Strahlenschutzkommission
Geschéftsstelle der
Strahlenschutzkommission

Postfach 12 06 29
D-53048 Bonn

http://www.ssk.de

Bewertung von Messungen der ARGE PhAM
zur Radioaktivitat in der Elbmarsch

Stellungnahme der Strahlenschutzkommission

Verabschiedet in der 183. Sitzung der Strahlenschutzkommission am 14.02.2003




Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitat in der Elbmarsch 1

Inhaltsverzeichnis
1 EiNfURIUNG weeeieeceereeresrs s s s s s 3
2 Stellungnahme der Strahlenschutzkommission........cccvniiiiniinnniannnns 8

Anhang: Ausfiihrliche Erlduterungen zur Stellungnahme

A1

A2

A3

EiNIEItUNG .cccceiinimiriieniniieesenmsieneisisnnsnnssssansnissssssnnsssssnssssssansssnsssssnassassannases 9
A 1.1 Vorgeschichte und Beratungsauftrag...............ccocoii 9
A12 Durchflibrung der Berallig . cesuses sss comesonsnsmommmnsssn s s sas ssminis s 11
BAB SO o sosumsn s swss svmsesion smns senmnsewmmomunivss mmee oo cams e 640555883 S 534 12
Die durch die SSK zu bewertenden Kernaussagen der
ARGE PRAM ......eiiiiiiiineneereesissssssmsssnssssssssssssssssssssssssssnsnsnessssssssssssasssasssns 13
Stellungnahme zu den Kernfragen des Beratungsauftrags.................... 14
A 3.1 Qualitat der verfligbaren Daten.............cccccvveiiiiiiiiiiiiiiciis 15
A 3.1.1 Allgemeine Anforderungen..........cccooeeuviiiiireieiiniiiiii s 15
A 3.1.2 Bewertung der vorliegenden Berichte ............ccooovniiiininnne 15

A 3.2 Vorkommen und Isotopenverhaltnisse von natirlichen
Radionukliden und Cé&sium in Bodenproben................................. 18

A 3.2.1 Gehalte von natirlichen Radionukliden und von Cs-137 in
B OEIIPIODEN 1nvvr rsrsummnrnoins woss smmnsscsnionsie 543 65584 HIEESSR 4S8 AT PSS 18

A 3.2.2 Erkennungs- und Nachweisgrenzen fur die Messung von
IsotopenverhaltniSsen ...........cccoiiiiiiiinniie 19

A 3.2.3 Mogliche Fehlerquellen bei der Uberpriifung einer
Abweichung von erwarteten Isotopenverhaltnissen.................... 24

A 3.3 Vorkommen und Isotopenverhaltnisse von Plutonium in

AN HDTODEN .. oo i i 808 s IR M8 G SR LT By e 28
A 3.3.1 Plutoniumanalysen des Instituts fur Kernchemie der

UNIVErSItAt IMIAINZ ...vuesenvrieerensmmas cusme o sanae sesossin s svs susss sxas o ssss 29
A 3.3.2 Plutoniumanalysen des Instituts fir Transurane.......................... 31
A 3.3.3 Plutoniumanalysen des Niedersachsischen Landesamts

BN CIKORIGIG v o cssmsscmass o soommess oan i 55959855 G058 A8 08 1 SRS 32
A 3.3.4 Plutoniumanalysen der Landwirtschaftlichen

Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel ............................... 33
A 3.3.5 Plutoniumanalysen des GKSS-Forschungszentrums................. 34

A 3.3.6 Plutoniumanalysen des Forschungszentrums Julich................... 35



Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitat in der Elbmarsch 2

A3.4

A 3.5

A 3.6

A4

A 3.3.7 Plutoniumanalysen der Universitat Marburg...............cccccceeeeen. 36
Befunde zu Americium, Neptunium und Curium in
UmMWERPIODEN .....eee e 36
A 3.4.1 Americium-241-Analysen der Landwirtschaftlichen

Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel............................... 37
A 3.4.2 Americium-241-Analysen des Instituts fur Transurane................ 38
A 3.4.3 Americium-241-Analysen des Niedersachsischen

Landesamts flr OKOIOGIE ...........c.covevueeieiieeieeeeieeee e 39
A 3.4.4 Americium-241-Analysen der Landwirtschaftlichen

Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel........................c...... 40
A 3.4.5 Analysen von Np-237, Am-243 und Cm-244 im Auftrag

der ARGE PhAM.......ouiiiiiiiiiee e 41
Befunde zu radioaktiven Spalt- und Aktivierungsprodukten
sowie Tritium in Umweltproben ..........ccoooovviiiiii e, 46
A 3.5.1 Befunde zu den Spalt- und Aktivierungsprodukten

Cs-134, Cs-137 und Co-60 in Bodenproben ............ccccoovvveveeeenn, 46
A 3.5.2 Befunde zu Tritium in Bodenproben..............coooeeiiiiiiiiiiiiiiiinnnn, 47
A 3.5.3 Zusammenfassende Bewertung der Befunde zu

radioaktiven Spalt- und Aktivierungsprodukten sowie

TIIUM . e 48
Befunde ZU KUGEBIBIENN...... .c. oo smme i i s s i 6508550 155 4555 465 ki 48
A 3.6.1 Aussagen zu Kugelchen in den Berichten der

ARGE PhAM .. ..o 49
A 3.6.2 Messungen und Aussagen von Prof. Ensinger (Universitat

Marburg) zu KGgelchen..........o.ooiiiiii e 51
A 3.6.3 Messungen und Aussagen des Niedersachsischen

A 364

A 3.6.5

A 3.6.6

A 3.6.7

A 3.6.8

A 3.6.9

Landesamts fur Okologie zu Kiigelchen...............cccocooveevevennn.. 51

Messungen und Aussagen der Landwirtschaftlichen
Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel zu Klgelchen......... 52

Messungen und Aussagen des GKSS-
Forschungszentrums zu Klgelchen .........ccooooiiiiiiii, 53

Messungen und Aussagen des Forschungszentrums
Julich zu KUgeIChen ..........oouiiiieieeee e 54

Messungen und Aussagen des Instituts fur Transurane zu
KUGEICNEN ... .o e 54

Messungen und Aussagen von Dr. Stevenson (Universitat
Kiel) zu KUGeIChen ........ooiiei e, 55

Zusammenfassende Bewertung der Befunde zu
KUGEICNEN ... 56

Bewertung der méglichen Strahlenexposition.........cccovciriiiiinnnnnnieininnnes 56




Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitat in der Elbmarsch 3

1 Einfiihrung

Zwischen November 1989 und Mai 1991 traten in dem Gebiet am niedersdchsischen Elbufer,
das dem GKSS-Forschungszentrum Geesthacht und dem Kernkraftwerk Kriimmel (KKK)
gegeniiber liegt, gehduft Leukdmiefille auf. Nach bekannt werden dieser Haufung wurden die
kerntechnischen Anlagen als mogliche Verursacher der Leukémiefdlle diskutiert. Trotz um-
fangreicher Untersuchungen konnte aber kein urséchlicher Zusammenhang festgestellt wer-
den.

Im November 2000 wurde das Thema ,,Radioaktivitit in der Elbmarsch® von der Arbeits-
gemeinschaft Physikalische Analytik und Messtechnik (ARGE PhAM) erneut aufgegriffen.
Zundchst wurden von der ARGE PhAM bereits vorliegende Messergebnisse von Plutonium,
sonstigen Transuranen, Uran und anderen Radionukliden neu bewertet, dann auch Analysen
an selbst genommenen Proben in Auftrag gegeben. Die ARGE PhAM zog aus den Ergebnis-
sen den Schluss, dass die vorliegenden Nuklide nicht aus dem Fallout der Atomwaffenver-
suche oder des Unfalls in Tschernobyl stammten, sondern bei einem anderen Unfall freige-
setzt worden sein miissten. Es wurde dann behauptet, dass 6ffentlich nicht bekannte For-
schungsarbeiten bei Geesthacht stattgefunden hétten, bei denen sich ein schwerer Unfall er-
eignet habe, der jedoch bisher verschwiegen worden sei.

Auf Wunsch des Bundesministeriums fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU)
hat sich die Strahlenschutzkommission (SSK) ab Mirz 2001 mit den Berichten der ARGE
PhAM befasst. Im weiteren Verlauf hat das BMU den Beratungsauftrag dahin gehend prézi-
siert, dass die SSK priifen moge, ob die von verschiedenen Seiten vorgelegten Messergeb-
nisse Anlass zu der Aussage geben, dass im betrachteten Gebiet

— ein erhohtes Vorkommen an angereichertem Uran,

— ein erhhtes Vorkommen an Transuranen,

— gegeniiber anderen Gebieten abweichende Pu-Isotopenverhiltnisse,
— ein erhohtes Vorkommen an Tritium und

— PAC-Brennstoffkiigelchen

vorliegen.

Die Beratungsthemen wurden spéter um den Punkt erweitert, in wie weit derartige Befunde zu
einer erhohten Strahlenexposition der Bevélkerung fithren konnen.

Der Ausschuss ,,Strahlenschutz bei Anlagen* der SSK hat den Fragenkomplex auf neun Sit-
zungen im Mérz, April, Mai und Juli 2001, im April, Juni und September 2002 sowie im
Januar 2003 detailliert beraten und als Ergebnis eine Stellungnahme formuliert.

Zu den Sitzungsterminen wurden vielfach Mitarbeiter der ARGE PhAM und Personen der
Laboratorien, die im Auftrag der ARGE PhAM Messungen durchgefiihrt haben, eingeladen.
Bis auf eine einzige Ausnahme wurde den Einladungen leider nicht gefolgt, so dass viele der
aufgestellten Behauptungen, die in den vorliegenden Berichten nicht nachvollziehbar begriin-
det werden, nur eingeschrénkt priifbar waren. Dies hat wesentlich dazu beigetragen, dass nicht
immer klar wurde, aus welchem Grund Messungen, die im Auftrag der ARGE PhAM erfolg-
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ten, zu deutlich anderen Ergebnissen kommen als alle Messungen anderer Institutionen, selbst
wenn es sich um das gleiche Probenmaterial handelte.

Die folgende Stellungnahme wurde von der SSK mehrfach diskutiert und auf ihrer 183. Sit-
zung am 14. Februar 2003 verabschiedet. Sie gliedert sich in eine kurze zusammenfassende
Stellungnahme zu den Fragen des Beratungsauftrags und einen Teil, der den Fragenkomplex
detailliert behandelt.

Die Stellungnahme der SSK bezieht sich dabei ausschlieBlich auf die Aspekte, die einen wis-
senschaftlichen Hintergrund haben und durch die SSK bewertbar sind. Von einer Stellung-
nahme ausgeklammert sind daher insbesondere die Behauptungen von ARGE PhAM und
IPPNW, die sich auf die Vertuschung eines Unfalls sowie die Spekulationen iiber mdgliche |
Unfallursachen und durchgefiihrte geheime Forschungen beziehen.

|

\
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2 Stellungnahme der Strahlenschutzkommission

Die Stellungnahme der SSK bezieht sich auf die Frage, ob die ab dem Jahr 2000 aufgestellten
Behauptungen der Arbeitsgemeinschaft Physikalische Analytik und Messtechnik (ARGE
PhAM), dass in der Umgebung von GKSS und KKK Radionuklide aus einem behaupteten
Unfall vorliegen, wissenschaftlich durch Messungen ausreichend belegt sind. Fiir die Stel-
lungnahme wurden sowohl die Berichte der ARGE PhAM als auch die Untersuchungen ande-
rer Institutionen, insbesondere vom Niedersichsischen Landesamt fiir Okologie (NLO), von
der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel (LUFA), vom GKSS-
Forschungszentrum, vom Forschungszentrum Jiilich (FZJ) sowie vom Institut fiir Transurane
(ITU), ausgewertet.

Vorkommen von natrlichen Radionukliden der Uran- und Thoriumzerfallsreihen
sowie Spalt- und Aktivierungsprodukten in Bodenproben

In den untersuchten Bodenproben aus der Umgebung von KKK und GKSS liegen die natiirli-
chen Radionuklide in Konzentrationen vor, die im Schwankungsbereich der Vorkommen an
anderen Standorten in Niedersachsen liegen.

Auch die gemessenen Casium-137-Aktivititskonzentrationen liegen in dem Bereich, der
durch den weltweiten Fallout infolge der oberirdischen Kernwaffenversuche und den (sehr
inhomogenen) Eintrag aus dem Unfall von Tschernobyl in Norddeutschland verursacht wur-
de.

Insgesamt ergibt sich aus den Messergebnissen von natiirlichen Radionukliden, Spalt- und
Aktivierungsprodukten in Bodenproben aus der Umgebung von KKK und GKSS kein Hin-
weis auf Aktivititseintrage bislang nicht bekannter Ursache.

Isotopenverhaltnisse von Uran und Céasium

Entgegen der Behauptung der ARGE PhAM ist wissenschaftlich nicht belegt, dass in Um-
weltproben aus der Umgebung von GKSS und KKK angereichertes Uran und ungewdhnliche
Verhiltnisse von Cisium-134 und Cisium-137 vorliegen, die nur durch einen vertuschten
Unfall verursacht sein koénnten. Rechnerisch hat zwar die ARGE PhAM - auch aus fritheren
Messungen - Isotopenverhéltnisse von Uran abgeleitet, die angereichertem Uran entsprechen.
Dabei wurden aber die iiblichen bei diesen Messungen auftretenden Fehler vollkommen igno-
riert. Fiir die Uberpriifung von Uran-Isotopenverhaltnissen wiren weit aufwendigere Messun-
gen erforderlich als sie von der ARGE PhAM veranlasst wurden und wie sie bei routineméfi-
gen Messungen der Immissionsiiberwachung durchgefithrt werden. Aktuelle empfindliche
Nachmessungen ergeben keinen Hinweis auf angereichertes Uran. Die gemessenen Cdsium-
137/Céasium-134-Verhiltnisse sind nicht belastbar, da wegen des radioaktiven Zerfalls des
durch den Tschernobyl-Unfall eingetragenen Cs-134 in Umweltproben nur noch geringe Ak-
tivititen vorliegen und stérende Gammalinien anderer Radionuklide zu Fehlinterpretationen
fithren kdnnen.
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Vorkommen und Isotopenverhaltnisse von Plutonium in Umweltproben

Aus den Plutoniumanalysen des Instituts fiir Kernchemie der Universitdt Mainz ergibt sich
gegeniiber Vergleichsgebieten weder ein Hinweis auf hohere Plutoniumgehalte in Hausstaub-
proben aus der Umgebung von KKK und GKSS noch ein Hinweis auf abweichende Isotopen-
verhiltnisse des Plutoniums.

Messungen von Plutoniumisotopen in Bodenproben wurden von vielen Institutionen in Folge
der Behauptungen der ARGE PhAM vorgenommen: vom ITU, vom NLO, von der LUFA,
von der GKSS sowie vom FZJ. Die Messergebnisse von keiner der Institutionen ergeben
einen Beleg fiir erh6hte Plutoniumgehalte oder ungewdhnliche Isotopenzusammensetzungen.

Die abweichenden Ergebnisse der Universitdt Marburg, durchgefiihrt im Auftrag der ARGE
PhAM, sind vor diesem Hintergrund nicht plausibel. Da zum genauen Vorgehen bei der Pro-
benvorbereitung und Messung keine Angaben gemacht wurden, ist die Qualitdt dieser Mes-
sungen nicht beurteilbar.

Befunde zu Americium, Neptunium und Curium in Umweltproben

Messungen der LUFA zeigen in den Hausstaubproben keinen Hinweis auf einen Eintrag von
Americium-241 in Hausstaub des Untersuchungsgebiets, der nicht auf Atomwaffenfallout
zuriick gefiihrt werden konnte.

In Bodenproben konnte Vom.NLC') und von der LUFA kein Americium-241 nachgewiesen
werden. Messungen des NLO von Americium-243, Curium-242 und Curium-244 ergaben
ebenfalls keine Werte oberhalb der Nachweisgrenze.

Bei Bodenproben, die im Auftrag der ARGE PhAM untersucht wurden, wird das Vorhanden-
sein von Americium-243, Neptunium-237 und Curium-244 behauptet. Dies ist allerdings
extrem unrealistisch und wiirde sich auch nicht mit der von der ARGE PhAM vertretenen
Theorie einer Freisetzung von Transurane enthaltendem Brennstoff erkldren lassen. Die SSK
hat verschiedene Mdglichkeiten identifiziert, die zu einer Fehlinterpretation der Daten durch
das Messlabor und die ARGE PhAM gefiihrt haben konnten. Da das Messlabor keine Aus-
kunft gab, war eine abschliefende Kldrung der tatsdchlichen Ursache nicht moglich. Die SSK
stellt fest, dass ein Vorliegen von Americium-243, Neptunium-237 und Curium-244 in der
Umgebung von GKSS und KKK weder bewiesen noch plausibel ist.

Befunde zu Kugelchen

Die ARGE PhAM behauptet, dass sich grofiflachig verteilt in den Bodenproben Kiigelchen
befinden, bei denen es sich um transuranhaltige Kernbrennstoffteilchen oder Fusionspartikel
handelt. Ein dokumentierter nachvollziehbarer Nachweis, dass es sich um derartige Partikel
handelt, ist in den vorliegenden Berichten der ARGE PhAM nicht enthalten. Tatséchlich sind
im Boden der Umgebung von GKSS und KKK in unterschiedlicher Konzentration Kiigelchen
vorhanden, die zum Teil anthropogenen Ursprungs sind, z. B. Flugasche.

Die Aktivitdtsmessungen und massenspektrometrischen Messungen an Partikeln und Kiigel-
chen von NLO, LUFA, GKSS, FZJ, ITU und Prof. Dr. Ensinger der Universitit Marburg (an
eigenen Proben) haben keine Hinweise fiir eine Bestétigung der These, dass es sich um Kern-
brennstoffpartikel handelt, erbracht.
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Die SSK sieht keine Hinweise auf ein lokales oder gar groBraumiges Vorkommen kernbrenn-
stoffhaltiger Kiigelchen in den untersuchten Gebieten.

