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1 Zweck der Uberwachungsmafnahme

Zweck der MaBnahme ist die Uberwachung der aus der Luft auf dem Boden abgelagerten und dem Boden
durch Bewisserung zugefiihrten Aktivitit. Diese Uberwachung dient insbesondere auch dazu, langfristige,
durch die Emissionen des Kernkraftwerkes verursachte Veranderungen der Radioaktivitdt in Boden und Be-
wuchs festzustellen. Dies geschieht am zweckméBigsten durch die Untersuchung von Bewuchsproben aus den
Hauptbeaufschlagungsgebieten auf gammastrahlende Radionuklide. Die Entnahme von Bodenproben gestattet
zudem, das Eindringen der Aktivitit in den Boden zu verfolgen. Zur Ermittlung eines Tiefenprofils miissen
Bodenproben bis in eine Tiefe von 20 cm oder mehr ausgestochen und die einzelnen Schichten separat gemes-
sen werden. Dies ist dann erforderlich, wenn bei kiinstlichen Radionukliden die Tiefenverteilung nicht homo-
gen und/oder nicht bekannt ist.

Nebst der Ausmessung im Labor kommt auch die direkte Messung im Freien mittels der In-situ-Gamma-
spektrometrie in Frage. Geniigend aussagekriftige Analysen lassen sich allerdings nur mit Germanium-Detek-
toren (im Folgenden ,,Ge-Detektoren) durchfiihren (vgl. auch Blatt 3.4.5.1).

2 MessgrofRe, Mafeinheit und zu fordernde Nachweisgrenze

MessgroBe ist die Aktivitit pro kg Trockenmasse (TM); fiir Gras ist zusétzlich auch die Aktivitit pro m? Bo-
denflache anzugeben. Maleinheit ist die spezifische Aktivitit Bq/kg TM oder die Aktivititsflichenbelegung
(zuweilen auch Deposition genannt) Bg/m?.

Fiir getrocknetes Gras in gemahlener Form kann eine Dichte von 0,3 g/cm?® angenommen werden. Bei einer
durchschnittlichen Massen-Flachenbelegung von 0,25 kg TM/m? entspricht der Inhalt einer 1-L-Ringschale in
etwa einer Grasfliche von 1 m?.

Die zu fordernde Nachweisgrenze (NWG) hingt wesentlich vom betrachteten Radionuklid ab, die durch un-
terschiedliche physikalische und biochemische Eigenschaften gekennzeichnet sind. Die Ermittlung der bei der
Messung tatséchlich erzielten NWG hat nach DIN ISO 11929 [16] zu erfolgen. Die geforderte NWG hingegen
ist in der REI [1] fiir Boden und Bewuchs mit jeweils 0,5 Bg/kg bezogen auf ®°Co und TM angegeben. An
zwei Beispielen wird gezeigt, dass diese Vorgabe fiir alle Radionuklide erfiillbar ist.
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2.1 B11od-Ablagerung auf Gras

Die zu fordernde Nachweisgrenze fiir Gras kann fiir das Beispiel *'I aus der maximal zuldssigen effektiven
Dosis durch Milchkonsum abgeschitzt werden (Annahme: konstante lod-Freisetzung und radioaktives
Gleichgewicht zwischen Luft, Gras und Milch):

1/3-1/10-D _ 1/3-1/10-0,2 Bq/kgTM =~ 0.9Bq/ kgTM
g, Qu-(Cy/Cy) L1-107-330-0,2 (1)
1/3 = Drittelkonzept des AKU
1710 = Annahme: 10 freigesetzte Radionuklide
DL = Dosislimite (Deutschland: 0,3 mSv/a; Schweiz: 0,2 mSv/a)
2 = Ingestionsfaktor fiir Iod: 1,1 x 107 Sv/Bq = 1,1 x 10 mSv/Bq [2]
Qum = jahrlicher Milchkonsum = 330 (L/a) [2]
Cm/Cv = Transferfaktor Gras - Milch = 0,2 kg TM Gras pro L Milch [2]

2.2 1¥7Cs-Ablagerung auf Blattgemiise

Die zu fordernde Nachweisgrenze kann fiir das Beispiel *’Cs aus der Konzentration im Blattgemiise abgeleitet
werden, die zur maximal zuldssigen Strahlendosis fiihrt (0,3 mSv/a fiir Deutschland, bzw. 0,2 mSv/a fiir die
Schweiz).

