boden ausgewaschen, sodass das durch den Niederschlag
eingetragene Isotopenverhaltnis verdunnt wird [10]. Somit l&sst sich die leichte Verschiebung
des Oberflachenwassers im Vergleich zum Niederschlag in Abbildung 105 erkléaren bzw. die

niedrigeren Isotopenverhéltnisse.
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Isotopenverhiltnisse in den untersuchten Proben
in Abhiingigkeit vom *’I-Gehalt
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Abbildung 106: Vergleich der Isotopenverhaltnisse in allen Kompartimenten mit den **'I-Gehalten, * = Daten
von A. Daraoui (unveréffentlicht), Aerosol in g (Probe)/g (lod) mit p(Luft) = 1,184 kg/m®

Auch Michel hat in Untersuchungen von Meerwasser, Niederschlag und Oberflachenwasser
aus Niedersachsen eine Verdinnung der Isotopenverhaltnisse durch **’I vom Meer iiber den
Niederschlag in die Oberflachenwasser festgestellt [10].

Im Boden ist durch den Jahrtausende langen Eintrag sehr viel stabiles lod gespeichert. Er

enthalt deshalb die groRte Menge an *’I.

Daraus resultieren auch die niedrigen Isotopen-
verhaltnisse im Boden. Es muss viel mehr **I in den Boden eingetragen werden als das zum
Beispiel beim Niederschlag der Fall ist, um eine signifikante Erhéhung des Isotopen-
verhaltnisses zu erreichen.

Daraoui hat bei seinen Messungen von Bodenproben aus Deutschland und Chile ebenfalls
beobachtet, dass die Isotopenverhaltnisse vom *?°I-Gehalt abhangig sind [12]. Er fiihrt die
Anderungen im Isotopenverhéltnis auf die Mischung von lod aus dem Meer mit pranuklearem
lod, welches ein deutlich geringeres Isotopenverhaltnis aufweist als das Meerwasser, zurtick.

Die hier gemachten Beobachtungen stimmen demnach gut mit den Literaturdaten Gberein.
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5.6 Beurteilung der Ergebnisse

Die in diesem Projekt gefundenen Ergebnisse zeigen, dass in allen Kompartimenten eine
massive Verdnderung der Isotopenverhaltnisse im Vergleich zum prénuklearen Isotopen-
verhaltnis von 1,5 - 10™*? stattgefunden hat [2].

Veranderungen in den Kompartimenten

Im Vergleich mit friher gemessenen Daten, wie z.B. die seit 1997 am ZSR aufgenommenen

129 und **"|-Eintrage

Zeitreihen zu Niederschlag, Oberflachen- und Grundwasser sind die
relativ konstant geblieben und tendenziell eher zuriickgegangen [3-8]. Der Vergleich mit den
bereits vorhandenen Daten aus Deutschland aus den letzten 15 bis 20 Jahren ergibt, dass sich
keine signifikanten Veranderungen der Ein- und Austrdge oder des Inventars feststellen
lassen. Da jedoch in den meisten Fallen nicht dieselben sondern nur vergleichbare Standorte
beprobt worden sind und aulRerdem andere Probenahme- und Analysetechniken verwendet
wurden ist ein Vergleich nur bedingt mdglich. Sowohl im Niederschlag als auch in den
Aerosolen stimmen die Isotopenverhaltnisse der vorliegenden Arbeit mit den Vergleichs-
werten (berein. Bei den Depositionsdichten im Boden gibt es eine gute Ubereinstimmung im
Vergleich zur Literatur. Aumann hat an den gleichen bzw. vergleichbaren Standorten etwas
hohere Werte gefunden als sie hier vorgestellt worden sind, was sich durch Unterschiede in
der Probenahme und der Messtechnik erkléaren lasst. Die Werte aus diesem Projekt sind in
guter Ubereinstimmung mit den Werten von Ernst und Daraoui [3, 4, 34]. Da die aktuellen
Werte gut mit denen Ende der 1990er Jahre gefundenen Gbereinstimmen, ist davon
auszugehen, dass sich das *?°I-Inventar in den Boden in den letzten 15 Jahren kaum verandert
hat. Die Isotopenverhéltnisse in den oberen Bodenschichten sind im selben Bereich wie die

1291 und '?"I-Konzen-

der in den 1990ern in Deutschland genommenen Proben. Auch die
trationen sowie die Isotopenverhaltnisse im FlieBgewéasser sind in den letzten 15 Jahren
konstant geblieben.

Um zeitliche Verénderungen im Ein- und Austrag sowie dem Inventar im Boden besser
beurteilen zu konnen, sollten die in dieser Arbeit durchgefihrten Messungen zu einem
spateren Zeitpunkt noch einmal wiederholt werden. Nur so kdnnen mégliche Verédnderungen

und deren Ausmale festgestellt werden.
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Bilanzierung

Um die Entwicklung des '#I-Inventars fiir die nachsten Jahre oder Jahrzehnte zu
prognostizieren masste eine Bilanzierung des lodtransports erstellt werden. Fir die Eintrage
ist dies Uber die Depositionsraten durch den Niederschlag und die Aerosole mdglich, wobei
zwei Dinge zu beachten sind. Zum einen wird durch den Niederschlag immer auch ein Teil
der trockenen Deposition mit ausgewaschen. Aullerdem werden bei den hier erfassten Werten
die Niederschlagssammler an Tagen ohne Niederschlag gespult und so ebenfalls die trockene
Deposition mit gemessen. Zum anderen konnte flr die trockene Deposition nur der partikel-
gebundene Anteil des lods betrachtet werden, welcher maximal 20 - 30 % der lodkon-
zentration in der Luft ausmacht [33, 96]. Wie grol? der Anteil des gasférmigen lods an der
Deposition ist, ist nicht bekannt. Insgesamt lasst sich der Eintrag des *°I aus der Atmosphare
uber die Niederschlage und die Aerosole nur ungefahr abschatzen.

Das lodinventar im Boden kann immer nur fur eine bestimmte Schichtdicke angegeben
werden. Laut Daraoui befinden sich zurzeit (Proben von 1998 - 2003) bei einer Probenahme
bis in 50 cm Tiefe mehr als 90 % des **°I noch in den oberen 20 cm des Bodens [12]. Luo hat
bei der Untersuchung von LoRboden (Probenahme bis in 60 bzw. 90 cm Tiefe) aus China im
Oberboden (< 20 cm) zwei GroRenordnungen hdhere *#°I-Gehalte gefunden als in den unteren
Schichten [38]. Daher sollten die in diesem Projekt entnommenen 50 cm den aktuellen
12%|_Gehalt in den Béden gut charakterisieren.

Der Austrag von lodisotopen Uber die FlieRgewasser ist kompliziert zu beschreiben. Es muss
dafiir bekannt sein wieviel Wasser im Laufe eines Jahres aus Deutschland abgeflossen ist,
wieviel lod darin enthalten war und gegebenenfalls wieviel lod beim Zufluss bereits enthalten
ist. Gilfedder hat eine Massenbilanz fur stabiles lod fur den Bodensee erstellt [50]. Dabei hat
er sowohl Zu- und Abfliisse betrachtet als auch die lodkonzentration. Die *?’I-Konzentration
in den Flissen sind im Rahmen dieser Arbeit gemessen worden. Fir eine Bestimmung des
Austrags sind auBerdem die Durchflisse an den Miindungen bzw. an der Stelle wo der Fluss
Deutschland verlasst, ermittelt worden. Bei den Flissen die nicht in Deutschland entspringen,
ist zusatzlich der Eintrag nach Deutschland bestimmt worden. Daftir wurden die Werte an der
ersten Messstation in Deutschland verwendet. Mittels dieser Werte ist ein ungeféhrer Wert fiir
den Austrag ermittelt worden. Zusatzlich muss jedoch der Austrag tiber den Tidenbereich von
Nord- und Ostsee sowie der Flisse, die nicht in die Einzugsgebiete der grofen Wasserstralien
fallen (ca. 10 % des Bundesgebiets) abgeschétzt werden. Da dies aus Zeitgriinden nicht
maoglich war, ist eine Bilanzierung des lodinventars in Deutschland im Rahmen dieser Arbeit
nicht durchfuhrbar.
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Dosisbewertung

Da mehr als 80 % des aufgenommenen lods in der Schilddriise konzentriert werden ist es
sinnvoll die Gefahrdung durch **°1 an der Schilddriisendosis festzumachen [48].

In ihrer Dissertation hat Schmidt berechnet, welches Isotopenverhéltnis in der Nahrung und
Atemluft eines Menschen vorliegen darf, um auf eine Schilddriisenjahresdosis von 0,9 mSv
zu kommen [6]. Dabei handelt es sich um den Wert, der laut § 47 der Strahlenschutz-
verordnung durch Emission aus Kerntechnischen Anlagen hochstens zustande kommen darf
[97]. Bei einem Erwachsenen ware dafiir ein Isotopenverhaltnis von 1,2 - 10 nétig, unter der
Annahme, dass das Isotopenverhéltnis in der Nahrung und Atemluft dem in der Schilddrise
entspricht. Anhand eines in der Nahe von '*I-Emittenten angenommenen Isotopen-
verhaltnisses von 6,7 -10™ hat sie die Schilddriisenjahresdosis eines Erwachsenen mit
0,05 mSv bestimmt. Dieser Wert liegt deutlich unter dem zuléssigen Wert von 0,3 mSv. Bei
der Untersuchung von kompletten Mahlzeiten haben Michel und Mitarbeiter Isotopen-
verhaltnisse von 10 - 107 gefunden [96]. Da relativ hohe lodgehalte in den Nahrungsmitteln
gefunden worden sind, hat er angenommen, dass das urspriunglich enthaltene lod beim
Kochen weitgehend verloren gegangen und spater durch Zusatz von iodiertem Speisesalz mit
niedrigem Isotopenverhaltnis ersetzt worden ist. Bei der Untersuchung von menschlichen
Schilddriisen (1998 - 2002) fand er Isotopenverhaltnisse zwischen 2 -10° - 3-10%. Die
relativ niedrigen Werte hat er damit erklart, dass in den Lebensmitteln die das meiste lod
enthalten die niedrigsten Isotopenverhéltnisse gefunden worden sind, da die Isotopen-
verhéltnisse in den Lebendmitteln durch das stabile lod im Boden verdiinnt wurde.

Die hochsten Isotopenverhaltnisse der in dieser Arbeit untersuchten Proben sind mit bis zu
1-10° im Niederschlag gefunden worden. Dieser wirkt sich allerdings nur indirekt auf die
lodaufnahme aus, da dadurch der lodeintrag in den Boden beeinflusst wird und es auBerdem
zur Deposition von lod auf Blattern, z. B. bei Gemise, kommen kann.

Die Aufnahme von *?°I Giber die Atemluft wird tber das Isotopenverhaltnis in der Luft bzw.
den Aerosolen bestimmt. Neben der direkten Aufnahme (ber die Atemluft kdnnen Aerosole
auch Uber die Nahrung aufgenommen werden, da sie sich auBerdem auf den Blattern von
Pflanzen ablagern kénnen. In den Aerosolen finden sich maximal Isotopenverhéltnisse von
4-107. Sie liegen demnach mehr als zwei GroRenordnungen unter dem fiir eine erhohte
Schilddrusendosis relevanten Verhaltnis. Die Isotopenverhéltnisse in den Aerosolen sind zur
heutigen Zeit nicht dosisrelevant.

Das lod aus dem Boden gelangt tiber die Aufnahme in Pflanzen entweder direkt in unsere
Nahrung oder Uber den Umweg als Tierfutter. Auflerdem besteht bei Blattgemise die
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Maoglichkeit, das Gber die Resuspension von Bodenpartikeln auf den Blattern abgelagerte lod
aus dem Boden direkt aufzunehmen. Mit den Transferfaktoren vom Boden in Nahrungsmittel
hat sich z. B. Klipsch in seiner Dissertation beschéftigt [5]. An dieser Stelle soll darauf nicht
weiter eingegangen werden. Das hdchste Isotopenverhéltnis in den in dieser Arbeit unter-
suchten Boden liegt bei 1-107. Ebenso wie bei den Aerosolen liegt dieser Wert mehrere
GroRenordnungen unter dem relevanten Bereich von > 107.