Qualitat der Berichte der ARGE PhAM

Die von der ARGE PhAM zu diesem Thema vorgelegten Berichte ELB 2 [ARGE PhAM
2001b], ELB 3 [ARGE PhAM 2001a] und ELB 4 (Zusammenfassung) [ARGE PhAM 2002]
werden in keiner Weise den Anforderungen an wissenschaftliche Arbeiten gerecht. Die darin
gezogenen Schlussfolgerungen sind wissenschaftlich nicht nachvollziehbar.

Andere — und den Ergebnissen der ARGE PhAM widersprechende — vorliegende Berichte zu
Untersuchungen der Radioaktivitdt in der Umgebung von GKSS und KKK weisen weit-
gehend eine hohere Qualitdt in Bezug auf Vollstdandigkeit der Dokumentation, Nachvoll-
ziehbarkeit und wissenschaftlicher Methodik auf. Den Ergebnissen der ARGE PhAM wider-
sprechende Untersuchungen liegen vom NLO, der LUFA, der GKSS, dem FZJ sowie dem
ITU vor. Diese Untersuchungen wurden dem SSK-Ausschuss ,,Strahlenschutz bei Anlagen®
erldutert; offene Fragen konnten weitgehend geklért werden.

Bewertung der méglichen Strahlenexposition durch anthropogene Radionuklide

Die SSK hat die mogliche Strahlenexposition anhand der Freigabewerte der Strahlenschutz-
verordnung, Anlage III Tabelle 1, fiir die Freigabe von festen Stoffen und von Bodenfldchen
abgeschitzt. Diese Freigabewerte wurden so abgeleitet, dass durch die Freigabe eine Dosis im
Bereich von 10 uSv pro Jahr bei keiner Person iiberschritten werden soll. Beriicksichtigt man
alle anthropogenen Radionuklide auBler Cs-137, ergibt diese Abschitzung eine potentielle
Strahlenexposition weit unterhalb von 10 uSv pro Jahr.

Die berichteten Cs-137-Daten sind ohne die Annahme zusétzlicher Emissionen aus kerntech-
nischen Anlagen mit dem Fallout der Kernwaffentests und des Unfalls in Tschernobyl voll-
standig zu erkldren.

Aus den Messergebnissen ergibt sich daher kein Hinweis auf erhthte Strahlenexpositionen
von Personen in der Elbmarsch, insbesondere kein Hinweis auf erhohte Radioaktivitdt als
Ursache fiir die dort beobachtete Leuk@miehdufung.

Schlussfolgerung

Die Behauptung der ARGE PhAM, dass in der Umgebung von GKSS und KKK anthropoge-
ne Radionuklide vorliegen, die nicht auf den Fallout der oberirdischen Kernwaffentests oder
des Unfalls in Tschernobyl zuriickgefiihrt werden kénnen, ist wissenschaftlich durch Messun-
gen nicht belegt. Aus der Vielzahl der vorliegenden Messungen ergeben sich keine Hinweise
auf das Vorkommen von angereichertem Uran und auf das erhohte Vorkommen von Transu-
ranen und Spalt- oder Aktivierungsprodukten in der Elbmarsch. Die Messungen ergeben auch
keine Hinweise auf ein lokales oder gar groBrdumiges Vorkommen kernbrennstoffhaltiger
Kiigelchen. Insgesamt ergibt sich kein Hinweis auf erhohte Strahlenexpositionen von Perso-
nen in der Elbmarsch und damit kein Hinweis auf Radioaktivitét als Ursache fiir die dort be-
obachtete Leukdamiehdufung.
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Anhang: Ausfiihrliche Erlauterungen zur Stellungnahme

A1 Einleitung

A 1.1 Vorgeschichte und Beratungsauftrag

Zwischen November 1989 und Mai 1991 traten am dem GKSS-Forschungszentrum Geest-
hacht und dem Kernkraftwerk Kriimmel (KKK) gegeniiber gelegenen niedersichsischen Elb-
ufer gehduft Leukimiefille auf. In der Samtgemeinde Elbmarsch wurden fiinf Félle von Leu-
kiamie bei Kindern beobachtet (Wohnorte Rénne, Marschacht, Tespe und Avendorf), zusétz-
lich eine Leukdmie bei einem Jugendlichen (Wohnort Marschacht) und eine aplastische Ané-
mie bei einem Kind (Wohnort Tespe). Die kerntechnischen Anlagen wurden als mdogliche
Verursacher der Leukimiefille diskutiert, sobald die Haufung durch einen oOrtlichen Arzt
bekannt wurde.

In Abbildung 1.1 sind die hier und weiter unten im Zusammenhang mit den Probenahme-
stellen genannten Orte dargestellt.

Geesthacht

@ Grinhof

GKSS
(]

@ Tesperhude

Avendorf

Abbildung 1.1:  Orte in der Umgebung von KKK und GKSS-Forschungszentrum

Da der Offentlichkeit verschwiegene Stor- oder Unfille in den kerntechnischen Anlagen als
mogliche Ursache vermutet wurden, sind seit 1993 umfangreiche Untersuchungen im Auftrag
des Landes Schleswig-Holstein durchgefiihrt worden, bei denen insbesondere automatische
Originalaufzeichnungen von Emissionsdaten des KKK und des GKSS-Forschungszentrums
sowie die von verschiedenen Institutionen erhobenen Immissionsdaten fiir den in Betracht zu
ziechenden Zeitraum ausgewertet wurden [Oko-Institut 1994, Oko-Institut 1995]. Aus diesen
und weiteren anlagentechnischen Untersuchungen [Physikerbiiro Bremen 2001] ergab sich
aber kein Beleg fiir Emissionen aus den Anlagen, die fiir die Leukémiehdufung verantwortlich
gemacht werden konnten. Auch anderen Ursachen als Strahlenexpositionen war seit Be-
kanntwerden der Leukimiehdufung nachgegangen worden, ohne dass eine Ursache hatte
identifiziert werden konnen. Auch durch umfangreiche epidemiologische Untersuchungen
konnte der Sachverhalt bisher nicht eindeutig geklart werden.



Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitit in der Elbmarsch 10

Dennoch wurde teils weiterhin das KKK als Verursacher der Leukémiehdufung vermutet.
Insbesondere Frau Professor Dr. Schmitz-Feuerhake von der Universitidt Bremen stellte ver-
schiedene Unfallhypothesen auf. Im November 1998 wurden von ihr Ergebnisse von Messun-
gen von Plutonium, Americium und anderen Radionukliden an Hausstaubproben, die in der
Elbmarsch und Referenzorten entnommen und an der Universitidt Bremen analysiert worden
waren, Offentlich vorgestellt [Schmitz-Feuerhake 1998]. Dabei ging sie davon aus, dass die
vorgefundene Isotopenzusammensetzung der Transurane nicht mit dem Atomwaffenfallout
und dem Unfall in Tschernobyl zu erkldren seien. Aufgrund dieses Berichts wurde federfiih-
rend vom Ministerium fiir Finanzen und Energie (MFE) des Landes Schleswig-Holstein ein
Messkonzept entwickelt und eine umfangreiche eigene Probenahme von Hausstaub aus der
Elbmarsch und Referenzgebieten vorgenommen [MFE 2000]. Die Proben wurden vom Insti-
tut fiir Kernchemie der Universitdt Mainz analysiert; die Ergebnisse sind in der vorliegenden
Stellungnahme in Kapitel A 3.3.1 dargestellt. Aufgrund der Messergebnisse ist das Land
Schleswig-Holstein davon ausgegangen, dass in der Elbmarsch keine von anderen Regionen
abweichenden Konzentrationen von Plutonium, Americium und Cisium oder abweichende
Isotopenverhéltnisse beim Plutonium vorliegen.

Im Jahr 2000 wurde das Thema ,,Radioaktivitdt in der Elbmarsch und der Elbgeest* von der
Arbeitsgemeinschaft Physikalische Analytik und Messtechnik (ARGE PhAM) aufgegriffen
[ARGE PhAM 2001b]. Zunédchst wurden von der ARGE PhAM bereits vorliegende Messer-
gebnisse von Plutonium, sonstigen Transuranen, Uran und anderen Radionukliden neu bewer-
tet, dann auch Analysen an selbst genommenen Probén in Auftrag gegeben. Die ARGE
PhAM zog aus den Ergebnissen den Schluss, dass nicht der Atomwaffenfallout oder der Un-
fall in Tschernobyl fiir die vorliegenden Nuklide und Nuklidzusammensetzungen verantwort-
lich gemacht werden konne. Es wurde darauthin behauptet, dass 6ffentlich nicht bekannte
Forschungsarbeiten bei Geesthacht stattgefunden hitten, bei denen sich ein schwerer und
verschwiegener Unfall ereignet habe. Diese These wird seither auch von den Internationalen
Arzten fiir die Verhiitung des Atomkrieges/Arzte in sozialer Verantwortung e.V. (IPPNW),
die die ARGE PhAM mit Untersuchungen beauftragten, vertreten [ARGE PhAM 2001a,
www.ippnw.de].

Die These eines schweren verschwiegenen Unfalls beinhaltet auch die Behauptung, dass die-
ser Unfall Behorden des Landes Schleswig-Holstein bekannt gewesen sein muss, von diesen
aber vertuscht wurde. Es werden daher von ARGE PhAM und IPPNW auch massive Vorwiir-
fe gegen das Land erhoben, auf Grund derer sich das MFE zunichst veranlasst sah, Messun-
gen zur Entscheidung durchfiihren zu lassen, ob Maflnahmen der Gefahrenabwehr getroffen
werden miissen. Das MFE wandte sich auBerdem an das Bundesministerium fiir Umwelt,
Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU) und regte die Beratung der Problematik durch die
Strahlenschutzkommission an. In der vorliegenden Stellungnahme befasst sich die SSK damit,
ob Beobachtungen vorliegen, die fiir die Elbmarsch das Vorhandensein

— von angereichertem Uran,

— von Kernbrennstoffkiigelchen,

— von erhohten Werten an Tritium und Spaltprodukten,

— von erhdhten Werten an Transuranen,

— vom Kernwaffenfallout und von Tschernobyl abweichenden Pu-Isotopenverhéltnissen,

— erhohter Strahlenexpositionen

belegen.
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Die Stellungnahme der SSK befasst sich nicht mit Behauptungen der ARGE PhAM iiber ein
Vorliegen von kernbrennstofthaltigen Partikeln in der Umgebung der stillgelegten Hanauer
Brennelementfabriken. Da die Berichte der ARGE PhAM teils sowohl auf die Elbmarsch und
Elbgeest als auch auf Hanau Bezug nehmen und auch auf den Ausschusssitzungen der SSK
vorgetragene Untersuchungsergebnisse teils beide Standorte betrafen, sind allerdings die
Kenntnisse iiber die Befunde in Hanau in die vorliegende Stellungnahme zu Befunden in der
Elbmarsch eingeflossen.

Die Behauptungen zu moglichen Unfillen bzw. Unfallursachen, die zur Verbreitung der be-
haupteten kernbrennstofthaltigen Partikel gefiihrt haben kénnten, sind ebenfalls nicht Gegen-
stand der Stellungnahme der SSK.

A1.2 Durchfiihrung der Beratung

Neben der Beratung vorgelegter Unterlagen wurden auch viele an Untersuchungen Beteiligte
zur Anhérung und Diskussion zu den Sitzungen des SSK-Ausschusses ,,Strahlenschutz bei
Anlagen® eingeladen. Auf einzelnen Sitzungen vorgetragen haben Vertreter folgender Stellen:

— Niedersichsisches Landesamt fiir Okologie (NLO),

— Landwirtschaftliche Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel (LUFA),
— GKSS-Forschungszentrum Geesthacht (GKSS),

— Forschungszentrum Jiilich (FZJ),

— Sachverstindigenbiiro fiir Strahlenschutzanalytik, Strahlenschutztechnik und Katastro-
phenschutz Jork (SAST), '

— Ministerium fiir Finanzen und Energie des Landes Schleswig-Holstein (MFE),
— Bundesamt fiir Strahlenschutz (BfS),

— Institute for Transuranium Elements (ITU).

Seitens der ARGE PhAM hat Herr Gabriel auf der 9. Sitzung des Ausschusses ,,Strahlen-
schutz bei Anlagen® am 29. Mai 2001 Ergebnisse vorgestellt. Trotz weiterer Einladungen kam
Herr Gabriel aber zu keiner weiteren Sitzung des genannten Ausschusses.

Da Herr Gabriel die Messungen nicht selbst durchgefiihrt hat, konnte er nicht die notwendi-
gen Detailauskiinfte geben, die zur Aufkldrung der je nach Messlabor unterschiedlichen Un-
tersuchungsergebnisse notwendig wiren. Es wurden daher auch mehrfach Einladungen an
Personen, die direkt mit den Analysen der ARGE PhAM befasst waren, versandt. Von diesen
Personen ist niemand der Einladung zu Sitzungen des SSK-Ausschusses gefolgt. Dies hat
wesentlich dazu beigetragen, dass nicht aufgekldrt werden konnte, aus welchen Griinden
Messungen, die an der Universitit Marburg von Prof. Dr. Ensinger durchgefiihrt wurden, zu
deutlich anderen Ergebnissen kommen als alle sonst vorgelegten Messergebnisse, selbst wenn
es sich um das gleiche Probenmaterial handelte.

Zur weiteren Diskussion der Befunde wurde IPPNW als Auftraggeber der ARGE PhAM
gebeten, Informationen zur Verfiigung zu stellen. Die schriftliche Bitte um Zusendung des
Berichts ,,ELB 3“ [ARGE PhAM 2001a] wurde abschldgig beschieden [IPPNW 2002a]. Auf
die Bitte um Zusendung des Berichts ,,ELB 4 [ARGE PhAM 2002] wurde lediglich eine
Zusammenfassung iibersandt. Die Langfassung des Berichtes wurde der SSK nicht vorgelegt.
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In Anbetracht dessen, dass IPPNW im Schreiben von Dr. med. Diekmann und Dr. Pflugbeil
vom 23.05.02 [IPPNW 2002b] von ,besorgniserregenden Fakten®, ,.die einen kurzfristigen
Handlungsbedarf signalisieren* ausging, war die mangelnde Informationsbereitschaft fiir die
SSK nicht nachvollziehbar.

A1.3 Methodik

Freisetzungen radioaktiver Stoffe aus Anlagen, die genehmigungsrechtlich zuldssige Ablei-
tungen iibersteigen, werden von der SSK als Ereignisse von hoher sicherheitstechnischer
Relevanz angesehen. Das gilt unabhéngig davon, ob sie zu akuten Gesundheitsgefahren fiih-
ren oder nicht. Die mit derartigen Ereignissen zu verkniipfenden Aktivitdtsinventare in der
Umwelt kénnen sehr gering ausfallen. Werden im Umfeld von kerntechnischen Anlagen auf-
fallige Haufungen von Krankheiten, die auch durch Strahlenexpositionen verursacht werden
konnen, festgestellt, dann ist die Frage nach kausalen Wirkungszusammenhéngen berechtigt
und zu priifen. Das Verbinden derartiger Befunde mit freigesetzten radioaktiven Stoffen setzt
jedoch stets zumindest kurzfristig erhohte Strahlenexpositionen der Bevolkerung voraus, aus
denen ein erhohtes Risiko abgeleitet werden kann. Wird postuliert, dass eine derartige Exposi-
tion lingere Zeit zuriickliegt, sind einfache dosimetrische Nachweise in der Regel nicht mehr
moglich.

Jedem Hinweis auf nicht genehmigte Ableitungen oder Freisetzungen radioaktiver Stoffe aus
kerntechnischen Anlagen ist mit entsprechenden Priifungen nachzugehen. Dabei kommt es
darauf an, durch eine geeignete Vorgehensweise einen qualifizierten Nachweis anomaler
Radionuklidverteilungen oder anderer nachvollziehbarer Indikatoren zu erhalten, die auf Ab-
weichungen vom zulédssigen Betrieb hinweisen. Nur wenn ein solcher qualifizierter Nachweis
vorgelegt werden kann, sind weitere Schritte sinnvoll.

Da erste Untersuchungen in der Regel nicht die Zentren maximaler Kontamination erfassen,
sind fiir einen ersten belastbaren Nachweis Messbefunde ausreichend, die unabhéngig von
radiologischen Konsequenzen oder weiteren Schlussfolgerungen eindeutig als anomale Ver-
teilungsmuster eines radiologisch relevanten Parameters (oder einer Parametergruppe) anzu-
sehen sind. Auch Messungen geringfiigiger Umweltkontamination kénnen zum Nachweis von
UnregelmaBigkeiten ausreichend sein, wenn sich aufgrund spezifischer nachgewiesener Ra-
dionuklide oder der Isotopenzusammensetzung Beziige zu einem moglichen Ereignis erken-
nen lassen (,,Fingerprint®).

Sofern eine Untersuchung den qualifizierten Nachweis von Anomalien erbringt, sind weiter-
gehende Untersuchungen gerechtfertigt. Diese Untersuchungen miissen das Ziel haben, die
moglichen Ereignisse, die zu den potentiellen Kontaminationen fiihrten, zeitlich und quantita-
tiv einzugrenzen. Erst dann sind belastbare Aussagen iiber eventuelle Expositionen von Per-
sonen auf wissenschaftlicher Grundlage moglich.

Jede Nachweisfiihrung, die naturwissenschaftlichen Anspriichen geniigen soll, muss folgende
Grundanforderungen beinhalten:

— Eignung der untersuchten Umweltmedien: Die als Signalspeicher betrachteten Um-
weltmedien miissen prinzipiell geeignet sein.

— Eignung der angewandten Untersuchungsmethoden: Die Messverfahren miissen fiir
den Messzweck geeignet und hinreichend empfindlich sein.
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— Nachpriifbarkeit von Messergebnissen: Vorgelegte Messergebnisse miissen gegebe-
nenfalls im Rahmen iiblicher fachtechnischer Arbeitsweisen nachpriifbar sein.