1/3-1/10-D, _(QG j_ 1/3-1/10-0,2 .(225j5q/kgpe ~1,2Bq/kgFG

€ing - Qs Qu ) 13-107.225 (400 2
1/3 = Drittelkonzept des AKU
1/10 = Annahme: 10 freigesetzte Radionuklide
DL = Dosislimite (Deutschland: 0,3 mSv/a; Schweiz: 0,2 mSv/a)
Cing = Ingestionsdosisfaktor 1,3 x 10° mSv/Bq (gem. Schweizer Strahlenschutzverordnung)
Qa = Verzehrsrate fiir Blattgemiise fiir Erwachsene 225 kg FG/Jahr (gemaf3 HSK R-41 [17])
Qo/Qut = Verhiltnis Verzehrsrate Gemiise / Verzehrsrate gesamte Nahrung: 225/400 = 0,55

(geméB HSK R-41 [17])

Bezogen auf Trockenmasse ergibt dies 12 Bq/kg. Wenn man von einer Dichte von 0,3 g TM/cm® ausgeht,
konnen in einer 1-Liter-Ringschale 0,3 kg TM gemessen werden. Somit ergibt sich unter diesen Umsténden
eine zu fordernde Nachweisgrenze fiir '*’Cs von 4 Bq, was mit einem modernen 30 %-Ge-Detektor mit ent-
sprechend langer Messzeit (z. B. 2 bis 1 Tag) gut erreicht werden kann.

Auf dhnliche Weise lassen sich auch zu fordernde Nachweisgrenzen fiir andere Isotope oder Bezugsmassen
herleiten.

3 Messverfahren
3.1 Probenentnahme (siche auch Loses Blatt 3.1.7.1)
Ort:

nach Mdglichkeit ebene, ungediingte Naturwiese; bei einer Kaminhdhe von 100 m in ca. 500 bis 1500 m Ent-
fernung vom KKW-Standort in den beiden Hauptwindrichtungen; nicht in unmittelbarer Nihe von Gebauden,
Bédumen und andern Hindernissen und nicht in einer Senke.

Falls in den Hauptbeaufschlagungsgebieten keine Wiesen vorhanden sind, kdnnen auch andere Bewuchspro-
ben (vorzugsweise grofblittrige Pflanzen) untersucht werden. Diese Messresultate sind allerdings nicht ohne
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weiteres mit den Messungen von Grasproben vergleichbar, da bei storfallbedingten Ablagerungen die Auf-
fangfldche der Blétter eine Rolle spielt. Ebenso konnen bei Bodenproben starke Unterschiede auftreten, wenn
es sich um bearbeiteten (gediingten und/oder gepfliigten) Boden handelt, oder wenn das Geldnde geneigt ist.
Da diese Messungen jedoch in erster Linie dazu dienen, langfristige oder stor-/unfallbedingte Einfliisse der
Emissionen des KKW auf die Radioaktivitiat in Boden und Bewuchs festzustellen, ist vor allem eine gute
Reproduzierbarkeit wichtig. Es ist daher von Vorteil, die Proben immer auf dieselbe Weise und am selben Ort
zu entnehmen und eine Probenentnahme an einem Abhang oder in einer Senke zu vermeiden.

Zeit:
mindestens zweimal jahrlich; Grasproben vor dem ersten und vor dem zweiten Schnitt. Es sind die Vorgaben
der geltenden Messprogramme zu beachten.

Mit Messband wird eine bestimmte Fliche (z. B. 5 m?; hiingt von der Hohe des Grases ab; das gemihte Gras
sollte ca. 3 - 4 kg Frischmasse ergeben) abgesteckt und das Gras (ohne Wurzeln und ohne Erde) mit Sense,
Sichel oder elektrischer Gartenschere wenige cm iiber dem Boden abgemaiht und in einem Plastiksack gesam-
melt.