Die zurzeit in Deutschland messbaren Isotopenverhaltnisse sind demnach in Bezug auf eine
Gefahrdung der Bevélkerung durch erhohte Schilddriisendosen durch *?°I als unbedenklich
einzustufen. Aufgrund der weiterhin kontinuierlichen Freisetzung von *#°I durch die WAAs in
La Hague und Sellafield ist jedoch davon auszugehen, dass die Isotopenverhéltnisse in den
Umweltkompartimenten in Deutschland weiter ansteigen werden. Die Veranderung der
Isotopenverhaltnisse bzw. des **°I-Inventars muss auch weiterhin tiberwacht werden, um eine
maogliche Gefahrdung der Bevolkerung rechtzeitig zu erkennen und gegebenenfalls Gegen-

mafRnahmen ergreifen zu konnen.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Das natirliche **°I-Inventar und damit auch das natiirliche *?°1/*?"I-1sotopenverhaltnis sind
durch die anthropogenen Eintrdge deutlich ins Ungleichgewicht geraten. Es sind bereits
Untersuchungen zur Verteilung des *?°I in der Umwelt durchgefiihrt worden. Eine umfassende
Betrachtung des Ein- und Austrags sowie des Inventars im Boden ist in Deutschland bisher
jedoch nicht durchgefiihrt worden.

Im Rahmen dieser Arbeit sind deshalb Uber zwei Jahre monatlich Niederschlags- und
Aerosolproben in ganz Deutschland gesammelt worden um den Eintrag von **1 und **’I zu
messen. Zur Bestimmung des lodinventars im Boden sind auflerdem an 30 Probenahmestellen
Proben bis in 50 cm Tiefe entnommen worden. Um den Austrag des lods zu ermitteln sind
Quartalsproben von 15 Probenahmestellen an den grofRen Deutschen Wasserstra3en ebenfalls
uber zwei Jahre hinweg gesammelt worden.

Im Niederschlag wird eine Abnahme der '?°I-Konzentration von Norden nach Siiden bzw.
Westen nach Osten festgestellt. Dies entspricht einer Abnahme mit gréerer Entfernung zur
Kiiste. Beim *?'I lasst sich ein deutlicher Einfluss der Nordsee erkennen, fiir die Stationen die
weniger als 50 km von der Nordsee entfernt sind. Bei allen anderen Stationen ergeben sich
recht geringe Unterschiede. Die Isotopenverhaltnisse sind im Norden und Westen wiederum
deutlich hoher als im Suden und Osten. Das Isotopenverhaltnis wird hauptséchlich durch die
12%|_Gehalte bestimmt. Die berechneten Depositionsraten bestatigten die bereits anhand der
Konzentrationen gemachten Beobachtungen. Sie sind mit der Entfernung der Probenahme-
standorte von der Kiiste korreliert. Bei den *?’I-Depositionsraten lassen sich zwei Gruppen
beobachten. Die Standorte in bis zu 50 km Entfernung von der Nordseekiste sind direkt von
der Nordsee beeinflusst und weisen etwa doppelt so hohe Depositionen wie die restlichen
Standorte auf. Ein Vergleich der *?°I- und **’I-Depositionen ergab keine Korrelation zwischen
den beiden, sodass auf unterschiedliche Quellen fiir die beiden Isotope im Niederschlag
geschlossen werden kann.

Um die lodgehalte in den Aerosolen zu bestimmen sind Filterproben von vier Messstationen
analysiert worden. Wie auch beim Niederschlag sind die héchsten **°1-Gehalte im Norden
gefunden worden. Die **I-Konzentration im Osten ist etwas héher gewesen als in der Mitte
Deutschlands, da der Wert wahrscheinlich durch die Néhe zu einer GroRstadt (Berlin)
beeinflusst wird. Im Stiden ist der Wert erwartungsgemaR am niedrigsten. Beim **7[ lasst sich
feststellen, dass die Werte eher lokal beeinflusst sind. Die Isotopenverhaltnisse folgen dem
erwarteten Trend. Es hat sich eine Abnahme von Norden nach Suden und von Westen nach
Osten ergeben. Auch die berechneten Depositionsraten entsprechen den Erwartungen. Fir das
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29| sind sie im Norden am hdchsten und zeigen eine gute lineare Korrelation mit der
Entfernung zur Nordsee, die dessen Hauptquelle ist. Bei der **'I-Deposition zeigen sich
deutlich die lokalen Einflusse, wie z.B. die Nutzung fossiler Brennstoffe als Energiequelle.
Sie ist deshalb nicht mit der Entfernung der Probenahmestandorte von der Nordsee korreliert.
Auch beim Aerosol hat sich keine Korrelation zwischen den Depositionsraten ergeben.

Der Eintrag von *?°| nach Deutschland scheint sowohl im Niederschlag als auch im Aerosol
von der Nordsee bestimmt zu werden, was die in der Literatur gemachten Angaben bestétigt.
Zusétzlich wurde bei den Aerosolen ein Vergleich von zwei unterschiedlichen Messsystemen
in Braunschweig durchgefiihrt. Insgesamt waren die Ergebnisse der Glasfaserfilter aus der
lodfalle, die auch fiir die anderen Stationen untersucht worden sind, besser mit den
Ergebnissen aus Hannover (ebenfalls Glasfaserfilter) vergleichbar.

Die '?°|-Konzentration im Boden hat fiir fast alle Standorte den erwarteten exponentiellen
Abfall mit der Tiefe gezeigt. Die gefundenen Werte waren im Norden und Westen am
hochsten und nahmen nach Siiden und Osten ab. Die '?’I-Gehalte sind in den meisten
Bodenproben mit der Tiefe konstant gewesen. Ausnahmen bilden die Proben von Norderney
und aus Gohre, die jedoch spezielle Bodenparameter aufwiesen. Es liel sich keine
geographische Tendenz fiir die *?’I-Konzentration feststellen, die Bodeneigenschaften spielen
dabei eine groRere Rolle als der lodeintrag. Aufgrund der mit der Tiefe konstanten *#'I-
Konzentration wird das Isotopenverhaltnis hauptsachlich von der '?°I-Konzentration
beeinflusst. Die hdchsten Werte in den oberen Schichten werden im Norden und Westen
gefunden. Wie erwartet sinkt das Isotopenverhéltnis in allen Proben mit der Tiefe ab. Die
hochsten Werte fir die **I-Depositionsdichten finden sich im Norden und Westen. Das
2| Inventar in den Boden nimmt nach Siiden und Osten ab. Fiir das *?’I lassen sich keine
eindeutigen Trends in der Deposition ausmachen. Tendenziell werden die Werte jedoch nach
Osten hin niedriger. Eine Korrelation mit der Entfernung zur Nordsee lieR sich weder bei **I
noch beim *?| feststellen.

Die Flache in Aachen ist gesondert betrachtet worden, da sie etwa zwei Jahre vor der
Probenahme neu angelegt worden ist. Es lie sich deutlich der Einfluss der Bearbeitung
erkennen.

Beim Vergleich mit den untersuchten Bodenparametern haben '?°I und ¥l ein unter-
schiedliches Verhalten gezeigt. Wird der lodgehalt mit dem Gehalt an organischer Substanz
verglichen zeigt das **I eine positive lineare Korrelation. Fir das 2l lasst sich nur eine
schwache Korrelation feststellen. Beim *’I haben sich dagegen positive Korrelationen mit

den Gehalten an Aluminium- und Eisenoxiden finden lassen. Fiir das *?°I ergaben sich keine
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Korrelationen mit den Oxidgehalten. Mangan ist meist negativ geladen und sorbiert deshalb
kaum lod. Es kann aber als Oxidationsmittel, auch fur lodid wirken.

Die lodgehalte in den Oberflachenwasserproben sind quartalsweise analysiert worden, da die
Monatswerte nur geringe Variationen aufwiesen. Die gefundenen *?°I-Konzentrationen sind
tendenziell im Norden am hochsten gewesen. Da jedoch alle Flusse mit Ausnahme der Donau
von Suden nach Norden flieRRen, lasst sich ein Einfluss der Reemissionen aus der Nordsee
nicht eindeutig bestimmen. Die *?’I-Gehalte in den Flissen sind sehr unterschiedlich, da sie
von verschiedenen Quellen beeinflusst werden. Sie sind jedoch unabhéngig vom aus der
Nordsee freigesetzten lod. Bei den Isotopenverhaltnissen fanden sich wiederum die héchsten
Werte im Norden und Westen. Sie sind hauptsachlich durch den **I-Gehalt beeinflusst. Die
berechneten jahrlichen Austrage liegen fiir *2°I bei 272,4-10"2 g/m?und fiur **'I bei
23,7-10° g/m?.

Der Vergleich der Deposition durch Niederschlag und Aerosole hat bei allen Vergleichs-
stationen ergeben, dass die Deposition durch Niederschlage dominiert. Auch das
durchschnittliche Isotopenverhéltnis ist im Niederschlag héher als im Aerosol. Vermutlich ist
im Niederschlag verhaltnismaRig mehr *2° enthalten als in den Aerosolen.

Das *®I-Inventar im Boden ist um zwei GréRenordnungen héher als im Niederschlag und in
den Aerosolen. Der Austrag ist aulerdem niedriger als die Eintrage. Die Isotopenverhéltnisse
im Boden sind dagegen insbesondere in den unteren Bodenschichten deutlich niedriger als im
Niederschlag und in den Aerosolen. In den oberen 10 cm des Bodens finden sich ahnliche
Isotopenverhaltnisse wie in den Aerosolen, da diese teilweise durch Reemissionen von
Bodenpartikeln beeinflusst werden.

Werden die Isotopenverhaltnisse mit den Gehalten an **°I und *2’I verglichen zeigt sich, dass

das Isotopenverhaltnis hauptsachlich durch das **I

beeinflusst wird. Die groRte
12%|_Konzentation findet sich in den Bodenproben. Da dort jedoch auch die hdchsten
127.Gehalte vorliegen sind die Isotopenverhéltnisse dort relativ niedrig. Die lsotopen-
verhéltnisse im Niederschlag und Aerosol sind fast so hoch wie im Meerwasser, was den
Einfluss der Nordsee deutlich macht. Die lodkonzentration im Meerwasser ist insgesamt
jedoch hoher als im Niederschlag und insbesondere als in den Aerosolen. In den
FlieBgewéssern sind die Isotopenverhaltnisse aufgrund der Verdunnung, durch aus dem
Boden ausgewaschenes lod, niedriger [10].

Die Beurteilung der Ergebnisse zeigt, dass sich die atmosphdrischen Eintrége in den letzten
15 - 20 Jahren nicht signifikant verandert haben. Auch bei den Inventaren im Boden ergeben

sich keine deutlichen VVerénderungen.
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Eine Bilanzierung des **°I-Kreislaufs in Deutschland konnte nicht durchgefiihrt werden, da
die Datenlage nicht ausreichend ist.

Die Gefahrdung der Bevolkerung ist anhand der Schilddriisendosen betrachtet worden. Die
Beurteilung ergab, dass gemessenen Isotopenverhéltnisse mehr als zwei Gréfienordnungen
unter dem als kritisch angesehenen Verhaltnis von > 107 liegen.

Im Rahmen dieser Arbeit ist bereits eine breite Datengrundlage zu den Eintrdgen, dem
Inventar und den Austragen von **°I und *?’1 in Deutschland prasentiert worden. Es bleiben
jedoch einige Punkte offen, die einer weiteren Untersuchung bedurfen. Anhand der in dieser
Arbeit gesammelten Daten lasst sich noch nicht klaren wie weit der Einfluss des sea-sprays
ins Landesinnere reicht. Daflr mussten mehr Niederschlagsmessungen in Kistennahe
durchgefiihrt werden und diese auf **°I und **'I hin untersucht werden. Dabei sollte der
Sammelzeitraum weiter verkirzt werden, um eine bessere Auflésung der Daten zu erreichen
und weiterhin die Windrichtung (vom Meer oder vom Festland) aus der die Niederschlage
kommen mit betrachtet werden.

Des Weiteren sollte der Unterschied in den Sammelsystemen fir die Aerosolfilter weiter
untersucht werden. Trotz unterschiedlicher Sammeleigenschaften der Filter sollten sich keine
Unterschiede in den Isotopenverhaltnissen ergeben. Idealerweise mussten die beiden Sammel-
systeme dabei direkt nebeneinander positioniert werden, damit sie die gleiche Luft ansaugen.
Auch der Einfluss der Bodenparameter auf die Sorption von lod im Boden sollte durch die
Entnahme von weiteren Bodenproben eingehender untersucht werden.