— Reproduzierbarkeit von Befunden: Die Befunde miissen reproduzierbar sein,
insbesondere auch bei der Wiederholung von Probenahmen und Messungen.

— Plausibilitit: Die zugrunde liegenden Thesen und Behauptungen miissen naturwissen-
schaftlich plausibel sein.

Diese Anforderungen werden der vorliegenden Stellungnahme zugrunde gelegt.

Die Stellungnahme der SSK bezieht sich ausschlieBlich auf die Aspekte, die einen wissen-
schaftlichen Hintergrund haben und durch die SSK bewertbar sind. Von einer Stellungnahme
ausgeklammert sind daher insbesondere die Behauptungen von ARGE PhAM und IPPNW,
die sich auf eine Vertuschung eines Unfalls beziehen, sowie die Spekulationen iiber mogliche
Unfallursachen und durchgefiihrte Experimente. Die SSK wiirde eine Befassung mit mog-
lichen Unfallursachen nur dann fiir sinnvoll erachten, wenn Kontaminationen der Elbmarsch
mit kiinstlichen radioaktiven Stoffen, deren Quellen nicht bekannt sind, belegt wiéren.

Die Stellungnahme diskutiert und bewertet die vorliegenden Befunde zu

— Vorkommen und Isotopenverhiltnissen von natiirlichen Radionukliden und Césium
(Kapitel A3.2),

— Vorkommen und Isotopenverhéltnissen von Plutonium (Kapitel A 3.3),
— Vorkommen von Americium, Neptunium und Curium (Kapitel A 3.4),

— Vorkommen von radioaktiven Spalt- und Aktivierungsprodukten einschlieflich Tritium
(Kapitel A 3.5) sowie

— Vorkommen von Kiigelchen (Kapitel A 3.6)

in Umweltproben.

Wegen der fiir die Fragestellung grundsitzlichen Bedeutung werden in Kapitel A 3.1 Ausfiih-
rungen zu Anforderungen an die Qualitit von Daten gemacht. In Kapitel A 4 wird die Hohe
der Strahlenexposition von Personen der Bevolkerung diskutiert, die aufgrund der Daten,
soweit diese bewertbar sind, méglich ist.

A2 Die durch die SSK zu bewertenden Kernaussagen der
ARGE PhAM

Im folgenden Kapitel sind die Kernaussagen der Berichte der ARGE PhAM zusammenge-
stellt, zu denen die SSK wissenschaftlich Stellung nimmt.

Nach [ARGE PhAM 2001a] sollen Untersuchungen an den Universititen Gieflen und Mar-
burg den Nachweis von angereichertem Uran in 15 von insgesamt 16 Bodenproben, entnom-
men rund um das GKSS-Forschungszentrum und KKK, erbracht haben. Auch durch andere
Messungen sei seit spitestens 1991 das Vorhandensein von angereichertem Uran belegt. In
der vorliegenden Stellungnahme werden (in Kapitel A 3.2) sowohl die angefiihrten Messun-
gen von Uran als auch die Art der Ermittlung von Isotopenverhéltnissen bewertet. Dabei wird
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auch auf mogliche Fehlerquellen bei der Uberpriifung einer Abweichung von erwarteten Iso-
topenverhéltnissen eingegangen.

Im Bericht [ARGE PhAM 2001a] der ARGE PhAM wird vom Vorhandensein von Plutoni-
um in der Elbmarsch ausgegangen, das seinen Ursprung weder im Atomwaffen-Fallout noch
im Unfall in Tschernobyl habe. Das Plutonium miisse aufgrund seiner Isotopenzusammenset-
zung (Anteile von Pu-238 und Pu-241) bei einem Forschungsvorgang freigesetzt worden sein.
Dies werde auch durch frithere Messungen anderer Institutionen belegt. Die Messungen des
Institutes fiir Kernchemie der Universitdt Mainz wiirden auf eine Erzeugung von Pu-241 aus
Pu-240 hinweisen, die an der Universitdt Marburg ermittelte Isotopenzusammensetzung von
Plutonium zeige eine unterschiedliche Herkunft von Pu-239/240 und Pu-238. In Kapitel A 3.3
werden die vorliegenden Messergebnisse der ARGE PhAM und weiterer Institutionen von
Plutonium und seiner Isotopenzusammensetzung dahingehend bewertet, ob sich Abweichun-
gen gegeniiber auch in anderen Regionen iiblichen Verhéltnissen zeigen und somit eine ande-
re Ursache als Atomwaffen-Fallout oder der Unfall in Tschernobyl unterstellt werden kann.

Im Bericht [ARGE PhAM 2001a] wird ausgefiihrt, dass das Vorhandensein von Transura-
nen kiinstlicher Herkunft {iber eine Photodokumentation von radioaktiven Brennstoffkiigel-
chen mit Plutonium, Americium, Curium, Thorium und Uran belegt sei. Messdaten von vier
Instituten sollen seit spdtestens 1991 das Vorhandensein von Transuranen nicht natiirlichen
Ursprungs in der Elbmarsch belegen. Aus diesem Grund werden die von der ARGE PhAM
herangezogenen Untersuchungsergebnisse in Kapitel A 3.4 bewertet, soweit sie sich auf Akti-
vititsmessungen beziehen. Zur Frage der Kiigelchen, von denen die ARGE PhAM behauptet,
dass es sich um Kernbrennstoffkiigelchen handelte, wird in Kapitel A 3.6 Stellung genom-
men.

Es werden verschiedene Spalt- und Aktivierungsprodukte einschlieflich Tritium im Bericht
[ARGE PhAM 2001a] der ARGE PhAM genannt. Seit spatestens 1991 sei das Vorhanden-
sein von kiinstlicher Radioaktivitit, unter anderem in Form von Mn-54 und Co-60 belegt.
Auf die Frage auffilliger Casium-Isotopenverhéltnisse wird in Kapitel A 3.2 eingegangen. Zu
Befunden zu anderen Spalt- und Aktivierungsprodukten einschlieBlich Tritium sowie den
angewandten Messverfahren wird in Kapitel A 3.5 Stellung genommen.

A3 Stellungnahme zu den Kernfragen des Beratungsauftrags

In Kapitel A 3.1 werden zunidchst allgemeine Ausfithrungen im Hinblick auf die an Messda-
ten zu stellenden Anforderungen gemacht. Die entsprechenden Ausfiithrungen in den Berich-
ten der ARGE PhAM werden anhand dieser Anforderungen bewertet. In Kapitel A 3.2 wer-
den Vorkommen und Isotopenverhéltnisse von Uran und Césium in Bodenproben der Umge-
bung von KKK und GKSS behandelt. Dabei werden auch Fehlerquellen bei der Bestimmung
von Isotopenverhéltnissen diskutiert. Daten zum Vorkommen und zu Isotopenverhéltnissen
von Plutonium werden in Kapitel A 3.3 bewertet, Daten zum Vorkommen von anderen Tran-
suranen in Kapitel A 3.4. Die Bewertung von Befunden zu Spalt- und Aktivierungsprodukten
sowie Tritium erfolgt in Kapitel A 3.5. Zum Vorkommen von Kiigelchen in Boden der Um-
gebung von KKK und GKSS wird in Kapitel A 3.6 Stellung genommen.
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A 3.1 Qualitat der verfiigbaren Daten

A 3.1.1 Aligemeine Anforderungen

Anforderungen an die Qualitidt von Messungen der Umweltradioaktivitdt ergeben sich aus den
Vorschriften fiir die behordliche Uberwachung der Umweltradioaktivitét [StrVG 1986, BMU
1994, BMU 1995a, BMU 1995b]. Bei behordlichen Messungen ist es u.a. erforderlich, die
Probenahme und die Messungen nach den ,,Messanleitungen fiir die Uberwachung der Radio-
aktivitit in der Umwelt und zur Erfassung radioaktiver Emissionen aus kerntechnischen An-
lagen“ [BMU 1992] durchzufiihren, im Rahmen eines Qualitétssicherungsprogramms regel-
miBig an Ringversuchen teilzunehmen und geforderte Nachweisgrenzen nach [BMU 1993]
zu erreichen, die es erlauben, potentielle Expositionen von 10 uSv pro Jahr zu erfassen.

Bei nicht-behordlichen Messungen ist man nicht an diese Regeln gebunden. Dennoch sind
Anforderungen an Probenahme, Messungen, Auswertungen und Berichte zu stellen, die sich
aus dem Stand von Wissenschaft und Technik und aus der allgemeinen ,,guten wissenschaft-
lichen Praxis® ableiten. Dazu gehort, dass die MessgroBen, die Mess- und Auswerteverfahren
geeignet, eindeutig definiert und beschrieben und die Ergebnisse mit ihren Unsicherheiten
und anderen das Verfahren qualifizierenden GroBen, wie z.B. den erreichten Nachweis-
grenzen, in nachvollziehbarer Weise angegeben werden und die statistische Signifikanz der
Schlussfolgerungen unter Beriicksichtigung der Messunsicherheiten dargelegt wird.

Grundlage jeden Berichtes miissen Vollstandigkeit der Darstellung, Nachvollziehbarkeit und
Riickfiihrbarkeit der Ergebnisse sein. Dabei sind nach dem Stand von Wissenschaft und
Technik Messunsicherheiten unter Beriicksichtigung aller bekannter Quellen der Unsicherheit
nach dem ISO Guide for the Expression of Uncertainty in Measurement [ISO 1995] bzw. DIN
1319-4 [DIN 1999], Erkennungs-, Nachweis- und Vertrauensgrenzen nach DIN 25482-10
[DIN 2000] bzw. ISO 11929-7 [ISO 2001] anzugeben.

Die Messverfahren miissen fiir den Messzweck geeignet sein. Dies bezieht sich gleicher-
maBen auf die Messmethode als auch auf das erforderliche Nachweisvermdgen, das durch
Nachweisgrenzen zu quantifizieren ist. Dabei kénnen vielfach durchaus einfache und kosten-
giinstige Verfahren eingesetzt werden, wenn die gegebenenfalls groBeren Messunsicherheiten
angemessen beriicksichtigt werden.

Grundsitzlich sind Blindwert- und Normalwertanalysen durchzufithren und zu dokumentie-
ren, um bei potentiell erhdhten Messwerten den Nachweis fiihren zu konnen, dass diese nicht
durch Kontaminations- oder Sensitivititsprobleme oder durch nicht erkannte systematische
Fehler verursacht wurden. Es ist auBerdem unerldsslich, durch Riickstellproben die spétere
Uberpriifung von Analysen sicherzustellen.

Die Interpretation von Messergebnissen hat auf der Grundlage der Messunsicherheiten mittels
anerkannter statistischer Methoden zu erfolgen. Die Signifikanz von Hypothesen ist mit
Hypothesentests zu {iberpriifen.

A 3.1.2 Bewertung der vorliegenden Berichte

Der Bericht ELB 2 [ARGE PhAM 2001b] entspricht in keiner Weise den genannten Anforde-
rungen an nicht-behordliche Messungen und deren Dokumentation. Die Dokumentation der
Messverfahren und der durchgefiihrten Messungen ist unvollstindig. Angaben iiber die Mess-
verfahren und die Kalibrierung der Messgerite sind unvollstéindig oder nicht nachvollziehbar.
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Messunsicherheiten fiir die Messergebnisse und Daten zur Qualifizierung der Messverfahren
werden nicht angegeben. Es ist nicht ersichtlich, ob Daten, die mit ,,< x“ angegeben werden,
den Erkennungs- oder Nachweisgrenzen entsprechen, und wie diese Daten gewonnen wurden.
Es wird iiber keine qualitdtssichernden Untersuchungen berichtet. Die Interpretation der Er-
gebnisse ist nicht nachvollziehbar.

So sind z.B. die Gamma-, Beta- und Alpha-Messergebnisse in den Tabellen 3 bis 5 des Be-
richts ELB 2 [ARGE PhAM 2001b] nicht nachvollziehbar. Sie stehen weitgehend im Wider-
spruch zu den Ergebnissen anderer Untersuchungen. Eine Bewertung der Aussagen iiber an-
gereichertes Uran (Tab. 6) bzw. der Isotopenverhiltnisse (Tab. 7) ist aufgrund fehlender
Messunsicherheiten unmoglich. Das in Tabelle 8 von ELB 2 unter ,,Qualitativer Tritium-
Hinweis* aufgefiihrte Messverfahren ist fiir eine Tritium-Messung nicht geeignet. Ergebnisse
des angekiindigten radiochemischen Tritium-Nachweises wurden nicht vorgelegt. Dennoch
wird in der Zusammenfassung von ELB 2 Tritium als ,,dominierender Aktivitdtstrager
bezeichnet.

Mit Herrn Gabriel wurden die Méngel des Berichtes ELB 2 [ARGE PhAM 2001b] auf der
Sitzung des Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen* am 29.05.2001 ausfiihrlich diskutiert.
Auf dieser Sitzung wurde von Herrn Gabriel eine Unterlage vorgelegt [ARGE PhAM 2001c¢],
in der einige Erlduterungen zu den dem Bericht ELB 2 zugrunde liegenden Messungen und
den Messunsicherheiten gegeben wurden. Auch diese Angaben reichen zu einer wissenschaft-
lichen Bewertung der ELB 2-Messungen nicht aus. So entspricht z.B. eine allgemeine Fest-
stellung, dass die Messfehler im Bereich von 3 - 25 % liegen, nicht dem Stand der Wissen-
schaft, zumal, wenn es sich um sehr unterschiedliche Messverfahren handelt. Messunsicher-
heiten miissen jeweils zu den Einzelergebnissen angegeben werden. Nur in Ausnahmefillen
ist die Angabe einer allgemeinen relativen Unsicherheit fiir ein einzelnes wohldefiniertes
Messverfahren hinreichend.

Die Unterlage [ARGE PhAM 2001c] verwendet neben den eigenen Messergebnissen umfang-
reiche Messergebnisse des Niedersdchsischen Landesamts fiir Okologie [NLO 2001a], der
Universitdt Gottingen (ohne Quellenangabe) sowie der Landwirtschaftlichen Untersuchungs-
und Forschungsanstalt Kiel (ohne Quellenangabe). Die Daten werden interpretiert im Hin-
blick auf das Vorkommen angereicherten Urans, auf nicht durch den weltweiten oder den
Tschernobyl-Fallout erkldrbare Cs-Isotopenverhiltnisse und andere fiir anomal angesehene
Isotopenverhéltnisse. Bei einer solchen Betrachtung ist die Beriicksichtigung von Messunsi-
cherheiten unerlésslich, da diese iiber die statistische Signifikanz der Ergebnisse und die
Schlussfolgerungen entscheiden. Die von Herrn Gabriel vorgelegte und vorgetragene Argu-
mentation konnte vom Ausschuss nicht nachvollzogen werden und Herr Gabriel wurde um
weitere Erlduterungen und zur Beurteilung benétigte Daten gebeten. Obwohl Herr Gabriel
zusagte, die fehlenden Daten bzw. Erlduterungen nachzuliefern, wurden diese dem Ausschuss
bis heute nicht zur Verfligung gestellt.

Auch der Bericht ELB 3 [ARGE PhAM 2001a] in der Fassung vom 20.06.2001 wird den
oben beschriebenen Anforderungen nicht gerecht. Er enthélt an einigen Stellen vage Andeu-
tungen bzgl. Messunsicherheiten. Meist werden jedoch keine Unsicherheiten angegeben.
Auch ansonsten zeigen sich die gleichen wie die am Bericht ELB 2 [ARGE PhAM 2001b]
bereits beméngelten Unzuldnglichkeiten.

In den Tabellen 4 und 5 von ELB 3 [ARGE PhAM 2001a] werden u.a. Ergebnisse der Gam-
ma-Spektrometrie von Bodenproben vorgestellt. Dabei haben vier dieser Proben dieselben
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Bezeichnungen wie die in Tabelle 6 von ELB 2 [ARGE PhAM 2001b]. Die aufgefiihrten
Messergebnisse sind unterschiedlich. Es wird aus dem Text nicht klar, ob es sich um erneute
Messungen derselben Proben handelt. Die Unterschiede in den Ergebnissen werden nicht
diskutiert. Dagegen lassen sich die in Tabelle 6b von ELB 3 aufgefiihrten Ergebnisse der
Alpha-Spektrometrie mit Ergebnissen in Tabelle 7 von ELB 2 identifizieren.

Auch die Diskussion von Isotopenverhéltnissen im Bericht ELB 3 [ARGE PhAM 2001a] ist
duBerst problematisch und nicht nachvollziehbar, da auch sie in keiner Weise die Unsicherhei-
ten der berechneten Isotopenverhiltnisse berticksichtigt.

Der vorgelegten Fassung des Berichts ELB 4 [ARGE PhAM 2002] fehlen die im Text ange-
sprochenen Anhinge. In den vorliegenden Seiten sind keine Daten enthalten, die eine qualifi-
zierte Diskussion erlauben.

Zusammenfassend kann man feststellen, dass die von der ARGE PhAM vorgelegten Berichte
ELB 2 [ARGE PhAM 2001b] und ELB 3 [ARGE PhAM 2001a] in keiner Weise den Anfor-
derungen an wissenschaftliche Arbeiten gerecht werden und die darin gezogenen Schlussfol-
gerungen wissenschaftlich nicht nachvollziehbar sind.

Der Ausschuss hat durch weitere Einladungen zu verschiedenen Sitzungen Mitgliedern der
ARGE PhAM Gelegenheit gegeben, ihre Daten der SSK vorzustellen, seitens des Ausschus-
ses bestehende Fragen zu beantworten und die fiir den Ausschuss nicht nachvollziehbaren
Schlussfolgerungen zu vertreten. Diesen Einladungen wurde nicht nachgekommen (siehe im
Einzelnen Kapitel A 1.2).