Zur Entnahme von Bodenproben wird am selben Ort mit dem Messband ein Rechteck von 5 x 7,5 m abge-
steckt. Die lingere Seite des Rechteckes wird in Abschnitte von 2,5 m unterteilt. An den so markierten 8 Punk-
ten wird mit einer 10 cm breiten Stechschaufel je ein Erdziegel von 10 x 10 cm Seitenldnge und ca. 5 bis 10
cm Dicke ausgestochen. Das Gras auf der Oberseite wird entfernt und dann mit einem Messer so viel von der
Unterseite des Erdziegels abgeschnitten, dass gerade noch die oberen 5 cm {ibrig bleiben; es entstehen auf
diese Weise 8 Stiicke von 10 x 10 cm Seitenlédnge und 5 cm Hohe. Wo die Probenentnahme in der hier ge-
schilderten Weise aus rdumlichen Griinden nicht moglich ist, konnen die 8 Probenentnahmestiicke anders ge-
wihlt werden. Als vereinfachtes Verfahren haben sich auch Zwiebelstecker als geeignet erwiesen (wie sie
beim Setzen von Blumenzwiebeln verwendet werden); sie ermoglichen das Ausstechen von zylindrischen
Erdkegeln von 5 cm Hohe und ca. 6 bis 8§ cm Durchmesser.

Bei ungestorten Verhiltnissen (ungepfliigter Naturboden) dringt die abgelagerte kiinstliche Radioaktivitét nur
langsam in den Boden ein. Die spezifische Aktivitit nimmt anndhernd exponentiell mit der Tiefe ab.

In der Schweiz war die '*’Cs-Kontamination infolge des Tschernobyl-Unfalls 1986 im Jahr 1992 in der Regel
bis in ca. 10 cm Tiefe eingedrungen, wéhrend der Beitrag des Fallouts wihrend der Atombombentests bereits
bis in eine Tiefe von ca. 30 cm eingedrungen ist, weshalb die Entnahme der Proben aus den obersten 5 cm der
Erdschicht empfohlen wird. Durch das Pfliigen wird der Boden bis in eine Tiefe von 40 cm bis 50 cm mehr
oder weniger gleichmiBig durchmischt und die Aktivitdtsverteilung entsprechend verdndert. Demzufolge kann
eine Probe unter Umsténden nicht mehr als représentativ gelten. Die genaue Kenntnis iiber den Bearbeitungs-
zustand des Bodens ist also von erheblicher Bedeutung. Angaben dazu sollten in Folge dessen unbedingt im
Probenentnahmeprotokoll vermerkt werden.

Fiir die natiirlichen radioaktiven Isotope kann dagegen von einer homogen Verteilung in der Erde ausgegangen
werden.

3.2 Probenvorbereitung (siehe auch Loses Blatt 3.1.7.1)

Das Gras wird auf einer groflen Plastikfolie (oder in entsprechend groflen Schalen) im Trockenofen bei ca.
40 °C bis 50 °C (eventuell auch an der Sonne) getrocknet und mit einer Messermiihle gemahlen. Fiir den
Nachweis von frisch abgelagertem lod auf dem Gras ist nur ein Trocknungsverfahren bei einer Temperatur
am unteren Ende des genannten Temperaturbereiches anwendbar, da sich sonst das lod wieder teilweise ver-
fliichtigen kann. In diesem Fall soll die Grasprobe bereits bei der Probenentnahme in ein dicht schlieendes
Messgefill abgefiillt werden, in dem es bis zur Messung des y-Spektrums bleibt. Die Bodenprobe wird im
Trockenofen in Porzellanschalen bei ca. 60 bis 80 °C getrocknet, zersto3en, von Steinen und Wurzeln befreit
und durch ein Sieb von ca. 2 mm Maschenweite passiert.
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33 Messung einschlieBlich Kalibrierung

Aus dem gut durchmischten Probenmaterial wird je eine Boden- und eine Grasprobe von 1 L Volumen in einer
Ringschale oder ' Liter in einer '2-Liter-Dose mit einem Ge-Detektor mit 8 bis10 cm Bleiabschirmung wéh-
rend 12 (eventuell auch 24) Stunden gemessen (Messbereich ca. 100 bis ca. 1700 keV; mindestens 2000 Ka-
nile).