Um den Austrag von lod durch FlieBgewasser besser bilanzieren zu kdnnen, missen die
Gebiete betrachtet werden, welche nicht von den groRen Deutschen Wasserstralien entwéssert
werden, da diese im Rahmen dieses Projekts nicht erfasst werden konnten. Auch stellt sich die
Frage, in wieweit der Tideneinflussbereich mitbetrachtet werden muss, da hier eine
Vermischung von Fluss- und Meerwasser erfolgt. AuBerdem sollte versucht werden den
Anteil des gasformigen lods an der Deposition zu bestimmen. So kdénnte eine Gesamtbilanz
fur den lodkreislauf in Deutschland erstellt werden.

Insbesondere sollte die Speziation des lods in allen Kompartimenten betrachtet werden. Da
dies jedoch noch nicht bei allen Probenarten direkt mdglich ist, missen daflr geeignete
Methoden, z.B. Extraktionen, entwickelt werden. Dadurch kdnnten weitere Informationen

uber den Transport des lods in der Umwelt gewonnen werden.
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7 Anhang

7.1 Charakteristische Grenzen

Kalibriergeradenmethoden nach DIN 32645 [71]
Kalibrationsgerade
y=a+b-X

Reststandardabweichung

_ Z(yi-?i)z jZ[yi-(a+b.Xi)]2

N2 N-2
Steigung
b= Z(Xi'i) (yi'y)

2 (xi-X)?

Standardabweichung der Steigung
55
Sp= —
2 (xi-X)?

Nachweisgrenze

Sy 11 2%
= =hp | St
b na N Sy

Mit f = N-2 und P = 95%, einseitige Fragestellung, Xy = Nachweisgrenze, s, =
Reststandardabweichung der Messwerte y; zur Kalibrationsgerade, b = Steigung der
Kalibrationsgerade, t;5 = Tabellenwert der t-Verteilung, na = Anzahl von
Parallelbestimmungen in einer Analysenprobe, N = Anzahl der Gehaltstufen der Kalibration,

X = Mittelwert der N Standardgehalte, x; = Gehalt des i-ten Kalibrationsstandards
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Erkennungsgrenze nach DIN 25842-10 [72]

Das Verfahren fir die Berechnung der Erkennungsgrenze nach DIN 25842-10 ist in der

Dissertation von Szidat beschrieben [7].

Erkennungsgrenze (x|, in fg)

X120= Kjo* T(0)
Mit
1(0) =+/2 - u(0)?

u (0) = Standardmessunsicherheit der Blindwertproben als Standardabweichung der **I-Kon-
zentration der Blindwerte, K;-, = Quantil der Normalverteilung zur Wahrscheinlichkeit o, dass
ein Fehler 1. Art begangen wird (o = 0,05 und somit k., = 1,645)

7.2 Braunschweig

Da bei der Untersuchung der Aerosolfilter aus Braunschweig signifikante Unterschiede zu
den anderen Stationen festgestellt worden sind, ist ein Vergleich zweier Messsysteme
durchgefuhrt worden, wie bereits kurz in Abschnitt 5.2.2 erlautert wurde. An dieser Stelle
werden die Ergebnisse ausflhrlicher beschrieben und diskutiert.

Die Ergebnisse der '?°I-Gehalte sind in Abbildung 107 zu sehen. Die Werte fiir die
Agrarmeteorologie reichen von 1,1 - 21,3 - 10™" g/m®, die der PTB sind signifikant héher und
liegen zwischen 7,4 - 28,1 - 10" g/m®. Alle gemessenen Werte aus Braunschweig sind im
Vergleich mit den anderen vier Stationen jedoch absolut gesehen eher niedrig und liegen im

unteren Drittel des gemessenen Schwankungsbereichs (1,2 - 88,9 - 10™ g/m®).
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Abbildung 107: Ergebnisse der Vergleichsmessung in Braunschweig fiir **1
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Die am n&chsten zu Braunschweig gelegene Vergleichsstation ist Hannover, weshalb die
Werte mit dem Wert von August 2012 verglichen werden. Der Wert fur Juli 2012 steht aus
dem bereits genannten Grund leider nicht zur Verflgung. In Hannover wurden im
August 2012 19,6 - 10" g/m*® **°I gemessen. Der Mittelwert der **I-Konzentration der im
betrachteten Zeitraum von der PTB gesammelten Proben (20,0 - 107" g/m®) ist mehr als
dreimal so hoch wie der der Proben aus der lodfalle der Agrarmeteorologie (6,7 - 10 g/m®).
Der Wert der PTB Proben stimmt als gut mit dem aus Hannover Uberein. Das ist etwas
unerwartet, da es sich wie erwahnt um unterschiedliche Sammelsysteme handelt. Es wurde
zunichst eine bessere Ubereinstimmung mit dem Wert der Agrarmeteorologie vermutet.

Fiir das gemessene '#’I ergibt sich jedoch ein gegenteiliges Bild, wie in Abbildung 108

gezeigt ist:

1271 110 g/m?)
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Abbildung 108: Ergebnisse der Vergleichsmessung in Braunschweig fiir ¥

Bei den '?’I-Konzentrationen finden sich in den Proben der Agrarmeteorologie Werte
zwischen 1,2 - 14,1 - 10”° g/m?, in den Proben der PTB jedoch nur 0,37 - 0,93 - 10”° g/m?®.
Werden die mittleren Werte aus Braunschweig mit dem vom August 2012 (5,8 - 10 g/m?)
aus Hannover verglichen, zeigt sich, dass der Wert aus Hannover berdurchschnittlich hoch
war. Er passt also deutlich besser zu dem der Agrarmeteorologie. Fur **’I liegen die Werte der
Agrarmeteorologie im selben Bereich wie die anderen Stationen (0,5 - 9,5-107° g/m®),
wahrend die der PTB sich nur mit dem unteren Bereich tiberschneiden. Dies zeigt sich auch in
den mittleren **’I-Konzentrationen. Der Wert der Agrarmeteorologie (4,1 - 10 g/m®) liegt in
der gleichen GroRenordnung wie der Mittelwert von Potsdam (3,8 - 10° g/m®). Dort wird der
hochste Wert der vier Vergleichsstationen gemessen.

Der Mittelwert der PTB-Proben fiir 2’1 (0,66 - 10”° g/m®) ist dagegen fast um den Faktor drei
kleiner als der niedrigste Wert der Vergleichsstationen (Offenbach 1,8 - 10° g/m?).
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Fir die Agrarmeteorologie ergeben sich Isotopenverhaltnisse von 8,2 - 49,0 - 107 (siehe

21 und

Abbildung 53). Der Wert vom 13.8. - 20.8. liegt aufgrund von einem niedrigen
einem sehr hohen **"I-Gehalt nur bei 0,8 - 10 und wird von der Betrachtung ausgeschlossen.
Die Werte stimmen gut mit denen der anderen vier Stationen (8,0 - 377,3 - 10”) tiberein. Die
Werte der PTB-Filter liegen dagegen zwischen 132,0 - 621,8 - 10 und weisen damit teilweise
deutlich hohere Werte auf als alle anderen Stationen. Dies lasst sich wiederum durch die
Mittelwerte verdeutlichen. Wiahrend der Mittelwert der Agrarmeteorologie mit 26,1 - 10
sogar noch unterhalb derer der anderen Stationen liegt, ist der Wert der PTB mit 314, 5 - 10°°
hingegen doppelt so hoch wie der aus Hannover (152,8 - 10°).

Auch die '*'I-Werte zeigten gute Ubereinstimmung. Lediglich die **°I zeigten fiir den
untersuchten Zeitraum einen groRen Unterschied (Faktor 3) in den Werten.

Die Ursache fir die stark unterschiedlichen Werte konnte in den verwendeten
Filtermaterialien liegen. Membranfilter (wie die Polypropylenfilter der PTB) haben groRere
Stromungswidersténde als Faserfilter (z.B. Glasfaserfilter (aus den lodfallen)). Dadurch ergibt
sich auch eine geringere Beladungskapazitat. Um den Stromungswiderstand zu verringern
kann entweder die FiltergrofRe erhdht werden, die PorengroRe oder bei Membranfiltern die
Anzahl der Poren vergroRert oder die Dicke des Filters verringert werden. Dies wirkt sich
jedoch zumeist negativ auf die Sammeleffizienz aus. Da die lodfallen und der high volume
sampler der PTB sowohl mit sehr unterschiedlichen Durchflussgeschwindigkeiten als auch
sehr unterschiedlichen FiltergroRen und -arten betrieben werden, kénnen sich dadurch groRRe
Unterschiede in der Sammeleffizienz ergeben. Dieser Effekt wirkt sich auch auf die
ermittelten lodkonzentrationen aus. Es bleibt jedoch unklar, warum sich auch deutliche
Unterschiede in den Isotopenverhéltnissen ergeben. Diese sollten laut Literatur unabhangig
von der PartikelgroBe sein [4, 94]. Warum sich trotzdem Unterschiede in den
1291127 |sotopenverhaltnissen zwischen den beiden Sammelsystemen ergeben lieR im

Rahmen dieser Arbeit nicht festgestellen.

7.3 Aachen

Die Probenahmefléche in Aachen wird getrennt von den anderen Stationen betrachtet, da die
Flache zwei Jahre vor der Probenahme neu angelegt worden ist. Es wird deshalb eine
gleichmé&Rige Verteilung des lods in den oberen Bodenschichten erwartet. In Abbildung 109
sind die '?I-Konzentrationen im Bodenprofil aus Aachen dargestellt. Zur besseren
Vergleichbarkeit mit den Werten der anderen Proben ist das Profil aus Essen (ca. 100 km

Nordostlich) ebenfalls in der Graphik eingetragen.
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Abbildung 109: *°I-Gehalte im Boden in Aachen in Abhangigkeit von
der Tiefe im Vergleich mit Essen

Die gemessenen *?°I-Konzentrationen reichen von 67,1 - 136,0 - 10 g/g. Die oberen 20 cm
weisen dabei einen nahezu konstanten '#°I-Gehalt (108,9 - 136,0 - 10 g/g) auf. Unterhalb
von 20 cm werden die Werte niedriger (67,1 - 74,5 - 10" g/g), sind im Vergleich zu Essen
(25,4 - 29,2 - 10" g/g) aber immer noch deutlich erhoht. Dies zeigt deutlich die Homo-
genisierung der Bodenschichten.

Die ?"I-Gehalte sind in der Regel mit der Tiefe konstant. Hier sollte eine Homogenisierung
der Bodenschichten keine groRen Anderungen hervorrufen. Sollte allerdings anderer Boden
auf die Flache aufgetragen worden sein, dessen lodgehalt sich deutlich vom urspriinglichen
Boden unterscheidet, misste dies im Profil sichtbar werden. In Abbildung 110 sind die
gemessenen lodkonzentrationen aus Aachen und Essen dargestelit.

Da sich die gemessenen *#’I-Werte mit der Tiefe nicht signifikant andern, lasst sich hier keine
groRe Veranderung feststellen. Da davon auszugehen ist, dass das **'I auch vorher
gleichmaRig Uber die Tiefe verteilt gewesen ist, ist hier auch nicht mit einer sichtbaren
Verénderung gerechnet worden.

Die Isotopenverhaltnisse sollten demnach in Aachen mit der Tiefe relativ konstant sein, da
sowohl das **°I als auch das *?’I kaum Variationen mit der Tiefe aufwiesen. Die berechneten
Isotopenverhéltnisse sind bereits in Abschnitt 5.3.2 graphisch dargestellt worden.