Die dem SSK-Ausschuss ,,Strahlenschutz bei Anlagen® vorgelegten Ergebnisse der Untersu-
chungen von Bodenproben aus der Umgebung von KKK und GKSS durch das NLO [NLO
2001a], die LUFA [LUFA 2001a], die GKSS (vorgetragen auf der 8. Sitzung), das For-
schungszentrum Jiilich (vorgetragen auf der 13. Sitzung) und das Institute for Transuranium
Elements (ITU) [ITU 2002] weisen insgesamt eine wesentlich bessere Qualitét auf als die
Berichte der ARGE PhAM.

Die Untersuchungen des NLO und der LUFA basieren auf den Verfahren der Messan-
leitungen [BMU 1992], soweit sich diese auf die aktuelle Problematik iibertragen liefen.
Diese Untersuchungen werden den Anforderungen an behérdliche Messungen gerecht.

Auch die Untersuchungen des Forschungszentrums Jiilich, der GKSS und des ITU, sowie
deren Dokumentationen und Vorstellungen im Ausschuss ,,Strahlenschutz bei Anlagen® ent-
sprechen den oben fiir nicht-behdrdliche Untersuchungen genannten Anforderungen.

Die sich bei der Diskussion der Berichte von NLO, LUFA, Forschungszentrum Jiilich, GKSS
und ITU ergebenden Fragen wurden bei den Vorstellungen im SSK-Ausschuss zufriedenstel-
lend beantwortet.




Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitit in der Elbmarsch 18

A 3.2 Vorkommen und Isotopenverhaltnisse von natiirlichen Radionukliden
und Casium in Bodenproben

A 3.2.1 Gehalte von natlrlichen Radionukliden und von Cs-137 in Bodenproben

Zu den Vorkommen natiirlicher Radionuklide in B&den liegt eine Vielzahl von Untersuchun-
gen vor; siche z.B. [UNSCEAR 2000]. Zum Vergleich der in Proben aus der Umgebung von
KKK und GKSS gemessenen Aktivitdtskonzentrationen natiirlicher Radionuklide kénnen die
Mittelwerte und Bereiche, die flir Boden generell angegeben werden (siehe Tabelle 3.1), he-
rangezogen werden. Alle fiir die Proben aus der Umgebung von KKK und GKSS gemessenen
Aktivitdtskonzentrationen liegen danach im Bereich der in Boden erwarteten Werte.

Tab. 3.1:  Arithmetische Mittelwerte, Minimal- und Maximalwerte der Aktivitidtskonzentra-
tionen von K-40, Th-232 und U-238 in Boden nach Kemski et al. [Kemski 1996]

Aktivitdtskonzentration in Bq/kg
K-40 Th-232 U-238
Mittel Min. Max. Mittel Min. Max. Mittel Min. Max.
523 16 2960 42 17 94 40 13 252

Die vom NLO [NLO 2001a] fiir Th-232 und U-238 angegebenen Aktivititskonzentrationen
liegen teilweise niedriger als die in Tabelle 3.1 aufgefiihrten Minimalwerte. Dies ist damit zu
erkldren, dass in den in der Literatur zu findenden Berichten tiber die Vorkommen natiirlicher
Radionuklide vielfach Gebiete mit relativ niedrigen Uran- und Thorium-Vorkommen nicht
untersucht wurden. Da bekannt ist, dass die norddeutsche Tiefebene im deutschland- und
weltweiten Vergleich eher geringere Vorkommen natiirlicher Radionuklide aufweist, sind in
Tabelle 3.2 die Ergebnisse von Untersuchungen an fiinf Standorten in Niedersachsen aufge-
fiihrt, fur die nach der geologischen Situation bessere Vergleichbarkeit erwartet werden kann.

Tab.3.2: Geometrische Mittelwerte und geometrische Standardabweichungen' der Aktivi-
tiatskonzentrationen , bezogen auf Trockenmasse, von K-40, Th-232, U-238 und
Cs-137 in Boden aus Niedersachsen (5 Standorte: Schessinghausen, Schlewecke,
NeBmer Polder, Jeinsen, Gestorf) nach Vahlbruch et al. [Vahlbruch 2002]

Aktivitdtskonzentration in Bq/kg
K-40 Th-232 U-238 Cs-137
Mittel Std.-Abw. | Mittel Std.-Abw. | Mittel Std.-Abw. Mittel | Std.-Abw.
473 1.5 25 1,5 29 1,6 10 1,6

Bei logarithmisch normal-verteilten Messwerten mit dem geometrischen Mittelwert Xgeqm und der

geometrischen Standardabweichung $geom erwartet man 95 % der Messwerte im Intervall

lxgeom /(2 : sgeom )’xgeom "2 Sgeom J’

d. h. die geometrische Standardabweichung ist als Faktor anzusehen, der die Variation der Einzel-
werte um den geometrischen Mittelwert beschreibt.
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Die im Bericht ELB 2 [ARGE PhAM 2001b] in Tabelle 6 aus gamma-spektrometrischen
Messungen angegebenen Aktivitdtskonzentrationen sind mit 427 bis 500 Bq/kg fiir K-40, 15,9
bis 26,5 Bq/kg fiir Th-232, 13 bis 29 Bq/kg fiir U-238 und 9 bis 26 Bq/kg fiir Cs-137 von den
Daten in Tabelle 3.2 ebenfalls statistisch nicht zu unterscheiden. Auch die hochste
U-238-Konzentration, die in Tabelle 7 von ELB 2 mit 73 Bg/kg fiir eine Probenmenge von 10
bis 20 g angegeben wurde, liegt innerhalb des 95 %-Vertrauensbereiches der Daten fiir Nie-
dersachsen in Tabelle 3.2.

Die vom NLO [NLO 2001a] in Tabelle 6.3 angegebenen Aktivititskonzentrationen sind mit
230 bis 360 Bqg/kg fiir K-40, 8,7 bis 20 Bg/kg fiir Th-232 (gemessen iiber Th-228), 4,9 bis 14
Bq/kg fiir U-238 und 5,1 bis 21 Bg/kg fiir Cs-137 von den Daten in Tabelle 3.2 statistisch
nicht zu unterscheiden.

Auch die iibrigen Untersuchungen [LUFA 2001a] lassen weder iiber ihre natiirlichen Vor-
kommen erhohte Aktivititskonzentrationen von Uran, Thorium und Kalium noch eine Erho-
hung von Cs-137 gegeniiber dem globalen und Tschernobyl-Fallout erkennen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass in den untersuchten Bodenproben aus der
Umgebung von KKK und GKSS die natiirlichen Radionuklide in Konzentrationen vorliegen,
die im Schwankungsbereich der Vorkommen an anderen Standorten in Niedersachsen liegen.
Dabei ist anzumerken, dass generell die Vorkommen natiirlicher Radionuklide im Nord-
deutschen Tiefland relativ niedrig sind im Vergleich zu den in anderen Teilen Deutschlands
beobachteten Vorkommen.

Auch die gemessenen Cs-137-Aktivitdtskonzentrationen liegen in den Proben aus der Umge-
bung von KKK und GKSS im Bereich von Aktivititskonzentrationen, die durch den weltwei-
ten Fallout der oberirdischen Kernwaffenversuche und den (sehr inhomogenen) Eintrag aus
dem Unfall von Tschernobyl in Norddeutschland verursacht wurden. Auf die Argumentation
[ARGE PhAM 2001c¢], dass die Isotopenverhltnisse Cs-137/Cs-134 nicht durch den Tscher-
nobyl-Fallout zu erkldren seien, wird am Ende des néchsten Kapitel eingegangen.

A3.22 Erkennungs- und Nachweisgrenzen fir die Messung von Isotopenverhalt-
nissen

Wegen der Bedeutung der Diskussion iiber angereichertes Uran und andere, behauptete ano-
male Isotopenverhiltnisse in Bodenproben der Umgebung von KKK und GKSS, wie sie in
den Berichten ELB 2 und ELB 3, auch auf der Grundlage von Messergebnissen des NLO, der
Universitit Gottingen und des LUFA gefiihrt wird, sei hier auf einige statistische Probleme
bei der Messung von ,,Isotopenanomalien am Beispiel der Uranisotope U-235 und U-238
eingegangen.

Auf der Grundlage von DIN 25482-10 [DIN 2000] werden charakteristische Grenzen fiir die
Messung von Abweichungen von der natiirlichen Isotopenzusammensetzung von Uran bei
alpha-spektrometrischen Messungen abgeleitet und an Beispielen verdeutlicht.

A Aktivititskonzentration von U-235 in Bq/g in der Probe p

235,p

Apsg Aktivititskonzentration von U-238 in Bg/g in der Probe p
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_ £ N235,p
235p ]
"ol ()
€ N238,
A238,p = _m—Tt_p_
g )
Nyss , Anzahl der Netto-Zihlereignisse des vollstindigen Alpha-Peaks des U-235

Ny, Anzahl der Netto-Zahlereignisse des vollstindigen Alpha-Peaks des U-238

t Messdauer (gleiche Messzei;[ fiir Proben- und Standardmessung)

£ Kalibrierfaktor des Alpha-Spektrometers zur Umrechnung von Zéhlraten in Akti-
Vitét

S Halbwertszeit von U-235: 7,04E+08 a

T Halbwertszeit von U-238: 4,47E+09 a

Asae Zerfallskonstante von U-235: 3,12E-17 s

Ayse Zerfallskonstante von U-238: 4,92E-18 5™

R , Isotopenverhéltnis U-235/U-238 in der Probe p

m Masse der Probe

P

Das Isotopenverhiltnis U-235/U-238 als Verhiltnis der Atomanzahlen ergibt sich aus.

R5/8,p — N235 — 1’238 . A235 (3)
N238 2’235 A238

Aktivitdtskonzentrationen und Ereigniszahlen der Messung und Isotopenverhéltnisse eines
Standards (Referenzprobe mit natiirlicher Isotopenzusammensetzung) werden durch den In-
dex s von denen der Probenmessung (Index p) unterschieden.

Fir die Standardunsicherheit u(Rsss,) gilt unter Vernachldssigung der Unsicherheiten der
Zerfallskonstanten

uz(RS/B,p) _ “2(A235,p) + uz(AZBS,p)

2 2 2
R5/8,p A235,p A238,p

“4)
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u2 A u2 A .l 2 il 2
uz(Rs/x,p)stzls,p'[ ( 235,p)+ ( 2387[7)]:1{52/8,;7' [ (Arssy) + (As,p)

2 2
A235,p A238,p A235,p A238,p

2 2
u(N u(N
=R52/3,p' ( 235,,;) + ( 238,,;) =R52/3,p' 1 % 1
N235,p N238,p N235,p N238,p

Zur Priifung, ob in einer Probe ein Isotopenverhiltnis vorliegt, das vom nattirlichen Isotopen-
verhiltnis abweicht, ist die MessgroBe die Differenz der gemessenen Isotopenverhiltnisse in
einer Probe und in einem Standard mit natiirlicher Isotopenzusammensetzung:

)

/1238 A235,p j'23@1 A235,A‘
Y=Rs15, = Rs5, = ’ - '
o’ * o e A A A
235 238,p 235 2385

(6)

Im Prinzip kann Gl. 6 vereinfacht werden, indem fiir den Standard das aus massenspektro-
metrischen Messungen bekannte Isotopenverhiltnis von Ung eingesetzt wird:

_ Ay .A235,p B 0,7200 y - ' A

Y= R5/8,p - R5/8,nal =

= 207, -0,00725 (7)
/1235 A238,p 9992745 3’235 A238,p

Dies ist jedoch in der Regel nicht zuldssig. Das natiirliche Isotopenverhéltnis von Uran ist bei
alpha-spektrometrischen Messungen nicht mit dieser Genauigkeit bekannt. In den Geowissen-
schaften ist es Stand der Wissenschaft, vor der Messung des Isotopenverhéltnisses einer Probe
Messungen von Standards im gleichen Konzentrationsbereich zum Nachweis der Eignung des
Analysenverfahrens durchzufiihren und Abweichungen von natiirlichen Isotopenverhéltnissen
in Analogie zu Gl. 6 zu bestimmen.

Ein Ergebnis y der Messung der MessgroBe ¥ nach Gl. 6 hat die Standardunsicherheit:

uz(y)=u2(R5/8,p)+u2(R5/8,s)
_ 52/3 .(uz(ABS,p)+u2(A238,p)+u2(A235,s)+u2(A238,s)] (8)

2 2 2 2
A235,p A238,p A235,s A238,5

Y habe den wahren Wert 7. Bei der gestellten Aufgabe handelt es sich um einen Hypothesen-
test, bei dem die Hypothese Hy: 17 = 0 getestet wird gegen die Alternativhypothese H;: 7> 0.
Dies wird hier auf der Grundlage von DIN 25482-10 (ISO 11929-7) behandelt. Es werden die
Erkennungsgrenze und die Nachweisgrenze fiir die Messgrofe ¥ nach Gl. 6 bei alpha-
spektrometrischer Messung berechnet. Allen Messwerten x seien Standardmessunsicherheiten
(kurz: Unsicherheiten) u(x) nach dem ISO Guide for the Expression of Uncertainty in Measu-
rement [ISO 1995] zugeordnet.

Zur Berechnung von Erkennungs- und Nachweisgrenze nach DIN 25482-10 [DIN 2000] wird
#(n), d.h. die Messunsicherheit als Funktion des wahren Wertes, benotigt. Alle bisher vorge-

legten alpha-spektrometrischen Messungen enthalten nur unzureichende Information tiber
#(n) . Daher wird hier von der Naherung einer konstanten Messunsicherheit
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u(n)=u(0)=u(y)=const.

ausgegangen. Diese Naherung ist fiir die Beurteulung der bisher vorliegenden alpha-spektro-
metrischen Messungen hinreichend.

Zur Berechnung der Erkennungsgrenze bendtigt man #(0), d.h. die Standardunsicherheit,

falls der wahre Wert der Messgrof3e 0 ist. Fiir 7 = 0, d.h. fiir eine Messprobe mit natiirlicher
Isotopenzusammensetzung und gleicher Urankonzentration wie der Standard, erwartet man
A23sp = Anss s und Arsg, = A23ss und erhélt damit unter der o. g. Nidherung mit Gl. 8

T0) =2 K g [”2(‘4235’5)+“2(A238’s)]=z-kz,m-[”2(A235"’)+”2(A2“"’)] ©)

2 2 ) 2
A235,s A238,x A235,p A238,p

und damit die Erkennungsgrenze y" fiir die Abweichung vom natiirlichen Isotopenverhiltnis

2 2
. - A A
Yy =k1—a'u(o):kl—a'\/2'R52/s,naz '(u ( 235"’)+u ( 238,/:)] (10)

2 2
A235,p A238,p

und die Nachweisgrenze 5 fiir die Abweichung vom natiirlichen Isotopenverhéltnis
n =y +k_yu50n)

u (4 u’ A, (11)
z(kl_a+k1ﬁ).\/z,R;&nat'( ( 235,p)+ ( JS’F)J

2 2
Ayss P A23s, p

Die Grenzen des Vertrauensbereichs fiir Rsjs, ergeben sich mit Gl. 4 zu:

Puo=Rsps , T kl‘—y/2 '”(Rs/s,p)

(4 (4 (12)
:R5/8,nik1—y/2'\/Rﬁz/s,!"[u (s p) | ¥ (A p)

2 2
A235,p A238,p

Die nachstehend aufgefiihrten Beispiele belegen, dass alpha-spektrometrische Messungen
nicht geeignet sind zum Nachweis geringer Abweichungen vom natiirlichen Isotopenver-
hiltnis in Umweltproben. Hier sind massenspektrometrische Messungen mit doppelt-
fokussierender ICP-MS mit Multikollektorsystemen unabdingbar. Die Untersuchungen im
UNEP-Report zum Thema Depleted Uranium im Kosovo [UNEP 1999] aus dem Jahr 1999
belegen in eindrucksvoller Weise, was heute Stand von Wissenschaft und Technik ist.

Alpha-spektrometrische Messungen sind allerdings sehr wohl geeignet, natiirliche und kiinst-
liche Alpha-Strahler in Umweltmaterialien in radiologisch relevanten Konzentrationen nach-
zuweisen. Dies wird durch den Nachweis der Erreichung geforderter Nachweisgrenzen in
Ringversuchen und in den allgemeinen Programmen zur Uberwachung der Radioaktivitit in
der Umwelt vielfaltig bestétigt.
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Beispiele:

Die vorstehend abgeleiteten statistischen KenngroBen werden im Folgenden an Beispielen

von Messungen des NLO [NLO 2001a] zur Beurteilung der Frage des Vorkommens angerei-

cherten Urans in der Umgebung von KKK und GKSS angewandt. Die Daten dieser Beispiele

wurden von der ARGE PhAM als Nachweis des Vorkommens angereicherten Urans in der
| Umgebung von KKK und GKSS interpretiert [ARGE PhAM 2001¢].

Tab. 3.3: Zur Berechnung benutzte Zerfallsdaten, Festlegungen der Fehler 1. und 2. Art, @
und 3, und des Vertrauensniveaus 1-y zur Berechnung von Erkennungsgrenzen,
Nachweisgrenzen und Grenzen der Vertrauensbereiche und zugehorige Quantile
der Standardnormalverteilung

Tip (U-235) 7,04E+08 a o 0,05 Kie 1,65
; ‘ - 3,12E-17 s B 0,05 K. 5 1,65
| Ty (U-238) 4.47E+09 a 1y 0,95 Kiys 1,96
! Aoss 4,92E-18 s’

Tab. 3.4: Ausgewshlte Ergebnisse von Probenmessungen aus NLO [NLO 2001a] und

[NLO 2001b]
(u4re) ist die relative Standardunsicherheit der Aktivititskonzentrationen)

Probe 1.22 1.34 1.27 1.27
Nachmessung
Axss,in Bg/kg 0,3 0,3 1,2 0,61
Urei(A23s,5) In Y0 28 32 15 10
Aassp in Bg/kg 6 5 12 12
‘ Urei(A23sp) in Y0 6 7 5 2.2

Dann ergeben sich die Isotopenverhéltnisse mit ihren Standardunsicherheiten und den Gren-
zen der Vertrauensbereiche in Tabelle 3.5.