Die Kalibrierung erfolgt mit Kalibrierldsung (z. B. '**Eu; bei diesem Nuklid ist allerdings eine Korrektur be-
zliglich Summationspeaks erforderlich) in derselben Messgeometrie. Bei der Auswertung ist der Dichteunter-
schied von Gras oder Boden gegeniiber der Kalibrierldsung (Wasser) zu beriicksichtigen (p-Bodenyocken = ca.
1,3 g/em?, p-Grasgocken = ca. 0,3 g/cm?), insbesondere die dadurch gednderte Selbstabsorption in der Probe. Bei
kurzlebigen Isotopen ist die Aktivitit auf das Probenentnahmedatum umzurechnen. Da in den Bodenproben
nebst “°K auch praktisch alle Isotope der natiirlichen Radium- und Thorium-Zerfallsreihen vorhanden sind, ist
jeweils ein Nulleffekt mit derselben Messdauer zu messen, damit die Nettozdhlraten dieser Isotope bestimmt
werden konnen.

34 Messunsicherheit und erreichbare Nachweisgrenze

Die Gesamtunsicherheit wird nach DIN ISO 11929 [16] ermittelt. Sie wird wesentlich durch die zihlstatisti-
sche Messunsicherheit bestimmt. Diese sowie die Nachweisgrenze hdangen stark vom Nuklid, der vorliegenden
Aktivitit, dem verwendeten Detektor, der Messzeit und auch von der Abschirmung des Detektors ab.

Fiir die beiden unter Pkt. 2 aufgefiihrten Beispiele ergeben sich fiir die genannten Messbedingungen folgende
Nachweisgrenzen: Fiir moderne Ge-Detektoren (z. B. 30 % rel. Ausbeute beziiglich eines 3 x 3“-Nal-Kristalls)
kann bei einer Messdauer von 60'000 sec in einem 1-Liter-Marinellibecher (0,3 kg Gras TM) eine NWG fiir
P11 von 0,5 Bq erreicht werden mit den statistischen Faktoren ki., = 3 und ki3 = 1,6. Fiir *’Cs ist die erreich-
bare NWG unter denselben Bedingungen um etwa einen Faktor 2 bis 4 hoher. Damit sind fiir die beiden Bei-
spiele die unter Pkt. 2 aufgestellten Forderungen beziiglich der NWG erfiillt.

Bei der sytematischen und bei der zufallsbedingten Messunsicherheit sind auch die Beitrdge der Probenent-
nahme (z. B. bei der Bestimmung der Probenfliche —und der Probenmenge) sowie den Verlusten bei der Pro-
benaufbereitung zu beriicksichtigen. Schlielich gibt auch die Unsicherheit der Detektor-Kalibrierung einen
Beitrag. Niaheres ist LB 2.4 zu entnehmen.

4 Bewertung des Verfahrens

Das Verfahren gestattet, die aus der Luft auf Boden bzw. Bewuchs abgelagerte oder dem Boden durch Bewés-
serung zugefihrte Aktivitat mit geniigender Empfindlichkeit bei angemessenem Aufwand fiir Probenaufberei-
tung und -messung zu bestimmen. Die Proben sollen als Beleg und fiir eventuelle Nachuntersuchungen (bei
Riickfragen oder Unplausibilitdten) aufbewahrt werden, jedoch mindestens bis zur Freigabe des Berichtes
durch den Berichtsempfénger.

5 Dokumentation

Angaben iiber die Probenentnahme (Probennehmer, Datum, Ort [Koordinaten], beprobte Fliache, Probenmenge
in Frischmasse, eindeutige Kennzeichnung, Wetterbedingungen, Besonderheiten der beprobten Flache) sind
unmittelbar bei der Probenentnahme im Probenentnahmeprotokoll zu dokumentieren.

Angaben zur Probenverarbeitung und -messung (Trocknungstemperatur, erhaltene Trockenmasse, Datum der
Messung, Messdauer, verwendetes Messsystem, Detektorkalibrierung) sind in den Laborbiichern und/oder La-
bordatensystemen zu dokumentieren.
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