Die '*I-Gehalte und somit auch das Isotopenverhaltnis weisen eine deutliche Veranderung im
Vergleich mit einer ungestorten Flache auf. Beim *?I l4sst sich dieser Einfluss nicht eindeutig

feststellen, da dieses in der Regel einen konstanten Verlauf mit der Tiefe aufweist, woran
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auch eine Homogenisierung der Bodenschichten nichts &ndern wirde. Lediglich der Eintrag

von ortsfremdem Boden mit einem anderen Gehalt an stabilem lod hétte einen Einfluss.
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Abbildung 110: **"I-Gehalte im Boden in Aachen in Abhangigkeit von

der Tiefe im Vergleich mit Essen

7.4 Daten

Niederschlag

Tabelle 11: Messdaten der Niederschlagsproben

Norderney Schleswig

Monat  Nieder- 271 in 129 in 129122 | Nieder 27 in 129 in 129127

schlag 10° g/g 10 g/g in10° | -schlag 107 g/g 107 g/g in 10°°

inmm W U W U W U |inmm W U w U w U
Mrz. 11 8 98 033 164 0,59 165 8 24 14 0,08 54 0,20 395 26
Apr. 11 8 59 044 192 0,69 319 26 10 18 015 6,1 0,23 329 29
Mai 11 45 25 019 16,0 0,57 636 54 72 23 011 129 048 546 32
Jun. 11 112 22 022 132 047 591 62 91 22 013 109 0,40 490 33
Jul. 11 88 35 017 201 0,72 558 33 137 23 014 49 0,18 208 14
Aug. 11 128 20 0,09 11,0 0,39 542 31 248 15 013 6,8 0,24 454 42
Sep. 11 89 36 018 9,6 0,35 264 16 128 25 011 100 0,36 388 21
Okt. 11 77 28 019 119 043 421 32 101 23 017 116 0,43 487 40
Nov. 11 5 34 013 123 0,44 354 19 19 25 017 16,7 0,60 650 50
Dez. 11 158 25 011 246 0,88 987 55 135 22 010 126 045 561 33
Jan. 12 89 24 010 164 0,59 662 36 104 20 006 121 044 599 29
Feb. 12 17 42 016 322 1,15 747 39 41 35 009 19,0 0,68 531 23
Mrz. 12 13 54 015 233 084 424 19 13 31 006 186 0,66 582 23
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Apr. 12 49 45 0,17 173 0,62 378 20 48 25 007 76 0,27 303 14
Mai 12 47 30 013 8,6 0,31 279 15 54 19 0,04 38 0,14 197 8
Jun. 12 100 35 011 7.9 0,29 224 11 93 31 014 73 0,26 230 13
Jul. 12 128 31 014 134 048 422 25 169 34 012 6,0 0,22 173 9
Aug. 12 85 46 007 336 1,20 724 28 60 52 0,11 8,7 0,31 165 7
Sep. 12 98 23 0,07 133 0,48 567 27 87 41 014 131 0,48 315 16
Okt. 12 104 20 0,04 106 0,38 522 21 89 23 0,07 96 0,35 407 19
Nov. 12 50 22 0,06 16,3 0,59 732 33 65 26 008 12,7 0,46 475 23
Dez. 12 108 18 0,04 16,0 0,57 852 36 112 19 0,08 7.2 0,26 370 20
Jan. 13 44 24 005 16,1 0,09 669 14 86 21 005 155 0,56 739 31
Feb. 13 21 35 004 214 0,58 609 26 27 2,7 005 16,0 0,59 574 23
Hannover Essen
Monat  Nieder- 27 in 1290 in 129122 | Nieder- 27 in 129 in 129121
schlag 107 g/g 10 g/g in10° | schlag 10 g/g 10 g/g in 10°°
inmm W U w U W U | inmm W U w U w U
Mrz. 11 9 25 0,07 108 0,40 418 18 19 39 023 95 0,35 238 16
Apr. 11 46 24 0,14 40 0,15 163 11 27 2,7 012 33 0,12 121 7
Mai 11 23 32 012 56 0,21 174 9 23 43 0,13 8,2 0,29 186 9
Jun. 11 96 21 0,13 4.2 0,16 196 14 84 32 017 94 0,34 287 18
Jul. 11 54 15 014 34 0,12 220 21 116 32 019 388 0,32 275 19
Aug. 11 77 14 010 19 0,07 132 11 147 1,7 012 22 0,08 128 10
Sep. 11 33 22 019 15 0,06 67 6 57 6,5 038 25 0,09 37 3
Okt. 11 62 1,7 013 38 0,14 224 19 79 3,7 005 44 0,16 119 5
Nov. 11 2 25 015 20 0,07 80 6 6 31 0,12 37 0,13 117 6
Dez. 11 97 28 0,20 56 0,20 199 16 141 25 0,13 85 0,30 336 21
Jan. 12 103 14 010 5,6 0,20 382 29 128 1,7 0,07 9.2 0,23 520 24
Feb. 12 14 1,7 006 153 0,38 865 36 27 73 021 204 0,73 275 13
Mrz. 12 14 1,3 0,04 43 0,15 315 15 21 6,5 0,21 93 0,33 142 7
Apr. 12 22 32 011 6,1 0,22 189 9 69 47 015 5,6 0,20 117 6
Mai 12 50 25 0,13 50 0,18 198 12 41 30 0,16 6,1 0,22 198 13
Jun. 12 70 14 0,09 17 0,07 125 10 93 29 011 26 0,10 88 5
Jul. 12 90 23 012 3,0 0,11 125 8 119 31 011 3,7 0,13 119 6
Aug. 12 46 46 0,16 29 0,11 63 3 33 3,0 0,13 37 0,13 123 7
Sep. 12 34 15 006 20 0,07 132 7 44 38 0,19 44 0,16 115 7
Okt. 12 78 09 006 13 0,05 137 10 87 13 004 14 0,05 105 5
Nov. 12 30 1,1 005 24 0,09 227 14 40 2,7 0,08 3.2 0,12 117 5
Dez. 12 75 1,1 0,05 39 0,14 359 21 131 24 004 74 0,27 300 12
Jan. 13 53 26 005 77 0,28 287 12 128 26 008 94 0,34 362 18
Feb. 13 34 82 0,16 6,2 0,23 75 3 57 25 0,05 88 0,16 350 9
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Offenbach Potsdam
Monat  Nieder- 27 in 129 in 129122 | Nieder- 27 in 129 in 1291027
schlag 10° g/g 10 g/g in10° | schlag 10° g/g 10 g/g in 107
inmm W U w u W U/| inmm W u w u w U
Mrz. 11 13 24 0,09 10 0,04 42 2 17 19 006 11 0,05 59 3
Apr. 11 22 16 0,07 2,0 0,07 119 6 38 28 0,17 2,3 0,09 81 6
Mai 11 29 1,3 0,09 29 0,10 221 17 18 26 015 23 0,09 87 6
Jun. 11 70 14 009 10 0,04 71 5 48 19 012 26 0,10 134 9
Jul. 11 90 12 0,12 53 0,19 422 43 193 3,1 0,13 1,6 0,06 51 3
Aug. 11 93 1,7 010 08 0,03 47 3 68 14 012 09 0,03 60 6
Sep. 11 33 19 012 05 0,02 25 2 59 16 010 15 0,06 95 7
Okt. 11 31 19 012 26 0,09 137 10 39 15 006 17 0,06 112 6
Nov. 11 1 14 010 05 0,02 35 3 2 29 020 09 0,03 29 2
Dez. 11 140 0,7 005 21 0,08 307 26 72 26 023 27 0,10 104 10
Jan. 12 54 1,0 0,07 49 0,18 509 41 57 23 013 55 0,20 235 16
Feb. 12 4 20 0,06 16 0,06 80 4 33 25 0,07 6,6 0,24 265 12
Mrz. 12 14 007 12 0,04 84 5 9 30 0,08 6,0 022 197 9
Apr. 12 42 15 0,07 22 0,08 148 9 18 1,7 0,07 26 0,09 146 8
Mai 12 57 14 008 13 0,05 91 6 42 19 010 16 0,06 81 5
Jun. 12 128 18 010 0,6 0,03 32 2 98 26 012 172 0,05 45 3
Jul. 12 105 2,7 013 172 0,05 45 3 148 23 013 11 0,05 48 3
Aug. 12 38 2,7 009 06 0,03 23 1 37 26 013 25 0,09 96 6
Sep. 12 45 29 010 17 0,07 60 3 35 24 008 25 0,09 100 5
Okt. 12 94 1,2 0,06 1,0 0,04 85 6 32 1,8 0,07 1,9 0,07 104 6
Nov. 12 53 09 005 04 0,02 49 3 49 1,3 0,06 13 0,05 96 5
Dez. 12 78 1,1 0,05 2,0 0,07 186 11 49 1,7 0,07 3,9 0,06 230 10
Jan. 13 41 0,8 0,03 0,8 0,03 94 5 75 19 004 58 021 294 12
Feb. 13 39 1,3 0,03 20 0,07 157 7 40 1,1 003 10 0,04 96 4
Gorlitz Lahr
Monat  Nieder- 27 in 129 in 1291227 | Nieder- 27 in 2 in 1291027
schlag 10° g/g 10 g/g in10° | schlag 10° g/g 107 g/g in 107
inmm W U w U W U | inmm W U w U w U
Mrz. 11 28 14 0,10 14 0,05 99 8 26 1,1 0,05 1,8 0,08 155 10
Apr. 11 28 15 0,10 15 0,06 103 8 22 14 0,06 1,2 0,05 86 5
Mai 11 40 1,3 0,07 16 0,06 127 9 40 25 017 26 0,09 101 8
Jun. 11 42 1,3 0,10 1,9 0,07 144 12 150 1,2 0,09 0,9 0,04 73 6
Jul. 11 192 19 0,10 1,0 0,04 50 80 1,7 0,10 1,9 0,07 107 7
Aug. 11 76 10 007 04 0,02 43 4 99 21 015 172 0,05 57 4
Sep. 11 62 0,8 0,07 0,6 0,02 66 46 09 0,08 0,3 0,01 29 3
Okt. 11 25 1,3 0,07 2,5 0,09 197 13 49 0,8 0,07 1,4 0,05 166 16
Nov. 11 0 04 003 0.2 0,01 58 5 1 09 004 02 0,01 25 2
Dez. 11 60 1,3 012 34 0,12 259 25 96 09 004 18 0,07 196 11
Jan. 12 91 1,3 0,05 3,8 0,14 287 16 66 12 004 33 0,12 278 13
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Feb. 12 41 18 005 6,6 0,24 362 17 11 09 004 08 0,03 93 6
Mrz. 12 19 2,5 0,06 54 0,20 215 9 19 0,7 0,04 1,8 0,06 255 17
Apr. 12 58 1.0 004 1,0 0,04 99 6 65 15 0,10 1,7 0,06 114 9
Mai 12 62 1,3 004 10 0,04 78 4 73 1,3 0,07 13 0,05 95 6
Jun. 12 105 18 0,11 1,0 0,04 55 4 150 1,1 0,03 0,8 0,03 65 4
Jul. 12 143 19 011 0,5 0,03 29 2 110 1,7 0,10 11 0,05 65 5
Aug. 12 117 20 011 08 0,04 39 3 54 24 0,08 0,6 0,03 27 2
Sep. 12 37 1,2 005 21 0,08 174 10 65 30 008 12 0,05 41 2
Okt. 12 29 14 0,06 1,2 0,05 79 4 101 06 006 04 0,02 69 7
Nov. 12 60 1,2 005 08 0,03 66 109 0,8 006 07 0,03 87 7
Dez. 12 40 1,1 005 15 0,06 136 71 08 005 16 0,06 205 16
Jan. 13 82 0,8 0,03 1,9 0,07 223 11 34 0,8 0,02 1,4 0,06 177 9
Feb. 13 37 1,2 002 23 0,09 198 8 66 12 002 17 0,03 144 4
Nirnberg Minchen
Monat  Nieder- 27 in 1290 in 1291221 | Nieder- 27 in 1290 in 129121
schlag 10° g/g 10 g/g in10° | schlag 10° g/g 10 g/g in 107
inmm W U w u W U | inmm W u w u w U
Mrz. 11 10 18 0,07 12 0,05 66 4 62 16 0,07 05 0,02 29 2
Apr. 11 48 15 010 0,6 0,02 38 3 16 1,1 005 0,8 0,03 74 4
Mai 11 69 18 011 10 0,04 56 4 118 20 011 0,8 0,03 40 3
Jun. 11 56 16 010 05 0,02 32 2 110 20 007 04 0,02 19 1
Jul. 11 142 1,1 010 1,2 0,04 106 11 167 28 0,15 08 0,03 27 2
Aug. 11 58 22 014 05 0,02 24 2 98 0,7 003 0,3 0,01 37 3
Sep. 11 47 1,7 0,10 0,3 0,01 16 1 100 0,6 0,02 0,3 0,02 48 3
Okt. 11 41 16 011 14 0,05 89 7 40 10 004 09 0,03 84 4
Nov. 11 1 0,8 0,07 0,2 0,01 19 2 1 10 004 01 0,01 14 1
Dez. 11 86 0,8 0,06 1,8 0,07 228 21 101 0,6 0,04 1,6 0,06 278 22
Jan. 12 73 09 004 19 0,07 211 12 93 1,3 008 17 0,06 132 10
Feb. 12 14 14 054 28 0,10 20 21 16 0,07 27 0,10 163 9
Mrz. 12 9 42 0,28 2,1 0,08 50 4 20 1,1 010 2.2 0,08 198 19
Apr. 12 17 14 0,07 17 0,06 126 8 65 15 008 13 0,05 85 5
Mai 12 62 14 009 20 0,07 141 10 86 1,3 0,08 15 0,06 115 8
Jun. 12 46 1,7 0,04 08 0,03 45 2 182 09 003 03 0,02 33 2
Jul. 12 95 19 004 08 0,03 40 2 70 15 004 04 0,02 27 2
Aug. 12 47 1,3 0,06 05 0,02 33 2 212 1,1 0,03 0,3 0,02 23 2
Sep. 12 55 15 0,07 0,7 0,03 47 3 49 1,1 0,04 1,1 0,05 106 6
Okt. 12 36 0,9 0,03 0,6 0,03 68 4 62 06 004 02 0,02 35 4
Nov. 12 71 08 004 06 0,03 72 5 64 1,2 0,06 0,2 0,02 14 2
Dez. 12 86 1,1 0,05 1,8 0,07 160 9 83 0,8 0,05 1,0 0,04 127 9
Jan. 13 41 76 0,15 2,0 0,03 26 1 80 0,9 0,03 0,7 0,03 78 4
Feb. 13 41 0,7 002 11 0,02 156 6 86 0,6 003 07 0,03 110 6