Tab. 3.5: Isotopenverhiltnisse mit Standardunsicherheiten und Vertrauensgrenzen fur die
Messergebnisse nach Tabelle 3.4

Probe 1.22 1.34 1.27 1.27
Nachmes-
sung
Rsjsp 0,0079 0,0095 0,016 0,0080
u(Rssg ) 0,0023 0,0031 0,003 0,0008
p, untere Grenze des Vertrauensbereichs fiir R » 0,0035 0,0034 0,011 0,0064
p, obere Grenze des Vertrauensbereichs Rsys 0,0096
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Da keine Messung eines Uranstandards mit natiirlichem Isotopenverhiltnis vorliegt, konnen
diese Ergebnisse nur mit dem natiirlichen Isotopenverhiltnis aus der Nuklidkarte verglichen
werden. Aus der Nuklidkarte erhélt man Rs/g nat = 0,00725.

Fiir die Messgrofle Y = Rsjgp, - Rsjs,s berechnet man die Erkennungs- und Nachweisgrenzen in
Tabelle 3.6.

Tab. 3.6: Erkennungs- und Nachweisgrenzen fiir die Abweichungen vom natiirlichen Isoto-
penverhéltnis fiir die Messungen nach Tabelle 3.4

1.22 1.34 1.27 127
Nachmessung
Erkennungsgrenze fiir Y = Rss, — Rsjz 0,005 0,007 0,006 0,002
Nachweisgrenze fiir ¥ = Rsjgp — Rsjg 0,011 0,015 0,012 0,004 ’
y = Rs3, — 0,00725 0,0006 0,002 0,009 0,0008

Da keine Messung eines Uranstandards mit natiirlichem Isotopenverhéltnis vorliegt, kann eine
Schitzung der Messergebnisse von Y nur vorgenommen werden iiber die Gleichung
¥ =Rs;,—0,00725.

Fiir die Proben 1.22 und 1.34 und fiir die Nachmessung von Probe 1.27 liegen die Werte deut-
lich unterhalb der Erkennungsgrenzen. Daher kann die Hypothese, dass in den Proben Uran
mit natiirlichem Isotopenverhéltnis vorliegt, nicht abgelehnt werden.

Bei der ersten Messung von Probe 1.27 liegt der Messwert oberhalb der Erkennungsgrenze,
aber unterhalb der Nachweisgrenze. Die Diskrepanz zwischen der ersten und zweiten Mes-
sung der Probe 1.27 kann statistischer Zufall sein oder darauf hindeuten, dass nicht alle Unsi-
cherheitsbudgets beriicksichtigt wurden.

Damit das Verfahren nach DIN 25482 zum Nachweis von Abweichungen vom natiirlichen .
Isotopenverhiltnis geeignet ist, muss die Differenz der Isotopenverhéltnisse von Probe und
Standard grofer sein als die Nachweisgrenze fiir ¥ = Rsj, — Rsss. Das heifBit, die Isotopenhéu-

figkeit in der Probe muss die im Standard mindestens um diese Nachweisgrenze iibertreffen.

Die Nachweisgrenzen fiir ¥ = Rs/g, — Rs/35 in Tab. 3.6 zeigen, dass das Messverfahren bei der

ersten Messserie nur dann geeignet wire, wenn die Isotopenhdufigkeiten des U-235 in den
Proben etwa 2 % betriige. Bei der Nachmessung der Probe 1.27 miisste die Isotopenhéufigkeit

des U-235 in der Probe etwa 1,1 % betragen, damit das Verfahren geeignet wire.

A 3.2.3 Mbogliche Fehlerquellen bei der Uberpriifung einer Abweichung von erwar-
teten Isotopenverhaltnissen

Die vorstehende Behandlung von Nachweis- und Erkennungsgrenzen bei der Messung von
Isotopenanomalien geht davon aus, dass die Messunsicherheiten vollstdndig erfasst wurden
und keine Quellen der Unsicherheit vernachlédssigt werden. Unbekannte oder nicht beriick-
sichtigte systematische Unsicherheiten kénnen dazu fiihren, dass die realen Erkennungs- und
Nachweisgrenzen hoher sind. Derartige Fehlerquellen werden im Folgenden an den Bei-
spielen von alpha-spektrometrischen Messungen der Uran-Isotope und von gamma-
spektrometrischen Messungen von Cs-134 und Cs-137 in Bodenproben erléutert.
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Zahluntergrund in der Alpha-Spektrometrie

Fiir genaue Messungen im Low-Level-Bereich sind Untergrundkorrekturen prinzipiell zu
beachten. Der Zdhluntergrund des Alphaspektrums besitzt die beiden Komponenten Detektor-
untergrund und Auslaufer (Tail) von Peaks hoherenergetischer Teilchen. Wihrend der Detek-
toruntergrund vor allem bei Préparaten mit sehr geringer Préparataktivitit (und folglich sehr
langen Messzeiten) zu beachten ist, spielt der Tailingeffekt bei hoheraktiven Préparaten die
entscheidende Rolle. Der Detektoruntergrund wird vor allem durch die Vornutzung des De-
tektors bestimmt (Kontamination mit Radionukliden infolge Alpha-RiickstoR).

Alphaspektren sind asymmetrisch und besitzen im niederenergetischen Teil ein Tailing. Da-
mit ist fiir Messungen von U-235 unabhéingig vom Detektoruntergrund stets ein proben-
spezifischer Untergrund aus dem U-234-Alpha-Peak zu beriicksichtigen. Aus diesem Grunde
ist die Ermittlung der Netto-Zahlrate fiir U-235-Messungen wesentlich.

Zur Ermittlung des Untergrundes im U-235-Fenster konnen Spektren mit bekannter (nattirli-
cher) Isotopenzusammensetzung benutzt werden. Werden bei der Auswertung die Spektren
numerisch entfaltet, sind prizise Aussagen nur durch Vergleiche von Standards und Proben
moglich.

Alphaspektren des Urans

Die Alphalinien der natiirlichen Uranisotope sind in Tabelle 3.7 zusammengestellt und in
Abbildung 3.1 als fiktives Idealspektrum grafisch dargestellt (logarithmische Skala beachten).

Dabei wurde die Hohe der Alphalinien von U-235 auf die tatséchlich messbare Peakintensitdt
infolge der geringeren Isotopenhéufigkeit korrigiert (,,Haufigkeit, korr.” in Tabelle 3.7). Man
erkennt, dass in Alpha-Spektrometern mit einer Auflosung von ca. 10 keV zum U-235-Peak
praktisch nur Linien zwischen 4,415 MeV bis evtl. 4216 MeV erkennbar beitragen. Damit
umfassen die ausgewerteten U-235-Peaks nur 89,8 % der gesamten U-235-Peaks. Werden nur
die gut sichtbaren Linien 4,396 MeV und 4,366 MeV ausgewertet, so enthélt dieser Teil des
Spektrums nur 75 % des gesamten U-235-Peaks.

Aus diesen Daten folgt, dass im Alphaspektrum die Nachweisgrenzen und Erkennungs-
grenzen von Isotopenverschiebungen noch hoher ausfallen als in Kapitel A 3.2.2 berechnet.

100 =

10 +

U-238
| U-235
OuU-234

0,1

0,01

4,2 44 46 4.8
Alphaenergie in MeV

Abbildung 3.1:  Ideales Alphaspektrum von Uran, relative Intensitéten I der Alphaenergien
in %



Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitdt in der Elbmarsch 26
Tab. 3.7:  Alphaenergien von Uranisotopen und zugehorige Héufigkeit in % (Daten aus
[Weast 1977])
U-238 U-235 U-234
E.in MeV | Haufigkeit | E,in MeV | Haufigkeit | Haufigkeit, korr. | E,in MeV | Haufigkeit
in % in % in %
4,195 77 4,597 4,6 0,21 4,773 12
4,147 23 4,556 3,7 0,17 4,722 28
4,135 0,23 4,502 1,2 0,06 4,599 0,35
4,445 0,6 0,03
4,415 4 0,19
4,396 7 2,64
4,366 18 0,83
4,344 1,5 0,07
4,323 3 0,14
4,265 0,6 0,03
4,216 5,7 0,26
4,157 0,5 0,02

Fiir die Aufgabe, ein nichtnatiirliches Verhéltnis U-235/U-238 alpha-spektrometrisch nach-
zuweisen, ist das Aktivitdtsverhdltnis und weniger das Isotopenverhiltnis die addquate GroBe.
Die Bestimmung dieses Verhéltnisses ist direkt aus den Alphaspektren moglich. Werden die
Ergebnisse mit einem Standard in Bezug gesetzt, dann gehen die Zerfallskonstanten nicht in
die Auswertung ein.

Es gilt:

mit
AR
Ns,,
Nsp
NBs
NBg
ki

In Analogie zu Gl. (5) lautet die Bestimmungsgleichung der Standardunsicherheit:

ARs;3p = ki " [Nsp —NBs] / [Ng ,-NBs]

Aktivitdtsverhéltnis
Anzahl der Zéhlereignisse im Alphapeak U-235 der Probe p
Anzahl der Zghlereignisse im Alphapeak U-238 der Probe p

Anzahl der Untergrundimpulse im Alphapeak U-235

Anzahl der Untergrundimpulse im Alphapeak U-238

(14)

Faktor zur Korrektur des ausgewerteten Anteils am U-235-Peak (s. oben)



Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitat in der Elbmarsch 27

(Ns,p + NB;)
(Ns, — NB;)’

(Ny, +NBy)
(Ny, = NBy)’

uz(RS/S,p):_RSz/B,p ( (15)

Selbst wenn der Untergrund im U-238-Fenster vernachlissigt werden kann, ist der Unter-
grund in U-235-Fenster bei Prizisionsmessungen unbedingt zu beachten. Die Messunsicher-
heit ist daher stets noch hoher als oben abgeschitzt.

Um die Relevanz der Untergrundkorrektur genauer.beurteilen zu konnen, werden aus den
Daten der Probenmessungen laut [NLO 2001a, NLO 2001b] die zugrunde liegenden Zéhl-
ereignisse abgeschitzt.

Mit dem einfachen Ansatz
w’(N)=N (16)

erhilt man die in Tabelle 3.8 aufgefiihrten Ergebnisse. Die sehr gute Ubereinstimmung der
berechneten und angegebenen Zahlen zeigt, dass offensichtlich Untergrundkorrekturen nicht
ausgefithrt wurden. Dariiber hinaus ist ersichtlich, dass generell die ausgewerteten Zihl-
ereignisse gering sind und offensichtlich keine Prézisionsmessungen beabsichtigt waren (an-
sonsten sind Zahlereignisse von {iber 2500 Impulsen im U-238-Fenster anzustreben, um fiir
U-238 eine statistische Unsicherheit von 2 % zu erreichen).

Tab. 3.8: Abgeschitzte Zihlereignisse der Messungen aus Tabelle 3.4

Ng u(Ns) u(Ng)/Ng Ns u(Ns) u(Ns)/Ns
berechnet | It. [NLO berechnet | 1t. [NLO
2001a/b] 2001a/b]
1.22 280 16,7 6,0% 6% 12 3,5 28,9% 28%
1.34 210 14,5 6,9% 7% 9 3,0 33,3% 32%
1.27 410 20,2 4,9% 5% 41 6,4 15,6% 15%
1.27(N) 2080 45,6 2,2% 2,2% 94 9,7 10,3% 19%

Das Ergebnis der Probe 1.27 zeigt, dass bei nicht hinreichender Messzeit Ergebnisse entste-

hen konnen, die ohne ausreichende Beriicksichtigung der Messunsicherheit eine real nicht

vorhandene Anreicherung von U-235 ausweisen. Die Nachmessung der Probe 1.27 (N) be-

legt, dass durch Verlangerung der Zahlzeiten statistisch belastbare Ergebnisse erreicht werden

kénnen. Die Notwendigkeit hinreichend langer Messzeiten ist auf andere Untersuchungen
{ibertragbar, da bei den angegebenen Aktivititskonzentrationen von ca. 10 Bq/kg die notwen-

dige Messzeit zum Erreichen der erforderlichen Genauigkeit mit etwa 40 bis 50 Stunden ab-

geschitzt werden kann.

Beispielsweise stehen dann bei einer Probenmasse von 10 g und einer chemischen Ausbeute
von 50 % etwa 50 mBq auf dem Priparat zur Verfiigung. Bei einer Zdhlausbeute von 30 %
betrigt die Zahlrate damit: Zys = 15 Impulse je 1000 s. Die notwendige Messzeit fiir 2500
Impulse und damit zum Erreichen der erforderlichen Genauigkeit betrdgt damit 7 = 2500 /15 =
46 h. Derartige Messzeiten sind fiir genaue Messungen vertretbar und praktikabel.
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Auch in der y-Spektrometrie von Radionukliden der natiirlichen Zerfallsreihen treten &hnliche
Probleme auf, wenn stérende Gammalinien anderer Radionuklide, die in den Messanleitungen
fiir die Erfassung der Radioaktivitit in der Umwelt [BMU 1992] beschrieben sind, nicht be-
riicksichtigt werden.

Systematische Unsicherheiten bei der gamma-spektrometrischen Bestimmung
von Cs-134

Bei der gamma-spektrometrischen Bestimmung von Cs-134 und Cs-137 treten ebenfalls sys-
tematische Unsicherheiten auf, die fiir eine Interpretation der beobachteten Isotopenver-
haltnisse beriicksichtigt werden miissen. Das Verhéltnis der Aktivititskonzentrationen von
Cs-137 und Cs-134 kann nach Messungen an hoch durch den Tschernobyl-Fallout belasteten

Boden [Botsch 2000] fiir das Jahr 1986 zu Aj37/A134 = 1,9 £ 0,2 berechnet werden. Da Cs-134

aus dem weltweiten Fallout der oberirdischen Kernwaffenversuche bereits 1986 nicht mehr
nachweisbar war, erlaubt der Nachweis von Cs-134 zusammen mit dem oben angegebenen
Aktivititsverhiltnis eine gamma-spektrometrische Unterscheidung der Quellen des in Boden ‘
vorgefundenen Cs-137.

In der Unterlage [ARGE PhAM 2001c] werden Messergebnisse fiir Cs-137 und Cs-134 an
Hausstaubproben durch die LUFA [LUFA 2001a] als Argument dafiir herangezogen, dass die
Cs-137-Aktivitdt der Béden der Umgebung von KKK und GKSS nicht durch den weltweiten
Waffenfallout und den Fallout von Tschernobyl zu erkléren ist. Ungeachtet der Feststellung,
dass die absoluten Aktivitidtskonzentrationen von Cs-137 diese Interpretation nicht unterstiit-
zen, kann auch diese Interpretation auf die mangelnde Beriicksichtigung von systematischen
Unsicherheiten zuriickgefiihrt werden.

15 Jahre nach dem Unfall von Tschernobyl ist Cs-134 (T, = 2,06 a) weitgehend abgeklungen
und nur schwer in norddeutschen Béden zu messen. In Bodenproben, in denen Cs-134 noch
nachweisbar ist, erwartete man 2001 ein Aktivititsverhaltnis von Aj37/A134> 200.

Das Problem der Messung von Cs-134 in geringen Aktivitdtskonzentrationen besteht darin,

dass der Nachweis iiber die 604,72 keV-Gammalinie (/, = 97,62 %) durch eine Gammalinie

aus den natiirlichen Zerfallsreihen (Bi-214, 609,31 keV (Iy = 44,6 %) gestort wird [BMU .
1992]. Der Nachweis iiber die 795,86 keV-Gammalinie (/y = 85,53 %) ist weniger empfind-

lich und wird ebenfalls durch eine Gammalinie aus den natiirlichen Zerfallsreihen (Ac-228,

794,95 keV (Iy = 4,25 %)) gestort [BMU 1992]. Ohne Korrektion fiir die storenden Gammali-

nien anderer Radionuklide beobachtet man in Béden, die nur geringe Cs-134-Aktivititen
enthalten, niedrigere A,37/4134-Verhiltnisse.

Die in Unterlage [ARGE PhAM 2001c] zitierten Messergebnisse der LUFA stellen keinen
belastbaren Hinweis auf andere Quellen von Cs-137 in der Umgebung von KKK und GKSS
als den globalen Fallout der oberirdischen Kernwaffenversuche und den Tschernobyl-Fallout
dar. Sie konnen mit mangelnder Beriicksichtigung stérender Gammalinien anderer Radio-
nuklide bei radiologisch nicht relevanten Cs-134-Aktivititskonzentrationen erklért werden.

A 3.3 Vorkommen und Isotopenverhéltnisse von Plutonium in Umweltpro-
ben

Im Bericht ELB 3 der ARGE PhAM [ARGE PhAM 2001a] wird vom Vorhandensein von
Plutonium in der Umgebung von KKK und GKSS ausgegangen, das seinen Ursprung weder
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im Atomwaffen-Fallout noch im Unfall in Tschernobyl hat. Das festgestellte Plutonium miis-
se aufgrund seiner Isotopenzusammensetzung (Pu-238 und Pu-241) bei einem Forschungs-
vorgang freigesetzt worden sein. Die Messungen des Institutes fiir Kernchemie der Universi-
tit Mainz wiirden auf eine Erzeugung von Pu-241 aus Pu-240 hinweisen. Die an der Universi-
t4t Marburg alpha-spektrometrisch ermittelte Isotopenzusammensetzung von Plutonium zeige
eine unterschiedliche Herkunft von Pu-239/240 und Pu-238. Die Messergebnisse der ver-
schiedenen Institute werden nachfolgend dargestellt und bewertet.

A3.31 Plutoniumanalysen des Instituts fir Kernchemie der Universitat Mainz

Die vom Institut fiir Kernchemie der Universitit Mainz durchgefiihrten Messungen von Plu-
tonium-Isotopenverhiltnissen in Proben von Hausstaub aus der Elbmarsch und in der Nahum-
gebung des Kernkraftwerks Kriimmel erfolgten auf der Basis eines federfiihrend vom Minis-
terium fiir Finanzen und Energie des Landes Schleswig-Holstein entwickelten Konzepts, das
mit dem Niedersichsischen Ministerium fiir Frauen, Arbeit und Soziales abgestimmt war.
Uber die Ergebnisse und deren Bewertung wird in [MFE 2000] berichtet.

Die Probenahme erfolgte im Oktober 1999 durch die Landwirtschaftliche Untersuchungs- und
Forschungsanstalt LUFA Kiel. Beprobt wurden Gebéude und Hauser, die vor 1960, in einem
Fall 1965, errichtet worden waren. Mittels eines Haushaltsstaubsaugers wurden in schwer
zuginglichen unbenutzten Fldchen innerhalb von Dachbdden jeweils etwa 1000 g erkennbar
alte Staubablagerungen abgesaugt und gesiebt. Die Staubfraktion kleiner 1 mm Durchmesser
wurde getrocknet, gemahlen und homogenisiert. Es erfolgte eine Kodierung und von jeder
Probe wurde eine Teilmenge an das Institut fiir Kernchemie der Universitét Mainz gesandt.

Die isotopenspezifische Analyse erfolgte mit dem Verfahren der Resonanzionisations-
Massenspektrometrie (RIMS). Die Messungen erfolgten zwischen November 1999 und Feb-
ruar 2000. Nach einer Vermischung mit Tracer-Plutonium erfolgte eine chemische Aufbe-
reitung von Probenmaterial und die Bestimmung des Gehalts jeder Probe in zwei unab-
hingigen Einzelmessungen. Fiir die Einzelmessungen wurde jeweils die gesamte Prozedur ab
chemischem Aufschluss wiederholt.

In Tabelle 3.9 sind die Ergebnisse der Plutoniumanalysen des Instituts fiir Kernchemie der
Universitdt Mainz zusammengestellt.

Die in Tabelle 3.9 angegebenen Messergebnisse sind gewichtete Mittelwerte aus je zwel un-
abhingigen Einzelmessungen. Die Gewichte der Einzelmessungen sowie die in der Tabelle
angegebenen Unsicherheiten bei Einzelisotopen und Isotopenverhiltnissen sind aus den einfa-
chen statistischen Unsicherheiten (1 o-Unsicherheit) der Einzelmessungen abgeleitet worden.
Durch Vergleich der Ergebnisse der jeweils zwei Einzelmessungen wurde in [MFE 2000]
gepriift, in welchem Umfang die statistische Unsicherheit und die Probenaufbereitung etc.,
z.B. Inhomogenitdten des Probenmaterials, zur gesamten Unsicherheit beitragen. Es ergab
sich, dass die Unsicherheit insgesamt etwa doppelt so grof3 ist wie die in Tabelle 3.9 angege-
bene Unsicherheit aus der Statistik. Fiir die Isotopenverhéltnisse von Pu-240 zu Pu-239 ergab
sich eine ungefihre Ubereinstimmung der Unsicherheit mit der statistischen Unsicherheit.
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Tab. 3.9: Plutoniumgehalte in Hausstaubproben gemafl den Messungen des Instituts fiir
Kernchemie der Universitdt Mainz [MFE 2000]

Pro- Herkunft Pu-238 Pu-239 Pu-240 Pu-241 Pu-242 | Aktivitdts- Pu-
oo (mBy/e | (mBye | (mBa/e | (mBgig | (mBgrg | ‘oMU %ﬁi‘}g
™) ™) ™) ™) ™) Pu- TM) **

240/Pu-
239 *
Umgebung KKK/GKSS
2 Ronne <0,75 0,13+0,01 | 0,09+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,66+0,07 0,22
3 Obermar- <0,75 0,69+0,04 | 0,32+0,03 <4,6 <0,0004 | 0,48+0,04 1,01
schacht

4 Tespe <0,75 0,52+0,03 | 0,29+0,02 | 5,8%1,5 <0,0004 | 0,59+0,04 0,81

7 Tespe <0,75 1,44+0,08 | 0,89+0,06 | 23,7+4,5 | <0,0004 | 0,66+0,04 2,33

9 Griinhof <0,75 0,12+0,01 | 0,06+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,48+0,07 0,18

10 Griinhof <0,75 0,40+0,02 | 0,24+0,02 <4,6 <0,0004 | 0,66+0,04 0,64

11 Tesperhude <0,75 0,23+0,01 | 0,15+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,63+0,04 0,38

12 Avendorf <0,75 0,21£0,01 | 0,13+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,55+0,04 0,34

14 | Tesperhude <0,75 0,88+0,04 | 0,47+0,03 | 9,0+£2,2 <0,0004 | 0,52+0,04 1,35

20 Tespe <0,75 0,23+0,01 | 0,14+0,01 | 10,3+3,3 <0,0004 | 0,59+0,07 0,37

Vergleichsgebiet 1 (Schleswig-Holstein)
1 Bergenhusen <0,75 1,59+0,06 | 0,96+0,04 | 26,4+42 | <0,0004 | 0,63+0,04 2,55

15 Kating <0,75 0,82+0,04 | 0,47+0,04 | 9,8+3,3 <0,0004 | 0,63+0,04 1,29
16 Kating <0,75 0,71+0,03 | 0,40+0,04 <4,6 <0,0004 | 0,63+0,04 1,11
17 | Bergenhusen <0,75 0,37+0,02 | 0,27+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,66+0,04 0,64
18 | Steinberg <0,75 0,26+0,01 | 0,15+0,01 | 6,3x1,4 <0,0004 | 0,59+0,04 0,41
19 Kating <0,75 0,53+0,03 | 0,38+0,03 <4,6 <0,0004 | 0,74+0,04 0,91
21 Kating <0,75 0,69+0,03 | 0,43+0,03 | 12,4%3,0 <0,0004 | 0,59+0,04 1,12
22 Kropp <0,75 0,15+0,01 | 0,11+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,74+0,04 0,26
23 Kropp <0,75 0,23+0,01 | 0,13+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,55+0,04 0,36
24 Kropp <0,75 0,88+0,04 | 0,50+0,03 | 10,6x1,9 <0,0004 | 0,59+0,04 1,38

Vergleichsgebiet 2 (Schleswig-Holstein)
S Grabensee <0,75 0,73+0,03 | 0,41+0,02 | 10,3%£1,7 | <0,0004 | 0,59+0,04 1,14
6 | Wittenberger <0,75 0,70+0,03 | 0,36+0,02 <4,6 <0,0004 | 0,55+0,04 1,06

P.
8 Selent <0,75 0,11+0,01 | 0,04+0,01 <4,6 <0,0004 | 0,37+0,07 0,15
13 Selent <0,75 0,13+0,01 | 0,07+0,01 | 4,8+1,2 <0,0004 | 0,55+0,04 0,20

¥ Die angegebenen Zahlen entstanden nach [MFE 2000] durch Umrechnung gerundeter Atomzah-
lenverhiltnisse in Aktivitdtsverhéltnisse.

**  Dije Summenaktivitit von Pu-239 und Pu-240 wurde hier errechnet und angegeben, damit diese
mit den weiteren zitierten Untersuchungsergebnissen, bei denen nur die Summenaktivitit ermit-
telt wurde, verglichen werden kann.
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Die Ergebnisse der Analysen der Plutoniumisotope zeigen:

— Es liegt bei keinem Isotop ein systematischer Unterschied in den Gehalten der Haus-
staubproben aus dem Untersuchungsgebiet und den Vergleichsgebieten vor. Auch der
hochste Einzelmesswert fiir ein Isotop liegt nicht im Untersuchungsgebiet vor, sondern
in einem Vergleichsgebiet. Die Vergleichsgebiete wurden so ausgewdhlt, dass sie wie
die Elbmarsch lindlichen Charakter aufweisen und sowohl im Hinblick auf KKK und
GKSS als auch im Hinblick auf andere Kernkraftwerke von keinem Eintrag von Pluto-
nium auszugehen ist.

— Auch das Isotopenverhiltnis von Pu-240 zu Pu-239 zeigt in Tabelle 3.9 keinen systema-
tischen Unterschied zwischen dem Untersuchungsgebiet und den Vergleichsgebieten.

— Das Gleiche gilt fiir das Isotopenverhiltnis von Pu-241 zu Pu-240.

Insgesamt ergibt sich damit aus den Plutoniumanalysen des Instituts fiir Kernchemie der Uni-
versitit Mainz weder ein Hinweis auf gegeniiber den Vergleichsgebieten hohere Plutonium-
gehalte in Hausstaubproben aus der Umgebung von KKK und GKSS noch ein Hinweis auf
gegeniiber den Vergleichsgebieten abweichende Isotopenverhaltnisse des Plutoniums.

A 3.3.2 Plutoniumanalysen des Instituts fir Transurane

Das Landeskriminalamt des Landes Schleswig-Holstein lie bei Herrn Gabriel (ARGE
PhAM) beschlagnahmtes Probenmaterial aus der Umgebung von KKK und GKSS sowie
eigene Proben der Staatsanwaltschaft Liibeck beim Institut fiir Transurane der Européischen
Kommission in Karlsruhe unter anderem auf Plutonium hin untersuchen. Messverfahren und

Ergebnisse sind in [ITU 2002, Hrnecek 1999, Hrnecek 2002] beschrieben.

Fiir die alpha-spektrometrische Analyse wurde das Probenmaterial homogenisiert und ver-
ascht. Ein Pu-242-Tracer wurde zugesetzt und das Material chemisch aufbereitet. Die Analy-
sen im Alpha-Spektrometer erfolgten iiber eine Zeitdauer von jeweils etwa 22 bis 83 Stunden.
Die Messergebnisse sind in Tabelle 3.10 aufgelistet.

Die Ergebnisse der Plutoniumanalysen des Instituts fiir Transurane zeigen:

— Die Messwerte fiir Pu-239/240 sind beim beschlagnahmten Probenmaterial nicht syste-
matisch hoher als bei den eigenen Proben der Staatsanwaltschaft Liibeck. Der Héchst-
wert im beschlagnahmen Material liegt etwa 2,5fach tiber dem der eigenen Proben.

— Die Pu-238-Gehalte liegen simtlich unterhalb der Nachweisgrenze.

Die Messwerte konnen mit der in Deutschland allgemein vorliegenden Héhe von Plutonium-
kontaminationen in Boden verglichen werden. In [BfM 1998] sind Messwerte der spezifi-
schen Aktivitit von Pu-238 und Pu-239/240 in Ackerbodenproben von 64 Orten aus 11 Bun-
deslindern aufgelistet. Die Messwerte liegen fiir Pu-238 in der Regel unterhalb der Nach-
weisgrenze bei diesen Messungen von 0,011 mBg/g TM, in einem Fall bei 0,016 mBq/g TM.
Fiir Pu-239/240 liegen die Messwerte zwischen 0,057 mBg/g TM und 0,501 mBgq/g TM, der
Mittelwert bei 0,126 mBg/g TM. (Hinweis: Die in Tabelle 3.9 aufgefiihrten Messergebnisse
fiir Pu-239/240 beziehen sich auf Hausstaubproben und diirfen daher nur mit den Daten der
Vergleichsgebiete der Tabelle 3.9 verglichen werden.)
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Tab. 3.10: Plutoniumgehalte in Proben aus der Umgebung von GKSS/KKK gemil den Mes-
sungen des Instituts filir Transurane [ITU 2002] ‘

Proben-Nr. Herkunft Pu-238 (mBg/g TM) | Pu-239/240 (mBg/g TM)
Probenmaterial von Herrn Gabriel
LKA 1.1 Tespe, Fahrhaus <0,0142 0,2168+0,0266
LKA 1.5 KKK, Elbufer <0,0056 0,0912+0,0111
LKA 1.8 KKK, Elbufer <0,0080 0,1491+0,0180
LKA 1.10 GKSS, Elbufer <0,0040 0,1307+0,0112
LKA 1.11 GKSS, Elbufer <0,0034 0,0687+0,0068
LKA 1.27 Obermarschacht, Elbufer <0,0125 0,0969+0,0170
LKA 1.29 zwischen KKK und GKSS <0,0095 0,1237+0,0176
LKA 1.34 Tespe, Hafen <0,0080 0,0347+0,0083
Proben der Staatsanwaltschaft Liibeck
LKA 3.1 KKK, Kiihlwasserauslaufbauwerk <0,0017 0,0289+0,0028
LKA 3.2 KKK, Nihe Elbufer <0,0052 . 0,0480+0,0075
LKA 3.3 KKK, Nihe Elbufer _ <0,0043 0,0586+0,0074
LKA 3.4 Tesperhude, Nihe Elbufer <0,0040 0,0673+0,0076
LKA 3.5 KKK, Umspannwerk <0,0037 0,0827+0,0080
LKA 3.7 Tespe, Nédhe Fahrhaus <0,0036 0,0285+0,0046
LKA 3.8 Obermarschacht, Deichkrone <0,0082 0,0456+0,0090
LKA 3.9 Tespe, Deichkrone Hafen <0,0035 0,0759+0,0077

Insgesamt ergibt sich damit aus den Plutoniumanalysen des Instituts fiir Transurane kein
Hinweis auf in der Umgebung von KKK und GKSS gegeniiber anderen Gebieten in Deutsch-
land h6here Gehalte an Pu-238 oder Pu-239/240 im Boden.

Neben den alpha-spektrometrischen Untersuchungen wurden vom Institut fiir Transurane
Messungen mittels Scanning Electron Microscopy (SEM) im Hinblick darauf vorgenommen,
ob im Probenmaterial plutoniumhaltige Partikel vorliegen. Es konnten mit diesem dafiir ge-
eigneten Messverfahren keine plutoniumhaltigen Partikel identifiziert werden.

A 3.3.3  Plutoniumanalysen des Niedersachsischen Landesamts fiir Okologie

Nachdem von der ARGE PhAM und IPPNW das Vorhandensein kernbrennstoffhaltiger Par-
tikel in der Umgebung von KKK und GKSS behauptet wurde, wurde vom Niedersédchsischen
Landesamt fiir Okologie Boden in der Umgebung von KKK und GKSS beprobt und unter
anderem auf Plutonium hin untersucht. Vom NLO wurde hieriiber der Bericht [NLO 2001a]
vorgelegt. Uber die Messungen wurde auf der 8. Sitzung des SSK-Ausschusses ,,Strahlen-
schutz bei Anlagen® durch Mitarbeiter des NLO berichtet.

In Absprache mit Herrn Gabriel der ARGE PhAM und mindestens teilweise in seinem Bei-
sein wurden die Bodenproben im Bereich Tespe an fiinf Stellen, die auch von der ARGE
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PhAM beprobt worden waren, am 27.1.2001 entnommen. Die auf Plutonium analysierten
Proben stammten aus einer Bodentiefe von 10 bis 20 cm.

Die Messungen von Pu-239/240 und Pu-238 erfolgten mittels Alpha-Spektrometrie nach
Tracerzusatz (U, Pu, Am) und Nassveraschung mit HNO3 und H>SO4. Pu-241 wurde nach der
Alpha-Spektrometrie nach Wiederauflosen des elektrolytisch abgeschiedenen Plutoniums
durch Fliissigkeitsszintillationsspektrometrie bestimmt. Das Verfahren wird in [NLO 2001a]
als nicht standardisiert und fehleranféllig bezeichnet.

Die Messergebnisse sind in Tabelle 3.11 zusammengestellt.

Tab. 3.11: Plutoniumgehalte in Bodenproben aus Tespe gemdf den Messungen des NLO

[NLO 2001a]
Herkunft Proben-Nr. bei Pu-238 Pu-239/240 Pu-241
ARGE PhAM (mBg/g TM) (mBq/g TM) (mBg/g TM)
Tespe, Fahrhaus 1.1 <0,08 <0,08 <18
Tespe, Tennisplatz 1.22 <0,09 <0,09 <18
Tespe, Kriegerdenkmal 1.2 <0,09 <0,09 <18
Tespe, Hafen 1.34 <0,09 <0,09 <18
Tespe, Kate 1.27 <0,1 <0,1 <18

Die Messergebnisse in Tabelle 3.11 zeigen keine Uberschreitung von Nachweisgrenzen. Die
nicht besonders aufwendige Durchfiihrung der Analysen wurde vom NLO auf der 8. Sitzung
des SSK-Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen® damit begriindet, dass das Ziel der Ana-
lysen war, zu entscheiden, ob dringender Handlungsbedarf aus radiologischer Sicht besteht.
Fiir diesen Zweck waren die Analysen angemessen.

Seitens der ARGE PhAM wurde hinsichtlich der Probenahme durch das NLO kritisiert, dass
die Bodenproben aus einer Tiefe von 10 bis 20 cm entnommen wurden, obwohl eine Boden-
tiefe von 5 bis 15 cm erforderlich gewesen sei [ARGE PhAM 2001d]. Fir diese Kritik wurde
aber keine plausible Begriindung vorgelegt. Aus den anderen Messungen von ITU, LUFA,
GKSS und FZJ liegen im iibrigen keine Hinweise auf erhohte Plutoniumgehalte in anderer
Bodentiefe als 10 bis 20 cm vor.

A 3.34 Plutoniumanalysen der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und For-
schungsanstalt Kiel

Von der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel wurden Plutonium-
bestimmungen in Riickstellproben und Sonderproben von Boden aus der Umgebung von
KKK und GKSS vorgenommen. Uber die Ergebnisse wurde auf der 8. Sitzung des SSK-
Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen® berichtet [LUFA 2001a].

In Riickstellproben aus dem Uberwachungsprogramm des Kernkraftwerks Kriimmel wurden
nachtriglich unter anderem Pu-238 und Pu-239/240 analysiert. Es handelte sich um Boden-
proben aus dem Jahr 2000, die in 0 bis 10 cm Tiefe entnommen waren. Die entsprechenden
Proben aus dem Programm fiir das Jahr 2001 wurden ebenfalls auf Pu-238 und Pu-239/240
hin untersucht. Weitere Bodenproben wurden im Februar 2001 als Sonderproben an Probe-
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nahmeorten der ARGE PhAM in 10 bis 20 cm Bodentiefe entnommen. Die Bodenproben
wurden alpha-spektrometrisch ausgewertet. Die Messergebnisse sind in Tabelle 3.12 zusam-
mengestellt.