W = Messwert, U = Messunsicherheit
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Tabelle 12: Entfernung der Niederschlagssammelstellen von der Nordsee

Ort der Niederschlagssammlung Entfernung zur Nordseekiste km
Offenbach 400
Munchen 675

Alle anderen Standorte siehe Boden Tabelle 16

Aerosole

Tabelle 13: Durchsatz der Aerosolsammler

Ort der Probenahme Filtermaterial Durchsatz in m%h Filter pro Woche Malie der Filter
Hannover Glasfaser 3 7 @=5cm
Offenbach Glasfaser 3 1 @=5cm
Potsdam Glasfaser 3 7 @=5cm
Freiburg Glasfaser 3 2 @=5cm
Braunschweig (PTB) Polypropylen 200 1 60 - 60 cm
Braunschweig (Agrar) Glasfaser 3 1 @=5cm
Tabelle 14: Messdaten der Aerosolfilterproben
Hannover Offenbach

Monat Durch- 27 in 129 jn 129427 in | Durch- 127 jn 12 jn 1291 127 i

satz 10° g/m? 10" g/m® 10° satz 10° g/m® 10 g/m® 10°

inm*  w U w U w U inm* w U w u w
Mrz. 11 - - - - - - - 1875 6,8 019 220 037 319 11
Apr. 11 1495 14 007 204 087 1483 10,2 1871 20 0,22 269 1,09 1331 187
Mai 11 1337 09 0,06 151 066 1680 129 1880 14 012 128 0,33 925 9,6
Jun. 11 1586 1,1 006 422 176 3773 269 1935 06 003 140 0,69 2506 179
Jul. 11 1520 10 0,07 21,2 0,9 204,7 158 1846 09 005 140 064 1534 111
Aug. 11 2350 14 006 157 0,67 1123 7,0 1779 1,2 005 100 0,47 80,3 50
Sep. 11 1952 25 009 234 099 933 5,3 1827 09 004 90 044 1020 68
Okt. 11 2408 1,7 006 200 0,84 1181 6,6 1782 13 0,05 120 05 904 55
Nov. 11 1916 41 016 289 121 702 4,0 1867 56 035 50 025 8,9 0,7
Dez. 11 1933 32 014 452 188 1398 85 1797 24 013 270 1,30 1108 7,9
Jan. 12 2425 1,7 007 596 245 3358 19,0 1797 19 011 420 199 2202 16,3
Feb. 12 1897 28 012 784 328 2773 16,7 1571 15 008 500 235 3376 240
Mrz. 12 1930 35 0,15 889 372 2516 151 1571 32 019 510 245 1564 118
Apr. 12 2334 23 010 234 098 1006 6,1 1557 1,2 0,07 188 0,68 1500 10,1
Mai 12 1844 23 008 155 0,67 661 3,7 1691 0,7 005 48 019 725 58
Jun. 12 1879 22 008 162 0,70 711 3,9 1713 0,7 003 27 013 410 2,5
Jul. 12 - - - - - - - 1637 05 003 35 015 714 5,6
Aug. 12 1930 58 0,24 196 084 334 2,0 1785 09 005 93 036 1048 7,0
Sep. 12 1876 15 006 156 0,67 1050 64 1453 1,7 009 16,1 0,62 940 6,2
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Okt. 12 2356 1,3 0,04 152 0,64 1153 6,1 1725 1,2 007 89 034 715 4,9
Nov. 12 1844 20 008 240 1,01 1189 69 1632 19 012 172 0,66 883 6,4
Dez. 12 2288 18 007 276 115 1494 83 1570 20 010 189 0,73 921 57
Jan. 13 - - - - - - - 1987 20 006 175 0,29 849 2,7
Feb. 13 - - - - - - - 2202 16 004 171 0,28 1057 34
Potsdam Schauinsland (Freiburg)
Monat Durch- 27 in 2 in 29127 in | Durch- 27 in 129 in 1291227 in
satz 10° g/m® 10 g/m?® 10° satz 10° g/m® 101 g/m? 10°
inm* W U w U w U inm* W U w u w

Mrz. 11 481 3,7 002 270 4,00 703 31 2203 05 001 73 013 1463 4,5
Apr. 11 2433 82 083 325 360 493 8,7 1768 14 006 190 032 1334 6,2
Mai 11 1914 38 029 103 103 387 53 1770 21 023 148 055 664 8,1
Jun. 11 2791 6,2 025 265 115 420 2,2 2214 23 011 158 1,06 812 14,8
Jul. 11 2124 41 020 19,1 093 454 2,8 1768 6,2 038 180 198 458 106
Aug. 11 2015 16 009 117 051 708 4,6 1774 29 005 100 043 338 1,7
Sep. 11 2404 45 019 316 136 687 3,6 2212 32 006 55 023 17,2 0,8
Okt. 11 1847 59 029 341 150 57,0 34 1738 1,1 0,04 36 009 312 14
Nov. 11 1796 77 028 215 105 275 15 1772 15 011 12 0,09 8,0 0,8
Dez. 11 2191 50 0,22 76,7 321 1514 82 2209 12 010 45 0,17 352 31
Jan. 12 1756 26 010 408 169 1530 7,7 1767 22 017 61 023 268 2,3
Feb. 12 1715 26 0,12 455 188 1754 9,7 1767 15 0,08 88 032 567 3,7
Mrz. 12 2098 74 021 458 0,77 612 2,0 2212 15 009 76 028 509 3,6
Apr. 12 1645 20 009 114 049 554 3,1 1774 12 0,03 40 0,06 334 1,0
Mai 12 2021 24 009 80 035 328 1,7 2219 35 023 61 026 17,3 14
Jun. 12 1772 28 012 56 024 198 1,2 1774 40 023 86 035 211 15
Jul. 12 1729 07 005 24 011 351 3.1 1776 22 018 22 016 101 11
Aug. 12 2084 24 014 81 039 335 2,5 2222 35 019 40 018 115 0,8
Sep. 12 1618 21 011 145 060 675 4,5 1781 33 017 110 042 324 2,1
Okt. 12 1597 31 017 194 082 620 4,4 1772 95 062 90 037 9,3 0,7
Nov. 12 1956 28 016 350 143 1221 84 1817 34 018 22,7 085 659 4,2
Dez. 12 1525 25 0,13 131 056 51,0 34 1774 21 014 105 042 501 3,9
Jan. 13 1506 40 010 85 020 209 0,7 2215 33 009 99 017 293 0,9
Feb. 13 1944 26 132 21,2 0,35 8,1 0,4 1860 92 036 99 017 107 0,5

W = Messwert, U = Messunsicherheit
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Abbildung 111: Vergleich der mittleren j&hrlichen

Depositionsraten fiir 1 in Abhangigkeit vom I in
Aerosolen
Tabelle 15: Messdaten der Vergleichsproben aus Braunschweig
Agrarmeteorologie PTB
Zeitraum  Durch- 27 in 29 in 12927 in | Durch- 27 in 29 in 12912271 jn
satz 10° g/m® 10" g/m® 10°° satz 10° g/m® 10" g/m® 10°°
inm* W U w u w U inm* W U w U w U
2.-9.7. 497 277 020 28 026 10 1.2 33892 037 002 74 030 1965 123
9.-16.7. 488 913 055 762 0,70 82 09 33978 0,39 0,03 249 100 6218 443
16.-23.7. 482 428 019 213 147 49 40 33696 0,64 003 236 095 3608 208
23.-30.7. 458 1,99 013 685 032 34 28 31819 0,63 0,04 229 092 3577 231
30.7-6.8. 431 1,26 0,07 512 027 40 30 34647 0,68 0,03 156 0,63 2262 11,6
6.-13.8. 437 1,23 0,08 299 019 24 22 32052 063 003 212 085 3323 203
13.-20.8. 416 141 081 112 016 08 01 30790 093 0,04 125 050 1320 7.6
20.-27.8. 400 154 014 239 018 15 18 37401 081 0,05 237 09 2882 184
27.-3.9. 219 1,22 0412 531 027 43 46 36376 0,88 003 281 113 3148 156
3.9.-11.9. 444 313 023 11,7 051 37 32 33892 037 002 74 030 195 123

W = Messwert, U = Messunsicherheit

Boden

Tabelle 16: Ubersicht (iber die Nutzung der Bodenprobenahmeorte und ihre Entfernungen von der Nordseekiiste

Ort der Probenahme Nutzung der Flache Entfernung zur Nordseekdste in km
Aachen DWD-Messfeld/Rasen -

Ankershagen Méhwiese 270

Bad Arolsen Méhwiese 275

Bielefeld Rasen 200

Biendorf Kuhweide 180

Breungeshain Mahwiese 400
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Essen DWD-Messfeld/Rasen 210

Furstenzell DWD-Messfeld/Rasen 790

Geesthacht Wiese 120

Gorlitz DWD-Messfeld/Rasen 520

Gohre Kuhweide 260

Hannover-Langenhagen DWD-Messfeld/Rasen 170

Kempten Mahwiese 645

Kerkow DWD-Messfeld/Rasen 350

Kiel Kuhweide 80

Lahr DWD-Messfeld/Rasen 490

Lehnmiihle Méhwiese 510

Ludwigshohe Rasen -

Neu Boltenhagen Mahwiese 300

Nordenham Kuhweide 15

Norderney DWD-Messfeld/Rasen 0,1

Nirnberg DWD-Messfeld/Rasen 560

Oberweif3bach Grinlandversuchsfeld 500

Potsdam DWD-Messfeld/Rasen 335

Puch Grunlandversuchsfeld 670

Schauinsland (Freiburg) Wiese 530

Schleswig DWD-Messfeld/Rasen 40

Sophienhof Almwiese/Weide 310

Stotten DWD-Messfeld/Rasen 665

Trier DWD-Messfeld/Rasen -

Tabelle 17: Messdaten der Bodenproben

Ort/Tiefe 7in10% g/g Uns. 1in10" g/g Uns.  1/*71in10° Uns.
Potsdam

40 0,85 0,05 3,95 0,06 4,55 0,27
25 0,91 0,04 8,28 0,11 8,99 0,37
15 1,19 0,04 23,38 0,28 19,26 0,65
75 1,32 0,05 43,00 0,51 32,06 1,30
2,5 1,99 0,10 215,12 3,99 106,25 5,58
Langenhagen

40 1,82 0,07 4,97 0,06 2,69 0,11
25 2,92 0,17 23,91 0,28 8,07 0,49
15 2,80 0,10 62,99 0,72 22,12 0,85
75 2,96 0,13 140,06 1,60 46,58 2,18
2,5 3,01 0,24 159,15 1,82 51,99 4,20
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Gorlitz
40