Tab. 3.12: Plutoniumgehalte in Proben aus der Umgebung von GKSS/KKK und von Refe-
renzorten gemilB den Messungen der LUFA Kiel [LUFA 2001a]

Programm Herkunft Bodentiefe (cm) | Pu-238 (mBg/g TM) | Pu-239/240 (mBq/g TM)
Umgebung von KKK/GKSS ‘
REI KKK | Elbufer Tespe 0-10 <0,1 <0,1
2000 1" KKK-Gelénde <0,1 <0,1
(Ritck- Elbufer Tesper- <0,1 <0,1
stellpro-
b hude
en)
REI KKK | Elbufer Tespe 0-10 <0,1 <0,1
B KKK-Geldnde <0,1 <0,1
Elbufer Tesper- <0,1 <0,1
hude
Sonder- Kriimmel 10-20 <0,1 <0,1
b Tesperhude <0,1 <0,1
zwischen KKK <0,1 <0,1
und GKSS
Referenzorte
Sonder- Stocksee 10-20 <0,1 <0,1
PR Ahrensbek <0,1 0,18+45%
Wittbek (&stl. <0,1 <0,1
Husum)
Uphusum <0,1 0,30+43%
(nordl. Niebiill)

Die Messergebnisse der LUFA Kiel zeigen keine Auffilligkeit bei den Proben aus der Umge-
bung von KKK und GKSS gegeniiber den Proben von Referenzorten. Es gibt aber nur zwei
Messwerte oberhalb der Nachweisgrenze, beide von Referenzorten.

A 3.3.5 Plutoniumanalysen des GKSS-Forschungszentrums

Auf der 8. Sitzung des SSK-Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen® wurde seitens des
GKSS-Forschungszentrums {iber Messungen und deren Ergebnisse in Zusammenhang mit den
Funden von Kiigelchen in der Umgebung von KKK und GKSS berichtet.

An einem 150 Jahre alten reetbedeckten Haus waren Proben von Reet, Moos und Hausstaub
vom Speicher entnommen worden. In der Hausstaubprobe wurden mittels Lupe insgesamt 58
Teilchen und Kiigelchen identifiziert.
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In Tabelle 3.13 sind die Messergebnisse von Plutoniumisotopen der alpha-spektrometrischen
Untersuchung von Reet und Moos zusammengestellt.

Tab. 3.13: Plutoniumgehalte in Proben von Reet und Moos aus der Elbmarsch gemif den
Messungen des GKSS-Forschungszentrums [GKSS 2001]

Probenmaterial Pu-238 (mBg/g FM) Pu-239/240 (mBg/g FM)
Reet <0,004 0,13+3,9%
Moos <0,016 0,22+5,8%

In isolierten Teilchen und Kiigelchen konnte kein Plutonium nachgewiesen werden.

Insgesamt ergibt sich aus den Messungen des Forschungszentrums Geesthacht kein Hinweis
auf plutoniumhaltige Kiigelchen. Fir die Plutoniumkontamination von Reet und Moos fehlen
Vergleichswerte, die Hohe der Kontamination ist aber unauffillig, wenn sie mit Bodenproben
und Staubproben verglichen wird.

A 3.36 Plutoniumanalysen des Forschungszentrums Jlich

Das Institut fiir Sicherheitsforschung und Reaktortechnik des Forschungszentrums Jilich
(FZJ) hat im Auftrag der Monitor-Redaktion des Westdeutschen Rundfunks (WDR) Boden-
proben aus der Umgebung von KKK und GKSS untersucht, die von der Monitor-Redaktion
zur Verfiigung gestellt worden waren. Schriftliche Dokumente iiber diese Messungen und ihre
Ergebnisse wurden unter Hinweis auf die fehlende Freigabe durch den WDR nicht zur Verfi-
gung gestellt, so dass sich die Ausfiihrungen hier auf den auf der 13. Sitzung des SSK-
Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen* seitens des FZJ gegebenen miindlichen Bericht
beziehen.

Die Bodenproben stammten von sieben Probenahmeorten und aus einer Bodentiefe von etwa
25 cm. In einer der Bodenproben wurden etwa 20 schwarze Partikel mit einer Gesamtmasse
von 6 mg identifiziert. Die Ergebnisse der alpha-spektrometrischen Analyse einer Bodenprobe
und der daraus separierten Partikel sind in Tabelle 3.14 zusammengestellt.

Tab. 3.14: Plutoniumgehalte in einer Bodenprobe aus der Umgebung von KKK und GKSS
und daraus separierten Partikeln gem&f Messungen des FZJ [FZ] 2002]

Probenmaterial Nuklid Konzentration | Unsicherheit Blindwert
(mBg/g TM) (%) (mBg/g TM)
Bodenprobe Pu-238 <0,03 100 <0,03
Pu-239/240 <0,03 100 <0,03
Separierte Partikel Pu-238 <0,001 100 -
Pu-239/240 <0,001 100 -

Aus den Messergebnissen ergeben sich keine Hinweise auf ein erhohtes Vorkommen von
Plutonium in der Bodenprobe und den daraus separierten Partikeln.
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Auf der 13. Sitzung des SSK-Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen* wurde berichtet, dass
eine nochmalige Untersuchung der Proben des WDR an der Fachhochschule Jiilich zum glei-
chen Ergebnis gefiihrt habe [FZJ 2002].

A 3.3.7 Plutoniumanalysen der Universitat Marburg

In [ARGE PhAM 2001a] werden alpha-spektrometrische Untersuchungen des Instituts fiir
Physikalische, Kern- und Makromolekulare Chemie der Universitit Marburg von Boden-
proben aus der Umgebung von KKK und GKSS angefiihrt, bei denen auch Plutoniumisotope
bestimmt wurden. Die Messergebnisse sind in Tabelle 3.15 zusammengestellt.

Tab. 3.15: Plutoniumgehalte in Bodenproben aus der Umgebung von KKK und GKSS ge-
mélB Messungen am Institut fiir Physikalische, Kern- und Makromolekulare Che-
mie der Universitidt Marburg [ARGE PhAM 2001a]

Proben-Nr. Herkunft Pu-238 Pu-239/240 Pu-241 ‘
(mBg/g TM) (mBg/g TM) (mBg/g TM)
1.30 zwischen GKSS und KKK 1,07 0,40 keine Angabe
1.10 GKSS, Elbufer 0,35 0,1 36
1.5 KKK, Elbufer 0,72 0,43 11,5
1.1 Tespe, Fahrhaus 1,9 1,3 19,2

Der Fehler der einzelnen Messungen wird im Bericht [ARGE PhAM 2001aj pauschal mit 5
bis 10 % angegeben, nidhere Angaben finden sich auch nicht in [ARGE PhAM 2001c] (siehe
hierzu Kapitel A 3.1). Auffillig sind vor allem die im Vergleich mit allen anderen Analysen
der iibrigen Labors — einschlieflich der an gleichem Probenmaterial erfolgten Nachuntersu-
chungen des Instituts fiir Transurane — sehr hohen Messwerte an Pu-238 sowie an Pu-241 (in
Verhiltnis zu Pu-239/240) in Probe 1.10.

Da zum genauen Vorgehen bei der Probenvorbereitung und Messung keine Angaben gemacht
wurden, ist die Qualitdt der Messungen nicht beurteilbar. Mitarbeiter des Messlabors an der .
Universitit Marburg wurden mehrfach zur Berichterstattung im SSK-Ausschuss ,,Strahlen-

schutz bei Anlagen“ eingeladen, um aufgrund der zur Beurteilung nicht ausreichenden Quali-

tit des vorliegenden Berichts offene Fragen zu kldren (vergleiche Kapitel A 1.2). Da diesen }
Einladungen nicht gefolgt wurde, konnen die in Tabelle 3.15 genannten Daten zur Bewertung

der Frage eines ungewdohnlichen Eintrags von Plutonium in der Umgebung von KKK und

GKSS nicht herangezogen werden.

A 3.4 Befunde zu Americium, Neptunium und Curium in Umweltproben

Im Bericht [ARGE PhAM 2001a] wird ausgefiihrt, dass das Vorhandensein von Transuranen
kiinstlicher Herkunft iiber eine sogenannte Photodokumentation von radioaktiven Brennstoff-
kiigelchen mit Plutonium, Americium, Curium, Thorium und Uran belegt sei. Dariiber hinaus
sollen Messdaten von vier Instituten seit spatestens 1991 das Vorhandensein von Transuranen
nicht natiirlichen Ursprungs in der Umgebung von KKK und GKSS belegen. Im folgenden
Kapitel werden die Befunde zu Americium, Neptunium und Curium bewertet.
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Bei der Bewertung von Am-241 in Bodenproben kénnen Untersuchungsergebnisse aus [BfM
1998] herangezogen werden. Dort ergibt sich fir flinf Probenahmeorte in Schleswig-Holstein
eine Bandbreite von 0,05 bis 0,11 mBq/g TM an Am-241-Aktivitit. Fiir den Mittelwert der
Proben von 64 Orten in Deutschland wird eine Am-241-Aktivitit von 0,09 mBq/g TM ermit-
telt, der Maximalwert betrégt 0,37 mBq/g TM.

A3.41 Americium-241-Analysen der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und
Forschungsanstalt Kiel

In Kapitel A 3.3.1 wurde die Probenahme von Hausstaub aus der Elbmarsch und in der Nah-
umgebung des Kernkraftwerks Kriimmel sowie aus zwei Vergleichsgebieten und deren An-
lass beschrieben. Dort wurden ebenfalls die Ergebnisse der Plutoniumanalysen, die am Institut
fiir Kernchemie der Universitit Mainz erfolgten, dargestellt. Die genommenen Hausstaubpro-
ben wurden zusitzlich durch die Landwirtschaftliche Untersuchungs- und Forschungsanstalt
Kiel gamma-spektrometrisch untersucht.

Die Messungen erfolgten im Zeitraum November 1999 bis Januar 2000. Es wurden koaxiale
Reinstgermanium-Detektoren verwendet. Die Messzeiten betrugen bis zu etwa sieben Tagen,
um fiir Am-241 eine Nachweisgrenze von weniger als 1 mBq/g zu erreichen.

In Tabelle 3.16 sind die Ergebnisse der Americium-241-Analysen der LUFA an Hausstaub-
proben zusammengestellt.

Die Ergebnisse der Am-241-Analysen zeigen:

— Bei einer Probe aus dem Untersuchungsgebiet und bei zwei Proben aus Vergleichsge-
biet 1 konnte Am-241 nachgewiesen werden.

— Ein Vergleich mit den Messwerten von Pu-241 (Tabelle 3.9), dessen Tochternuklid
Am-241 ist, ergibt, dass zwei der drei Proben mit nachweisbarem Am-241 auch den
hochsten gefundenen Pu-241-Gehalt aufweisen.

— Der hochste Messwert fir Am-241 im Untersuchungsgebiet ist von einem
Pu-239/240-Gehalt von 2,33 mBq/g begleitet (siche Tabelle 3.9). Das Verhéltnis von
Am-241 zu Pu-239/240 betrigt in dieser Probe 0,69. Dies ist in guter Ubereinstimmung
mit dem in [BfM 1998] abgeleiteten Verhiltnis dieser Isotope von 0,74, hervorgerufen
durch die mittlere Deposition von Pu-239/240 und Am-241 aufgrund des Fallouts der
oberirdischen Atomwaffenversuche.

— In Anbetracht der Bandbreite des Aktivititsgehalts in den Hausstaubproben sowie des
Verhiltnisses von Messwerten und Nachweisgrenzen ergibt sich kein Hinweis auf einen
Eintrag von Am-241 in Hausstaub des Untersuchungsgebiets, der nicht auf Atom-
waffenfallout zuriick gefiihrt werden konnte.
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Tab. 3.16: Am-241-Gehalte in Hausstaubproben gemdB den Messungen der Landwirtschaft-
lichen Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel [MFE 2000]

Proben-Nr. Herkunft Am-241
(mBq/g TM)
Umgebung KKK/GKSS
2 Ro6nne <0,64
3 Obermarschacht <0,64
4 Tespe <0,71
7 Tespe 1,58+0,20
9 Griinhof <0,73
10 Griinhof <0,40 &
11 Tesperhude <0,81
12 Avendorf <0,49
14 Tesperhude <0,69
20 Tespe <0,58
Vergleichsgebiet 1 (Schleswig-Holstein)
1 Bergenhusen 0,919+0,18
15 Kating <0,71
16 Kating <0,93
17 Bergenhusen 0,405+0,09
18 Steinberg <0,48
19 Kating <0,64
21 Kating <0,88 ‘
22 Kropp <0,48
23 Kropp <0,74
24 Kropp <0,69
Vergleichsgebiet 2 (Schleswig-Holstein)
3 Grabensee <1,2
6 Wittenberger P. <0,67
8 Selent <0,59
13 Selent <0,55

A 3.42 Americium-241-Analysen des Instituts fur Transurane

Das Landeskriminalamt des Landes Schleswig-Holstein lie bei Herrn Gabriel beschlag-
nahmtes Probenmaterial aus der Umgebung von KKK und GKSS sowie eigene Proben der
Staatsanwaltschaft Liibeck beim Institut fiir Transurane der Europdischen Kommission in
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Karlsruhe untersuchen (siehe auch Kapitel A 3.3.2). Proben einer Masse zwischen 9 und 90 g
wurden unter anderem gamma-spektrometrisch mit einem HPGe-Koaxial-Detektor untersucht
[ITU 2002, Peerani 2002]. Die Messzeit betrug jeweils 80.000 s (22,2 h). Die Messergebnisse
sind in Tabelle 3.17 aufgelistet.

Tab. 3.17: Am-241-Gehalte in Proben aus der Umgebung von GKSS/KKK gemél den Mes-
sungen des Instituts fiir Transurane [ITU 2002]

Proben-Nr. Herkunft Am-241 (mBg/g TM)
Probenmaterial von Herrn Gabriel
LKA 1.1 Tespe, Fahrhaus <3,63
LKA 1.5 KKK, Elbufer <4,63
LKA 1.8 KKK, Elbufer <7,03
LKA 1.10 ‘ GKSS, Elbufer <6,88
LKA 1.11 GKSS, Elbufer <18,42
LKA 1.27 Obermarschacht, Elbufer <5,03
LKA 1.29 zwischen KKK und GKSS <9,04
LKA 1.34 Tespe, Hafen <6,76
Proben der Staatsanwaltschaft Liibeck

Geest 1.10 A GKSS, Elbufer <2,35

Geest 1.10 B GKSS, Elbufer <5,73

Geest 1.30 A zwischen KKK und GKSS <2,03

Geest 1.30 B zwischen KKK und GKSS <1,86

Geest 1.30 C zwischen KKK und GKSS <8,40

Die Ergebnisse der Am-241-Analysen des Instituts fiir Transurane zeigen keine Werte ober-
halb der Nachweisgrenze. Aufgrund der geringen Probenmassen ist die gewéhlte Analytik
nicht in der Lage, Am-241 im in der Umwelt zu erwartenden Konzentrationsbereich nachzu-
weisen.

A 3.4.3 Americium-241-Analysen des Niedersachsischen Landesamts fur Okolo-
gie

In Kapitel A 3.3.3 werden Probennahmen und Plutoniumanalysen des NLO beschrieben. Im
Rahmen dieses Sondermessprogramms wurden von Bodenproben aus einer Tiefe von 10 bis
20 cm auch mit einem Halbleiterdetektor Gammaspektren bestimmt. In Tabelle 3.18 sind die
Ergebnisse beziiglich Am-241 und Am-243 dargestellt [NLO 2001a, NLO 2001b, NLO
2001c]. Die gleichen Proben wurden auch alpha-spektrometrisch ausgewertet (siehe Kapitel
A 3.3.3) und dabei Am-241, Am-243, Cm-242 und Cm-244 bestimmt. Die entsprechenden
Ergebnisse sind ebenfalls in Tabelle 3.18 dargestellt.
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Tab. 3.18: Gehalte an Am-241, Am-243, Cm-242 und Cm-244 in Bodenproben aus Tespe
gemiB den Messungen des NLO [NLO 2001c]

Herkunft Proben- | Am-241 | Am-243 | Am-241 | Am-243 | Cm-242 | Cm-244
Nr. bei (mBq/g (mBq/g (mBq/g (mBg/g (mBg/g (mBq/g
ARGE ™) ™) ™) ™) ™) ™)
Fusihd Gamma-Spektrometrie Alpha-Spektrometrie
Tespe, Fahrhaus 1.1 <0,43 <0,20 <0,08 <0,17 <0,09 <0,08
Tespe, Tennisplatz 1.22 <0,46 <0,21 <0,18 <0,28 <0,21 <0,18
Tespe, Kriegerdenkmal 1.2 <0,42 <0,19 <0,15 <0,46 <0,18 <0,15
Tespe, Hafen 1.34 <0,25 <0,15 <0,17 <0,32 <0,21 <0,17
Tespe, Kate 1.27 <0,33 <0,16 <0,22 <l,4 <0,27 <0,22

Die Messergebnisse in Tabelle 3.18 zeigen keine Uberschreitung von Nachweisgrenzen. Es
ergeben sich daher aus diesen Ergebnissen keine Hinweise auf ein erhohtes Vorkommen an
Am-241, Am-243, Cm-242 und Cm-244 in Bodenproben aus Tespe.

A 3.44 Americium-241-Analysen der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und
Forschungsanstalt Kiel

Von der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und Forschungsanstalt Kiel wurden Am-241-
Bestimmungen in Riickstellproben und Sonderproben von Boden aus der Umgebung von
KKK und GKSS vorgenommen. Uber die Ergebnisse wurde auf der 8. Sitzung des SSK-
Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen® berichtet [LUFA 2001a].