25

15

7,5

2,5
Nirnberg
40

25

15

7,5

2,5
Lahr
40

25

15

7,5

25
Schleswig
40

25

15

7,5

25
Bielefeld
40

25

15

7,5

2,5
Essen
40

25

15

7,5

2,5
Geesthacht
40

25

15

7,5

2,5

271 in 10® g/ig
1,15
1,00
1,59
1,77
1,85

7,41
3,15
2,77
3,32
2,82

2,68
3,08
2,81
2,79
2,76

4,33
4,40
3,99
3,61
3,83

2,51
2,52
2,56
3,12
2,52

3,66
4,08
4,73
4,24
3,93

0,78
0,71
0,74
0,99
1,05

uUns.
0,06
0,09
0,09
0,14
0,19

0,31
0,18
0,18
0,15
0,16

0,12
0,15
0,14
0,30
0,13

0,12
0,21
0,28
0,37
0,20

0,12
0,23
0,17
0,18
0,13

0,20
0,29
0,33
0,22
0,20

0,03
0,04
0,07
0,04
0,04

1290 in 10 g/g
5,76

21,45

43,93

57,73

55,15

13,00
27,22
43,33
76,67
95,05

27,73
110,48
120,34
115,21
125,40

7,97
23,09
68,13

222,10
359,80

7,03
22,06
37,84

204,88
304,35

29,19

25,44
104,36
229,53
320,56

5,26
14,82
26,73
81,61

107,23

uns.
0,09
0,29
0,54
0,70
0,77

0,19
0,37
0,53
091
1,11

0,34
1,29
1,40
1,36
1,47

0,13
0,32
0,86
2,64
4,15

0,42
0,97
1,50
7,20
10,63

1,13
1,13
3,77
8,07
11,18

0,28
0,63
1,14
2,98
3,90

1291127 in 10°°
4,91

21,10

27,15

32,20

29,29

1,73
8,51
15,40
22,76
33,18

10,19
35,36
42,11
40,60
44,76

1,81
517
16,81
60,58
92,51

2,76
8,62
14,54
64,65
118,93

7,84
6,14
21,71
53,24
80,29

6,60
20,51
35,34
81,29

100,65

uns.
0,28
1,82
1,60
2,67
3,05

0,08
0,49
1,04
1,06
1,89

0,47
1,77
2,14
4,36
2,11

0,06
0,25
1,18
6,19
4,88

021
0,88
1,14
4,34
7,37

0,53
0,52
1,71
3,32
5,03

0,44
1,45
3,63
4,66
5,63
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Kiel

40

25

15

7,5

2,5
Oberweillbach
40

25

15

7,5

2,5
Sophienhof
40

25

15

7,5

25
Nordenham
40

25

15

7,5

25
Norderney
40

25

15

7,5

2,5
Breungeshain
40

25

15

7,5

2,5

Bad Arolsen
40

25

15

7,5

2,5

271 in 10® g/ig
4,20
4,63
491
5,15
4,51

5,30
5,08
3,32
5,05
4,45

5,48
5,26
7,77
7,38
8,20

7,27
9,32
8,86
8,20
12,20

0,37
2,15
5,45
17,70
13,45

3,72
4,61
9,50
6,40
8,16

0,87
1,71
1,68
1,34
1,36

uUns.
0,10
0,16
0,11
0,12
0,26

0,12
0,26
0,19
0,46
0,24

0,15
0,34
0,17
0,35
0,19

0,24
0,19
0,18
0,27
0,74

0,02
0,12
0,15
0,56
0,83

0,13
0,25
0,33
0,13
0,21

0,04
0,08
0,12
0,10
0,03

1290 in 10 g/g
9,41

65,26

63,68

80,69

134,30

29,20
51,05
58,47
214,26
168,87

11,53
16,96
102,17
218,51
265,30

10,12
22,90
52,56
265,34
630,28

11,19
26,99
80,52
501,95
650,17

40,05
42,71
119,52
314,45
399,32

7,43
53,93
52,08
82,98

120,91

uns.
0,42
2,36
2,32
2,96
4,83

1,01
1,77
2,03
7,69
6,21

0,41
0,58
3,52
7,62
9,25

0,36
0,80
1,82
9,23
22,07

0,39
0,94
2,83
17,45
22,66

1,39
1,48
4,18
10,74
13,64

0,26
1,86
1,84
2,84
4,14

1291127 in 10°°
2,20

13,88

12,76

15,43

29,30

5,42
9,89
17,33
41,73
37,35

2,07
3,18
12,95
29,16
31,86

1,37
2,42
5,84
31,84
50,85

29,43
12,33
14,56
27,93
47,57

10,59

9,13
12,38
48,37
48,20

8,41
31,05
30,46
61,16
87,36

uns.
0,11
0,69
0,55
0,67
1,97

0,22
0,61
1,16
4,05
2,45

0,09
0,23
0,53
1,73
1,33

0,07
0,10
0,24
1,53
3,54

1,95
0,81
0,66
1,31
3,38

0,52
0,58
0,61
1,92
2,05

0,45
1,75
2,41
4,92
3,62
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Ludwigshdhe
40

25

15

7,5

2,5
Biendorf
40

25

15

7,5

2,5

Neu Boltenhagen
40

25

15

7,5

25
Kerkow
40

25

15

7,5

25
Ankershagen
40

25

15

7,5

2,5
Lehnmiihle
40

25

15

7,5

2,5
Gohre
40

25

15

7,5

2,5

271 in 10® g/ig
2,01
1,83
2,27
2,75
1,76

1,43
1,84
1,93
1,80
1,66

1,27
1,73
1,48
1,31
1,35

0,76
1,09
2,25
2,83
2,12

2,40
1,67
1,54
1,19
1,25

3,17
3,76
3,39
4,31
4,54

2,85
6,84
5,50
7,92
8,34

uUns.
0,05
0,04
0,07
0,05
0,04

0,07
0,05
0,04
0,06
0,05

0,04
0,04
0,04
0,04
0,04

0,03
0,02
0,04
0,06
0,12

0,10
0,05
0,04
0,05
0,06

0,05
0,08
0,06
0,09
0,09

0,04
0,12
0,13
0,12
0,10

1290 in 10 g/g
15,62

23,97

36,81

91,84

121,55

11,58
32,61
29,76
42,05
99,95

7,42
2191
29,39
50,94
52,68

2,12
6,88
34,07
88,05
93,46

11,23
19,00
35,77
91,02
137,31

4,59
16,26
40,60
85,46

170,28

11,46
34,54
70,31
140,09
161,77

uns.
0,54
0,82
1,26
3,14
4,16

0,40
1,12
1,02
1,44
3,43

0,26
0,75
1,01
1,75
2,01

0,07
0,24
1,19
3,08
3,25

0,39
0,67
1,25
3,16
4,73

0,16
0,58
1,41
2,97
5,86

0,40
1,21
2,44
4,83
5,58

1291127 in 10°°
7,65

12,87

15,95

32,92

68,02

7,98
17,47
15,18
22,97
59,40

577
12,46
19,57
38,40
38,30

2,74
6,24
14,92
30,63
43,44

4,61
11,19
22,89
75,09

108,15

1,43
4,25
11,78
19,52
36,96

3,96
4,97
12,59
17,42
19,09

uns.
0,33
0,51
0,73
1,30
2,75

0,46
0,78
0,62
1,08
2,75

0,29
0,52
0,84
1,78
1,85

0,14
0,24
0,59
1,23
2,84

0,25
0,53
1,00
4,18
6,18

0,05
0,18
0,45
0,78
1,47

0,15
0,20
0,53
0,66
0,69
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Puch
40

25

15

7,5

2,5
Furstenzell
40

25

15

7,5

2,5
Stotten
40

25

15

7,5

25
Kempten
40

25

15

7,5

25
Trier
40

25

15

7,5

2,5
Schauinsland
40

25

15

7,5

2,5
Aachen
40

25

15

7,5

2,5

271 in 10® g/ig
3,21
2,45
2,49
2,45
2,81

2,20
1,32
1,40
1,15
1,10

14,17
8,86
6,69
6,10
6,18

3,44
4,02
3,76
3,51
3,62

1,28
1,33
1,62
1,58
1,60

8,25
9,83
6,83
7,82
8,19

2,47
2,12
2,11
2,72
2,51

uUns.
0,04
0,08
0,08
0,08
0,08

0,05
0,05
0,05
0,06
0,05

0,25
0,21
0,21
0,32
0,27

0,09
0,08
0,10
0,10
0,12

0,07
0,04
0,05
0,05
0,05

0,16
0,23
0,28
0,32
0,18

0,05
0,06
0,06
0,06
0,06

1290 in 10 g/g
16,21

6,06

57,80

108,40

122,42

19,74
24,99
49,13
71,01
87,70

13,73
23,94
87,77
194,46
260,08

13,17
33,43
51,04
166,79
187,13

25,78
69,16
96,04
153,81
133,06

49,42
82,50
254,14
360,47
157,80

67,10
74,50
108,89
136,00
128,94

uns.
0,56
0,21
1,99
3,73
4,21

0,69
0,86
1,69
2,45
3,02

0,48
0,82
3,02
6,68
8,93

0,45
1,15
1,76
5,73
6,43

0,89
2,37
3,30
5,29
4,58

1,69
2,83
8,72
12,36
5,43

2,29
2,55
3,74
4,68
4,44

1291227} in 10°°
4,98

2,43

22,83

43,62

42,36

8,83
18,68
34,61
60,92
78,49

0,95
2,66
12,91
31,40
41,46

3,76
8,18
13,35
46,76
50,91

19,81
51,09
58,39
96,08
81,80

5,90
8,26
36,63
45,36
18,98

26,77
34,62
50,75
49,14
50,47

uns.
0,18
0,12
1,10
2,01
1,94

0,38
0,94
1,66
3,70
4,73

0,04
0,11
0,60
1,95
2,31

0,16
0,33
0,57
2,08
2,40

1,26
2,40
2,73
4,43
3,78

0,23
0,34
1,94
2,42
0,78

1,05
1,56
2,26
2,02
2,08
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Tabelle 18: Bodenparameter

Ort/Tiefe in cm Fepitionit  Alpitionit ~ 0rg. Sub. Kérnung in % pH Lagerungsdichte
in g/kg in g/kg in % Ton Schluff Sand in g/cm®
Potsdam
40 2,32 0,77 571 3,5 5,2 91,3 51 1,51
25 1,71 0,63 2,53 2,0 5,9 92,1 53 1,51
15 1,59 0,54 1,50 18 51 93,2 5,6 1,54
7,5 1,26 0,39 0,84 1,7 3,7 94,6 6,7 1,48
2,5 0,96 0,32 0,48 1,2 2,2 96,6 7,0 1,48
Langenhagen
40 3,10 0,57 4,83 9,5 29,5 61,0 4,9 1,62
25 3,30 0,59 3,51 10,2 29,8 60,0 5,0 1,62
15 3,24 0,52 2,61 10,5 33,6 56,0 55 1,54
7,5 3,55 0,42 1,74 9,5 25,9 64,6 6,3 1,38
25 5,31 0,36 1,79 12,9 25,1 62,1 7,2 1,38
Gorlitz
40 4,25 0,50 3,53 12,6 43,1 44,3 55 1,48
25 4,72 0,54 2,99 12,6 41,7 45,7 5,9 1,48
15 4,93 0,51 2,86 12,8 37,9 49,4 6,8 1,38
75 4,89 0,59 2,20 11,5 37,0 51,6 6,5 1,31
25 4,24 0,43 0,64 12,1 28,4 59,5 6,9 1,31
Nirnberg
40 3,09 0,36 5,57 19,0 10,2 70,8 6,8 1,71
25 2,97 0,30 3,27 17,6 11,2 71,2 6,8 1,71
15 2,86 0,30 2,43 16,7 111 72,2 6,9 1,71
75 2,92 0,30 2,00 21,0 14,0 64,9 7,0 1,65
2,5 4,40 0,45 1,31 20,7 9,0 70,3 71 1,65
Lahr
40 4,37 0,33 4,37 16,0 53,9 30,2 6,7 1,49
25 4,38 0,34 3,20 15,3 52,6 32,1 6,8 1,49
15 4,84 0,37 2,55 16,1 54,8 29,1 6,8 1,44
75 4,69 0,35 1,96 15,7 54,5 29,8 6,9 1,33
2,5 4,92 0,37 1,29 15,2 59,1 25,7 6,9 1,33
Schleswig
40 4,10 1,10 5,81 11,2 24,4 64,4 4,7 1,31
25 3,98 1,05 3,34 10,8 23,3 65,9 5,0 1,31
15 4,22 1,07 2,34 10,6 251 64,3 54 1,27
7,5 5,05 1,12 1,96 111 29,8 59,1 6,1 1,16
2,5 4,90 1,14 1,22 13,2 28,2 58,6 51 1,16
Bielefeld
40 1,83 0,85 5,21 3,8 4,0 92,2 54 141
25 2,01 0,98 3,32 35 38 92,8 54 1,41
15 1,66 0,90 2,58 2,0 31 94,9 57 1,46
7,5 1,50 0,90 2,10 3,3 2,9 93,8 6,2 1,2
2,5 1,12 0,81 1,67 2,7 19 95,4 6,1 1,2
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Essen

40

25

15

7,5

2,5
Geesthacht
40

25

15

7,5

2,5

Kiel

40

25

15

7,5

25
Oberweillbach
40

25

15

7,5

25
Sophienhof
40

25

15

7,5

2,5
Nordenham
40

25

15

7,5

2,5
Norderney
40

25

15

7,5

2,5

Fepithionit
6,36
6,84
6,83
7,27
8,13

2,35
2,57
2,59
4,46
2,61

512
4,55
521
5,25
6,17

7,76
8,96
7,89
8,70
9,43

8,52
8,12
5,83
6,26
5,98

4,50
6,40
6,06
6,14
4,35

1,62
1,98
1,22
0,55
0,24

Alpithionit
0,87
0,85
0,87
0,86
0,87

0,65
0,34
0,41
0,48
0,33

0,91
0,88
0,92
0,95
0,95

1,65
1,84
1,65
1,93
2,13

3,66
3,79
3,25
3,93
3,06

0,20
0,23
0,21
0,26
0,25

0,12
0,14
0,11
0,10
0,03

org. Sub.
5,14
3,49
2,22
1,57
1,05

3,49
2,39
1,46
1,03
0,64

5,68
3,03
2,36
2,15
1,07

13,31
8,34
4,63
4,66
3,04

11,56
10,66
6,91
3,77
2,10

19,85
9,75
3,92
2,70
1,60

3,65
2,77
1,15
0,40
0,26

14,6
14,8
141
15,3
16,7

9,3
9,3
8,8
8,3
8,4

18,6
18,0
18,3
19,0
234

22,9
20,0
21,4
19,8
18,8

27,4
27,3
248
25,3
19,3

34,6
34,0
35,6
40,0
36,3

11,9
13,7
5,7
2,1
0,5

Kérnung in %
62,2
63,6
68,0
73,0
69,5

11,6
115
12,1
11,6
11,9

415
40,7
40,9
40,1
39,9

56,5
54,1
50,4
53,3
50,5

50,1
483
448
45,0
448

51,0
53,9
53,4
49,7
531

7,1
7,8
32
2,1
0,7

23,2
21,6
17,9
11,8
13,8

79,1
79,2
79,2
80,1
79,7

40,0
414
40,8
40,9
40,9

20,6
26,0
28,2
26,9
30,7

22,5
244
30,4
29,7
36,0

144
12,1
11,0
10,3
10,6

80,9
78,6
91,2
95,8
98,8

pH
54
54
54
5,7
6,2

4,0
41
4,3
4,5
4,8

54
55
55
5,6
58

4,2
4,0
4,0
4,0
41

59
51
4,8
4,7
4,6

5,3
54
55
55
58

6,7
7,0
7,1
73
6,5

Lagerungsdichte
1,64
1,64
1,61
1,58
1,58

1,67
1,67
1,66
15
1,5

1,53
1,53
1,59
1,55
1,55

0,93
0,93
0,93
0,93
0,93

0,89
0,89
0,96
0,93
0,93

14
14
1,36
0,82
0,82

1,68
1,68
1,61
1,51
1,51
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Breungeshain
40

25

15

7,5

2,5

Bad Arolsen
40

25

15

7,5

2,5
Ludwigshdhe
40

25

15

7,5

25
Biendorf

40

25

15

7,5

25

Neu Boltenhagen

40

25

15

7,5

2,5
Kerkow
40

25

15

7,5

2,5
Ankershagen
40

25

15

7,5

2,5

Fepithionit
35,84
32,81
34,07
31,74
32,04

8,57
8,82
8,81
9,03
10,51

2,45
2,37
2,51
2,85
2,60

1,54
2,20
1,91
2,05
1,98

2,81
2,83
2,92
2,88
2,78

2,33
2,97
3,15
2,97
3,05

3,43
3,66
3,73
3,75
3,23

Alpithionit
5,43
5,25
5,46
5,34
5,41

0,38
0,36
0,36
0,35
0,37

0,23
0,22
0,25
0,28
0,26

0,46
0,80
0,71
0,73
0,46

0,61
0,63
0,67
0,65
0,64

0,12
0,16
0,17
0,14
0,13

0,43
0,49
0,49
0,47
0,40

org. Sub.
10,42
7,45
4,73
3,51
1,50

5,99
2,87
1,75
1,31
0,24

6,97
4,42
3,22
3,22
2,98

5,66
2,80
2,06
1,96
0,98

2,22
1,91
1,27
1,10
0,71

4,35
2,98
1,86
0,96
0,79

7,86
4,80
2,39
1,70
1,10

28,7
30,1
244
20,0
13,4

245
245
23,5
26,4
19,9

17,1
15,7
16,6
141
13,2

3,8
3,8
3,5
3,4
3,5

4,8
4,6
4,7
4,2
3,3

12,4
114
11,9
9,6
9,0

9,8
9,5
8,4
79
6,4

Kérnung in %
53,0
54,4
50,0
45,7
36,4

31,1
30,9
32,7
21,7
415

29,3
24,2
26,9
27,8
22,4

72
58
6,4
51
81

15,3
12,2
14,0
12,2
12,4

18,9
24,7
21,5
28,2
28,1

15,9
17,5
16,9
16,9
17,2

18,3
15,5
25,6
34,3
50,2

44,4
44,7
438
51,9
38,6

53,6
60,1
56,5
58,1
64,5

89,0
90,4
90,1
91,5
88,4

79,9
83,2
81,3
83,7
84,3

68,7
63,9
66,5
62,2
62,9

74,3
73,0
74,7
75,2
76,4

pH
5,7
54
51
4,9
4,9

5,7
58
59
6,0
6,0

7,1
7,2
74
7,1
73

5,6
5,0
43
42
44

45
44
45
46
48

6,9
7,0
7,1
7,3
74

5,2
45
43
44
46

Lagerungsdichte
0,98
0,98
0,98
0,98
0,98

1,6
1,6
1,59
14
14

1,26
1,26
1,25
1,61
1,61

1,43
1,43
1,54
1,52
1,52

1,67
1,67
1,63
1,44
1,44

1,47
1,47
1,47
1,34
1,34
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Lehnmihle
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40
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2,5
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40
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15

7,5
2,5
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40

25

15

7,5
2,5

Fepithionit
8,52
9,46
8,82
8,51
7,00

2,25
2,20
2,38
2,55
2,64

7,14
7,36
8,02
9,95
7,69

6,01
5,83
6,11
5,15
6,47

16,28
17,06
17,08
19,88
25,30

11,59
12,48
11,42
9,55
12,00

8,85
8,81
10,10
11,70
12,33

Alpithionit
1,74
1,90
1,76
1,82
1,46

1,16
1,11
1,18
1,31
2,07

1,16
1,21
1,29
1,49
1,24

0,94
0,87
0,82
0,62
0,37

2,02
2,15
2,22
2,57
3,16

1,47
1,58
1,54
2,28
1,55

0,78
0,79
0,87
0,95
0,92

org. Sub.
6,67
3,47
2,72
1,39
0,65

22,26
20,64
20,09
11,80
21,17

6,79
4,88
2,87
0,96
1,77

4,63
2,63
2,18
1,63
1,26

10,87
7,53
4,90
3,13
2,32

10,87
6,79
4,51
2,94
2,01

4,70
4,45
3,22
2,56
1,43

16,4
15,3
14,0
111
8,3

259
241
26,4
234
20,3

23,1
22,7
23,6
27,4
22,1

17,9
17,3
17,6
17,4
21,7

53,6
52,6
49,0
59,6
18,4

28,1
28,6
28,4
28,0
28,1

16,4
18,0
18,6
16,7
17,8

Kérnung in %
38,9
335
37,0
34,6
29,7

33,6
34,9
34,3
40,6
39,6

66,1
66,5
65,7
62,8
67,0

354
50,6
38,3
39,7
38,6

41,8
42,2
43,3
351
47,9

39,1
374
36,1
30,9
32,8

32,0
31,4
344
28,8
27,3

44,7
51,2
49,0
54,3
62,0

40,5
41,0
39,3
36,0
40,1

10,8
10,8
10,6
9,8
10,9

46,7
32,0
44,1
42,9
39,6

4,6
52
7,7
5,3
33,7

32,7
34,0
355
41,2
39,1

51,6
50,5
46,9
54,5
54,8

pH
43
42
44
4,6
48

259
241
26,4
23,4
20,3

5,7
53
5,3
54
54

4,5
4,6
4,6
4,8
51

59
6,0
6,3
6,5
6,9

5,6
55
55
55
6,0

51
51
51
59
5,7

Lagerungsdichte
1,37
1,37
1,37
1,36
1,36

0,88
0,88
0,98
0,85
0,85

1,49
1,49
1,44
1,17
1,25

1,22
1,22
1,22
1,08
1,13

1,02
1,02
1,02
1,02
1,02

0,91
0,91
091
0,91
0,91
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Schauinsland Fepitionit  Alpitionit ~ 0rg. Sub. Kornung in % pH Lagerungsdichte
40 6,78 2,55 8,91 19,7 26,4 53,9 4,8 0,91
25 6,55 2,39 8,07 19,0 28,0 53,1 4,7 0,91
15 6,70 2,46 6,54 18,1 26,4 55,6 4,7 0,91
7,5 9,32 2,25 4,63 14,7 30,6 54,7 4,7 0,91
2,5 8,21 3,43 3,90 12,2 35,2 52,6 4,7 1,04
2] Konzentration in Abhiingigkeit vom
Gehalt an organischer Substanz
700 —
1 .
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Abbildung 112: *°I-Konzentration in Abhangigkeit vom Gehalt an organischer Substanz
und der jeweiligen Schicht

Tabelle 19: Ergebnisse der Messung von IAEA Soil 375

Analysedatum 21'in Bg/kg Uns.

15.06.2011 0,0020 0,00002
27.10.2011 0,0014 0,00002
09.10.2012 0,0015 0,00006
05.02.2013 0,0016 0,00005
30.10.2013 0,0015 0,00005
Zertifizierter Wert [98] 0,0017 0,0004
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Abbildung 113: Von Daraoui ermittelte Werte des Referenzmaterials IAEA Soil 375 [3]

Oberflachenwasser

Tabelle 20: Messdaten der Flusswasserproben

Oder - Eisenhittenstadt

Zeitraum “7in10%glg  Uns. 1in10%g/g  Uns. **°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 10,23 0,77 5,28 0,36 5,19 0,48
2. Quartal 2011 7,00 0,67 5,41 0,32 7,39 0,60
3. Quartal 2011 8,09 0,36 8,05 0,32 9,80 0,58
4. Quartal 2011 14,59 0,35 11,67 0,44 7,87 0,35
1. Quartal 2012 9,56 0,21 9,37 0,36 9,65 0,42
2. Quartal 2012 22,75 0,64 7,46 0,31 3,23 0,16
3. Quartal 2012 19,36 0,27 7,21 0,31 3,67 0,16
4. Quartal 2012 17,16 0,32 5,93 0,23 3,40 0,14
1. Quartal 2013 7,47 0,21 7,84 0,13 10,34 0,33
Oder - Schwedt

Zeitraum “7in10%glg  Uns. 1in10Yg/g  Uns. *°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 10,27 0,72 6,58 0,41 6,31 0,58
2. Quartal 2011 8,07 0,59 6,15 0,40 7,96 0,49
3. Quartal 2011 8,45 0,70 12,61 0,48 14,70 1,33
4. Quartal 2011 14,26 0,24 8,31 0,32 5,74 0,24
1. Quartal 2012 10,41 0,27 8,02 0,31 7,59 0,35
2. Quartal 2012 15,47 0,38 6,78 0,29 4,32 0,21
3. Quartal 2012 16,56 0,40 8,56 0,35 5,09 0,24
4. Quartal 2012 13,54 0,24 6,36 0,24 4,62 0,19
1. Quartal 2013 7,75 0,14 9,14 0,15 11,61 0,28
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Elbe - Geesthacht

Zeitraum 27in10°%g/g  Uns. 1in10%g/g Uns. *1/*1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 6,55 0,49 10,30 0,69 15,05 1,50
2. Quartal 2011 5,03 0,50 13,23 0,66 29,10 1,40
3. Quartal 2011 8,41 0,19 12,76 0,48 14,94 0,66
4. Quartal 2011 8,28 0,14 81,06 2,88 96,42 3,76
1. Quartal 2012 6,01 0,07 12,93 0,48 21,20 0,82
2. Quartal 2012 8,07 0,11 7,85 0,33 9,58 0,42
3. Quartal 2012 9,87 0,22 12,89 0,50 12,86 0,57
4. Quartal 2012 7,50 0,11 10,05 0,37 13,18 0,52
1. Quartal 2013 3,28 0,08 6,91 0,12 20,74 0,60
Elbe - Tangerminde

Zeitraum “in10°glg  Uns. 1in10Yglg Uns. 11in10°  Uns.
1. Quartal 2011 6,58 0,47 5,68 0,36 8,54 0,77
2. Quartal 2011 6,59 0,45 14,08 1,67 16,36 1,52
3. Quartal 2011 6,65 0,27 5,67 0,25 8,40 0,50
4. Quartal 2011 7,19 0,12 6,62 0,26 9,06 0,39
1. Quartal 2012 4,11 0,08 6,37 0,28 15,25 0,74
2. Quartal 2012 6,60 0,09 4,66 0,24 6,94 0,37
3. Quartal 2012 - - - - - -
4. Quartal 2012 7,71 0,12 6,47 0,25 8,26 0,34
1. Quartal 2013 5,15 0,07 7,50 0,28 14,32 0,56
Elbe - Wittenberg

Zeitraum “in10°glg  Uns. 1in10Yglg Uns. 1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 5,48 0,28 4,45 0,23 7,98 0,56
2. Quartal 2011 4,65 0,50 4,79 0,62 10,30 2,27
3. Quartal 2011 6,63 0,26 6,49 0,27 9,64 0,55
4. Quartal 2011 7,31 0,16 6,94 0,27 9,34 0,42
1. Quartal 2012 4,00 0,08 6,48 0,26 15,94 0,71
2. Quartal 2012 5,76 0,08 4,96 0,25 8,48 0,44
3. Quartal 2012 5,96 0,11 7,26 0,31 11,99 0,56
4. Quartal 2012 6,00 0,11 7,25 0,27 11,91 0,49
1. Quartal 2013 2,45 0,07 5,20 0,10 20,84 0,70
Elbe - Dresden

Zeitraum “7in10°glg  Uns. 1in10%Yg/g  Uns. *°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 6,64 0,42 7,44 0,45 11,41 1,05
2. Quartal 2011 3,74 0,17 2,93 0,18 7,73 0,59
3. Quartal 2011 6,76 0,17 3,40 0,18 4,95 0,29
4. Quartal 2011 7,23 0,18 4,82 0,21 6,56 0,33
1. Quartal 2012 4,20 0,08 3,82 0,18 8,95 0,46
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2. Quartal 2012 5,87 0,11 2,73 0,19 4,58 0,33
3. Quartal 2012 5,48 0,06 4,92 0,25 8,84 0,45
4. Quartal 2012 5,38 0,08 20,35 0,74 37,23 1,46
1. Quartal 2013 3,86 0,06 7,78 0,29 19,86 0,79
Weser - Rinteln

Zeitraum “in10°glg  Uns. 1in10Yglg Uns. 11in10°  Uns.
1. Quartal 2011 3,40 0,23 3,50 0,28 10,19 1,04
2. Quartal 2011 5,53 0,32 5,19 0,34 16,73 0,61
3. Quartal 2011 4,92 0,21 11,61 0,44 23,24 1,33
4. Quartal 2011 4,31 0,14 4,69 0,20 10,71 0,58
1. Quartal 2012 3,10 0,08 5,35 0,22 16,99 0,83
2. Quartal 2012 4,38 0,12 5,26 0,25 11,84 0,64
3. Quartal 2012 4,19 0,09 5,76 0,26 13,55 0,68
4. Quartal 2012 4,16 0,09 6,15 0,23 14,53 0,64
1. Quartal 2013 2,85 0,06 9,07 0,33 31,32 1,30
Weser - HOxter

Zeitraum “in10°glg  Uns. 1in10Yglg Uns. 11in10°  Uns.
1. Quartal 2011 4,19 0,29 3,29 0,26 7,90 0,91
2. Quartal 2011 2,65 0,21 6,30 0,27 29,54 0,90
3. Quartal 2011 4,23 0,16 11,41 0,43 26,54 1,42
4. Quartal 2011 4,43 0,06 4,75 0,20 10,55 0,47
1. Quartal 2012 4,12 0,14 6,03 0,24 14,39 0,76
2. Quartal 2012 3,70 0,12 3,84 0,21 10,20 0,65
3. Quartal 2012 3,49 0,04 5,51 0,26 15,53 0,74
4. Quartal 2012 4,16 0,08 55,16 2,04 130,44 5,47
1. Quartal 2013 2,59 0,05 5,17 0,20 19,68 0,85
Ems - Geeste

Zeitraum “7in10%glg  Uns. 1in10Yg/g  Uns. *°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 9,16 0,67 13,53 0,74 14,83 1,24
2. Quartal 2011 14,42 0,64 18,61 1,10 12,72 0,97
3. Quartal 2011 14,07 0,38 18,08 0,66 12,65 0,57
4. Quartal 2011 11,21 0,24 16,52 0,60 14,50 0,61
1. Quartal 2012 - - - - - -
2. Quartal 2012 10,95 0,23 16,90 0,63 15,20 0,65
3. Quartal 2012 14,64 0,26 18,07 0,67 12,15 0,50
4. Quartal 2012 10,41 0,12 64,01 2,33 60,55 2,30
1. Quartal 2013 4,85 0,10 14,56 0,23 29,53 0,76
Rhein - Wesel

Zeitraum “7in10°glg  Uns. 1in10%g/g  Uns. *°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 8,13 0,53 5,22 0,35 6,46 0,57
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2. Quartal 2011 9,94 0,51 6,77 0,36 7,33 0,38
3. Quartal 2011 9,10 0,25 8,09 0,31 8,75 0,42
4. Quartal 2011 10,08 0,12 30,52 1,10 29,80 1,12
1. Quartal 2012 5,74 0,14 5,75 0,22 9,87 0,45
2. Quartal 2012 8,36 0,14 36,91 1,33 43,44 1,71
3. Quartal 2012 9,73 0,13 14,45 0,55 14,63 0,58
4. Quartal 2012 8,30 0,18 8,04 0,30 9,53 0,41
1. Quartal 2013 6,50 0,10 571 0,22 8,65 0,35
Rhein - Koblenz

Zeitraum “in10°glg  Uns. 1in10Yglg Uns. 11in10°  Uns.
1. Quartal 2011 5,18 0,31 5,73 0,36 11,01 0,95
2. Quartal 2011 3,28 0,23 6,02 0,29 18,36 0,78
3. Quartal 2011 4,77 0,19 6,81 0,27 14,08 0,79
4. Quartal 2011 5,22 0,12 7,25 0,29 13,67 0,63
1. Quartal 2012 4,40 0,09 6,69 0,26 14,97 0,66
2. Quartal 2012 4,24 0,07 5,15 0,24 11,95 0,60
3. Quartal 2012 4,22 0,10 4,38 0,23 10,22 0,58
4. Quartal 2012 3,66 0,06 5,72 0,22 15,39 0,64
1. Quartal 2013 3,68 0,06 4,28 0,17 11,43 0,48
Rhein - Worms

Zeitraum “7in10%glg  Uns. 1in10%g/g  Uns. **°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 5,34 0,34 5,04 0,35 9,37 0,84
2. Quartal 2011 4,87 0,29 9,27 0,54 19,35 0,91
3. Quartal 2011 4,27 0,20 5,74 0,24 13,24 0,82
4. Quartal 2011 5,56 0,10 10,53 0,39 18,63 0,77
1. Quartal 2012 4,38 0,12 5,92 0,23 13,30 0,63
2. Quartal 2012 4,28 0,09 4,89 0,24 11,24 0,60
3. Quartal 2012 4,57 0,12 5,18 0,26 11,16 0,63
4. Quartal 2012 3,47 0,08 5,18 0,20 14,71 0,65
1. Quartal 2013 3,73 0,07 4,64 0,18 12,23 0,52
Rhein - Breisach

Zeitraum “7in10%glg  Uns. 1in10Yg/g  Uns. *°1M1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 3,74 0,24 3,66 0,29 9,62 0,95
2. Quartal 2011 2,43 0,22 7,68 0,56 29,41 2,16
3. Quartal 2011 2,37 0,19 6,31 0,26 26,20 2,31
4. Quartal 2011 3,04 0,08 4,80 0,21 15,56 0,79
1. Quartal 2012 3,09 0,08 4,46 0,18 14,20 0,69
2. Quartal 2012 2,50 0,05 4,31 0,22 16,96 0,95
3. Quartal 2012 4,49 0,08 4,24 0,23 9,30 0,53
4. Quartal 2012 2,39 0,05 4,04 0,16 16,63 0,73
1. Quartal 2013 2,47 0,04 7,35 0,13 29,37 0,70
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Donau - Regenshurg

Zeitraum 271in10°%g/g  Uns. 1in10%g/g Uns. ®1/*1in10°  Uns.
1. Quartal 2011 5,27 0,35 1,86 0,23 3,52 0,47
2. Quartal 2011 2,84 0,28 3,05 0,30 10,37 1,24
3. Quartal 2011 4,01 0,15 3,15 0,16 7,72 0,48
4. Quartal 2011 5,19 0,08 2,83 0,15 5,37 0,30
1. Quartal 2012 4,49 0,10 3,09 0,14 6,76 0,33
2. Quartal 2012 3,77 0,08 2,91 0,19 7,60 0,53
3. Quartal 2012 4,47 0,05 2,55 0,20 5,62 0,45
4. Quartal 2012 3,93 0,06 4,74 0,18 11,86 0,50
1. Quartal 2013 2,37 0,04 3,90 0,08 16,25 0,43
Donau - Vilshofen

Zeitraum “in10°glg  Uns. 1in10Yglg Uns. 11in10°  Uns.
1. Quartal 2011 4,45 0,25 2,51 0,24 5,74 0,64
2. Quartal 2011 2,50 0,19 3,08 0,23 12,28 0,82
3. Quartal 2011 3,83 0,16 4,32 0,19 11,11 0,68
4. Quartal 2011 4,11 0,08 3,05 0,16 7,31 0,40
1. Quartal 2012 3,562 0,07 2,55 0,12 7,14 0,37
2. Quartal 2012 4,06 0,06 3,60 0,21 8,73 0,52
3. Quartal 2012 4,07 0,05 2,79 0,20 6,76 0,49
4. Quartal 2012 3,50 0,07 3,39 0,14 9,53 0,44
1. Quartal 2013 747 0,21 7,84 0,13 10,34 0,33

Tabelle 21: Einzugsgebiete in Deutschland und Durchflussgeschwindigkeiten der Fllisse [99-101]

Fluss/Ort

Einzugsgebiet km?

Durchflussmenge

Donau/Vilshofen
Elbe/Dresden
Elbe/Geesthacht
Ems/Geeste
Oder/Eisenhiittenstadt
Oder/Schwedt
Rhein/Breisach
Rhein/Wesel
Weser/Rinteln

Summe

59.630
96.930
15.600

5.590
104.680
46.300
329.018

625
323
762
39
283
550
1075
2091
135
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ICP-MS

Tabelle 22: Messparameter der ICP-MS Messung

Parameter Wert

Kiihlgas 12,86 I/min
Hilfsgas 0,79 I/min
Zerstaubergas 0,95
Pumpgeschwindigkeit 20 rpm
Drehrichtung Uhrzeigersinn
Ansaugzeit der Probe 110s
Splilzeit des Autospamplers 80s
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