In Riickstellproben aus dem Uberwachungsprogramm des Kernkraftwerks Kriimmel wurde
nachtriiglich unter anderem Am-241 analysiert. Es handelte sich um Bodenproben aus dem
Jahr 2000, die in 0 bis 10 cm Tiefe entnommen waren. Die entsprechenden Proben aus dem
Programm fiir das Jahr 2001 wurden ebenfalls auf Am-241 hin untersucht. Weitere Boden-
proben wurden im Februar 2001 als Sonderproben an Probenahmeorten der ARGE PhAM in
10 bis 20 cm Bodentiefe entnommen. Die Bodenproben wurden gamma-spektrometrisch
ausgewertet. Die Messergebnisse sind in Tabelle 3.19 zusammengestellt.

Die Messergebnisse der LUFA Kiel zeigen keine Auffalligkeit.
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Tab. 3.19: Am-241-Gehalte in Proben aus der Umgebung von GKSS/KKK und von Refe-
renzorten gemiR den Messungen der LUFA Kiel [LUFA 2001a]

Programm Herkunft Bodentiefe (cm) Am-241 (mBg/g TM)
Umgebung von KKK/GKSS
REI KKK 2000 Elbufer Tespe 0-10 <0,23
(Riickstellproben) KKK-Gelédnde - <0,30
Elbufer Tesperhude <0,23
REI KKK 2001 Elbufer Tespe 0-10 <0,33
KKK-Geldnde <0,28
Elbufer Tesperhude <0,20
Sonderproben Kriimmel 10-20 <0,24
Tesperhude <0,26
zwischen KKK und GKSS <0,26
Referenzorte
Sonderproben Stocksee 10-20 <0,26
Ahrensbek <0,28
Wittbek (6stl. Husum) <0,22
Uphusum (nérdl. Niebiill) ' <0,23

A3.45 Analysen von Np-237, Am-243 und Cm-244 im Auftrag der ARGE PhAM

In [ARGE PhAM 2001a] werden von der ARGE PhAM gamma-spektrometrische Untersu-
chungen am Strahlenzentrum der Universitét Gieien sowie alpha-spektrometrische Untersu-
chungen des Instituts fiir Physikalische, Kern- und Makromolekulare Chemie der Universitét
Marburg von Bodenproben aus der Umgebung von KKK und GKSS angefiihrt, bei denen
Np-237 (dieses nur gamma-spektrometrisch) und Am-243 bestimmt wurde. Die Messergeb-
nisse sind in Tabelle 3.20 zusammengestellt.

Fiir die gamma-spektrometrischen Untersuchungen sind in [ARGE PhAM 2001a] Messun-
sicherheiten von 10 bis 24 % (Np-237) und 3 bis 7 % (Am-243) angegeben, zu deren Ablei-
tung aber keine Angaben gemacht werden, auch nicht in [ARGE PhAM 2001c].

Die im Bericht [ARGE PhAM 2001a] aus den Gammaspektren gezogenen Schlussfol-
gerungen konnen nicht nachvollzogen werden. Np-237 weist eine Gammalinie bei 86 keV auf
(mit ca. 13 % relativer Haufigkeit die haufigste Gammalinie), Am-243 besitzt eine 75 keV-
Gammalinie (relative Haufigkeit 66 %). In Gammaspektren ergeben sich aber Peaks gerade
bei 86 und 75 keV auch durch Kg- und Kp-Strahlung in einer Bleiabschirmung. Die vorlie-
gende Datenlage ldsst daher ohne weitere Erkldrungen durch die Experimentatoren keinen
Schluss auf ein tatsichliches Vorkommen von Np-237 und Am-243 in den Bodenproben zu.




Bewertung von Messungen der ARGE PhAM zur Radioaktivitit in der Elbmarsch

Tab. 3.20: Gehalte an Np-237 und Am-243 in Bodenproben aus der Umgebung von KKK
und GKSS gemaf alpha-spektrometrischen Untersuchungen des Instituts fiir Phy-
sikalische, Kern- und Makromolekulare Chemie der Universitit Marburg sowie
gamma-spektrometrischen Untersuchungen am Strahlenzentrum der Universitét

GieBen [ARGE PhAM 2001a]
Proben-Nr. Herkunft Np-237 Am-243 Am-243
(mBq/g FM) (mBq/g FM) (mBq/g TM)
Gamma-Spektrometrie Alpha-
Spektrometrie

2.36 zwischen GKSS und KKK 30 6 n.b.

1.30 zwischen GKSS und KKK 7,4 1,2 2 bis 35*
1.19 KKK, Umspannwerk 5,4 0,8 n.b.

1.12 Tesperhude, Waldschule 5,5 0,9 n.b. .
1.10 GKSS, Elbufer 14,5 3,2 n.b.

1.5 KKK, Elbufer 8 0,8 n.b.

1.34 Tespe, Hafen 22 6,6 n.b.

1.33 Tespe, Elbdeich 16,9 2,1 n.b.

1.2 Tespe, Kriegerdenkmal 14,4 2,2 n.b.

1.1 Tespe, Fahrhaus 8,6 1,8 n.b.

4.2 Tespe, Kindergarten 6,5 1,1 n.b.

1.22 Tespe, Tennisplatz 4,5 2 n.b.

4.1 Obermarschacht, Elbufer 7 2,1 n.b.

4.3 Ronne 7,2 1,3 n.b.
2.40 ostlich Drage 15,7 3 n.b.

Lii 3.3 bei Liineburg 6 <0,5 n.b. 7

n.b.: nicht bestimmt
¥ Bandbreite aus vier Messungen

Im Bericht [ARGE PhAM 2001a] wird auch das Vorhandensein von Cm-243, Cm-244 und
Cf-249 in isolierten Kiigelchen behauptet. Der Bericht enthilt keine quantitativen Angaben,
sondern es sind lediglich Alphaspektren wiedergegeben, bei denen Peaks wie folgt interpre-
tiert werden:

— Peak bei 5,7987 MeV als Cm-244 (Alphaenergie 5,805 MeV), eventuell mit Anteilen an
Cm-243 (Alphaenergie 5,785 MeV) und Cf-249 (Alphaenergie 5,812/5,758 MeV). An-
sonsten enthilt das Spektrum im Energiebereich von 2,5 bis 9 MeV noch einen Peak bei
5,7568 MeV.

— Peak bei 5,2774 MeV als Am-243 (Alphaenergie 5,275 MeV). Ansonsten enthdlt das
Spektrum im Energiebereich von 4 bis 8 MeV keinen weiteren Peak.
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Die Energiekalibrierung der Spektren ist nicht sehr genau. Die Energien im Spektrum stim-
men nicht exakt mit Literaturwerten iiberein.

Die Messungen wurden ohne Zusatz von Ausbeute-Tracern durchgefiihrt. Tracer-Zusétze
ermoglichen grundsitzlich eine verbesserte Genauigkeit bei der Bestimmung von Isotopen-
verhiltnissen und eine empfindlichere qualitative Erkennung von Nuklidspuren. Quantitative
Aussagen sind dagegen nur als Abschétzung moglich, sofern Erfahrungswerte fiir die chemi-
sche Ausbeute des Aufschlusses und der Trennung, die Qualitat der Préparation sowie die
Detektor-Efficiency vorliegen.

Ohne Tracer gibt es in den Spektren auch keinen zuverldssigen Referenzpeak, der eventuelle
Irrtiimer bei der chemischen Probenaufbereitung (z. B. Verwendung von falschen Fraktionen)
aufdecken konnte. Ohne diesen Referenzpeak fehlt auch ein Indikator fiir die Qualitdt der
Energiekalibrierung. Als Ersatz wére zumindest der Einsatz eines Pulsers wiinschenswert
gewesen.

Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort 1.5 (KKK, Elbufer)

Das Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort 1.5 (KKK, Elbufer), in [ARGE PhAM
2001a] dargestellt auf Seite 21, zeigt das Alphaspektrum einer Thorium-Fraktion. Die chemi-
sche Abtrennung einer solchen Fraktion erfolgt typischerweise mit einem Anionen-
austauscher, z. B. TEVA-Resin von Eichrom. Aufgrund der chemischen Eigenschaften wire
eine Verunreinigung dieser Fraktion mit Neptunium vorstellbar, was hier jedoch nicht der Fall
zu sein scheint.

Die drei groBten Peaks stammen von den natiirlichen Thoriumnukliden Th-232, Th-230 und
Th-228. AuBer der Hauptlinie ist bei ihnen auch die zweitintensivste Linie als linke Schulter
an den Peaks erkennbar (vergleiche Tabelle 3.21).

Tab. 3.21: Beschriftung und Interpretation von Alphaenergien im Spektrum der Probe 1.5
[ARGE PhAM 2001a], ergénzt um Umwandlungsdaten

Beschriftung in relative Haufigkeit
[ARGE PhAM 2001a] mogliches Nuklid | Alphaenergie in keV e
nA der Alphaenergie
(Energie in keV)
4013 7%
3981,9144 Th-232 3954 23%
4687,7 76,3%
4650,98448 Th-230 46212 23,4%
54233 71,7%
5388,75372 Th-228 5340.4 27,6%
5685,53 94,92%
5639 Bl 544884 5,06%
6288,27 99,874%
, 6051,13 25,2%
6016 Bi-212 6090,24 9,67%
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Das in geringen Mengen zu erwartende Th-227 ist im Spektrum in [ARGE PhAM 2001a]
praktisch nicht zu erkennen, da seine Linien teilweise von den mit ,,5639% und ,,6016* be-
schrifteten Peaks tiberdeckt werden. Der zwischen diesen beiden Peaks geringfiigig erhohte
Untergrund ist vermutlich auf Th-227 zuriickzufithren. Wenn Th-227 im Prédparat vorliegt,
wird dies zu einer Erhohung der Zahlrate im Bereich von 5650 bis 6050 keV gefiihrt haben.

Die erkennbare leichte Storung des Th-232/Th-228-Gleichgewichtes ist bei Realproben nicht
ungewdhnlich. Sie wird hdufig durch chemische An- bzw. Abreicherung von Radium verur-
sacht. Th-232 und Th-230 stammen dagegen aus verschiedenen Zerfallsreihen und koénnen
daher theoretisch in jedem Verhéltnis vorkommen.

Neben den genannten drei groBen Peaks sind im Spektrum noch drei weitere erkennbar. Sie
stammen von Tochternukliden des Th-228 (siehe Tabelle 3.21).

Diese Tochternuklide wurden zwar bei der chemischen Abtrennung des Thoriums weitgehend
entfernt, wachsen jedoch danach relativ schnell wieder bis zum Gleichgewicht an. Geschwin-
digkeitsbestimmend ist hierbei die Halbwertszeit von Ra-224 mit 3,62 Tagen. Typischerweise
vergehen nach der chemischen Trennung noch einige Stunden bis Tage bis zum Beginn der
Messung. Die Messung selbst dauert ebenfalls einige Stunden bis Tage, wodurch insgesamt
ein erheblicher Beitrag der Tochternuklide verursacht wird.

Als weitere Tochternuklide sind Po-216 und Po-212 zu erwarten. Sie sind im Spektrum nicht
erkennbar, da ihre Linien auBerhalb des betrachteten Energiebereiches liegen. Der leicht er-
hohte Untergrund am rechten Rand des Spektrums in [ARGE PhAM 2001a] ist vermutlich auf
den low-energy-tail des Po-216-Peaks zurtickzufiihren.

Zusammenfassend lésst sich sagen, dass das Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort
1.5 typisch fiir eine Umweltprobe mit natiirlicher Zusammensetzung ist. Hinweise auf anthro-
pogene oder ungewdhnliche natiirliche Einfliisse liegen nicht vor.

Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort 1.10 (GKSS, Elbufer)

Das Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort 1.10 (GKSS, Elbufer), in [ARGE PhAM
2001a] dargestellt auf den Seiten 22 und 23, zeigt das Alphaspektrum einer Americium-
Fraktion. Wegen den unter den iiblichen Bedingungen &hnlichen chemischen Eigenschaften
ist in dieser Fraktion auBerdem Curium mit praktisch gleichen Ausbeuten wie Americium zu
erwarten.

Das Spektrum weist nur einen, nicht sehr intensiven (< 107 s7!) Peak auf. Dieser Peak stammt
hochstwahrscheinlich von Cm-244. Auler der Hauptlinie ist auch die zweitintensivste Linie
erkennbar (vergleiche Tabelle 3.22).

Tab. 3.22: Beschriftung und Interpretation von Alphaenérgien im Spektrum der Probe 1.5
[ARGE PhAM 2001a], ergénzt um Umwandlungsdaten

Bieashralung relative Hiufigkeit
[ARGE PhAM 2001a] mogliches Nuklid Alphaenergie in keV XS
(Bpergle o ke der Alphaenergie
5798,7 5804,96 76,98%
5756,8 ik 5762.84 23%
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Da weitere charakteristische Signalmuster im Spektrum fehlen, héngt die Zuverlassigkeit der
Zuordnung des gefunden Peaks von der Zuverldssigkeit der Energiekalibrierung ab.

Eine Erhohung der Zihlrate in dem betroffenen Energiebereich konnte theoretisch durch eine
Verunreinigung des Préparates mit Th-227 verursacht werden. Dies kann jedoch ausgeschlos-
sen werden, da kein Th-230 erkennbar ist.

Fiir eine Realprobe ist hochst ungewohnlich, dass neben Cm-244 kein Am-241, Am-243 oder
Cm-242 nachweisbar ist.

Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort 1.30 (zwischen KKK und GKSS)

Das Alphaspektrum der Probe vom Probenahmeort 1.30 (zwischen KKK und GKSS), in
[ARGE PhAM 2001a] dargestellt auf Seite 24, zeigt das Alphaspektrum einer Americium-
Fraktion. Wegen den unter den iiblichen Bedingungen &hnlichen chemischen Eigenschaften
ist in dieser Fraktion auBerdem Curium mit praktisch gleichen Ausbeuten wie Americium zu
erwarten.

Das Spektrum weist nur einen, relativ intensiven (Zéhlrate 0,035 s7) Peak auf. Dieser Peak
stammt wahrscheinlich von Am-243. Neben der Hauptlinie ist undeutlich die zweitintensivste
Linie erkennbar (vergleiche Tabelle 3.23).

Tab. 3.23: Beschriftung und Interpretation von Alphaenergien im Spektrum der Probe 1.5
[ARGE PhAM 2001a], ergéinzt um Umwandlungsdaten

Beschriftung in relative Haufigkeit

[ARGE PbAM 2001a] mogliches Nuklid | Alphaenergie in keV der Alphaenergie
(Energie in keV)
5275, 88%
5277,37151 Am-243 5233.4 10,6%

Typisch u. a. fir Am-243 ist auch das leichte Abflachen des Peaks zu hohen Energien hin,
was durch hoherenergetische Linien und Koinzidenz mit Konversionselektronen verursacht
wird. Im Spektrum konnte diese Peakform jedoch auch durch eine Uberlagerung mit dem
Peak einer Verunreinigung vorgetduscht werden.

Eine Erhhung der Zahlrate in dem betroffenen Energiebereich kann durch eine Verunreini-
gung des Préparates mit Po-210 (Alphaenergie = 5304,33 keV) verursacht werden.

Fiir eine Realprobe ist sehr ungewdhnlich, dass neben Am-243 kein Am-241 nachweisbar ist.
Cm-242 und Cm-244 sind ebenfalls nicht erkennbar.

Eine groBflichige Kontamination mit Am-243 in einer GroBenordnung wie in dieser Probe
hitte sich bereits bei der Gamma-Spektroskopie durch das auffillige Gamma-Spektrum des
Tochternuklids Np-239 zeigen miissen.

Zusammenfassende Bewertung

Die in [ARGE PhAM 2001a] angefiihrten Ergebnisse der alpha-spektrometrischen Untersu-
chungen bediirfen weiterer Uberpriifung auf der Grundlage von Informationen durch die Ex-
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perimentatoren, bevor aus ihnen auf das Vorliegen von Am-243 und Cm-244 in Umweltpro-
ben geschlossen werden konnte:

— Die im Bericht [ARGE PhAM 2001a] dargestellten Spektren wurden mit ungespiktem
Probenmaterial erzeugt, das heifit ohne Zugabe eines Tracers. Die genaue Zuordnung
der Energiefenster ist daher nicht zu beurteilen.

— Da die Isotope Am-243 und Cm-244 als Tracer geeignet sind und bei anderen Analysen
laut Bericht [ARGE PhAM 2001a] auch Tracer eingesetzt wurden, ist eine Kontamina-
tion der Messeinrichtung mit Am-243 und Cm-244 moglich. Mit einer Blindmessung
konnte entschieden werden, ob tatsédchlich eine Kontamination vorliegt oder nicht. Aber
auch hierzu stehen keine Informationen zur Verfiigung.

Die offenen Fragen konnten aufgrund fehlender Erlduterungen durch die Experimentatoren
der ARGE PhAM nicht geklart werden.

Neben den Defiziten der Untersuchungen im Auftrag der ARGE PhAM bzw. bei deren Dar-
stellung in den Berichten der ARGE PhAM ist das tatsdchliche Vorliegen von Np-237,
Am-243 und Cm-244 in den Proben auch aus folgenden Griinden als nicht plausibel zu beur-
teilen:

— Die Messergebnisse wurden bislang von keinem anderen Labor bestitigt (siehe insbe-
sondere Tabelle 3.18), obwohl sie nach den Angaben der ARGE PhAM groBfléachig vor-
liegen und deutlich erhéhte Kontaminationen vorhanden sein sollen.

— Es ist kein Ereignisablauf bekannt, aufgrund dessen ausschlieflich Am-243 und Np-237
grofflachig als Umweltkontamination vorliegen konnte. Die gamma-spektrometrischen

Untersuchungen zeigen eine geringe Schwankungsbreite der Ergebnisse iiber mehr als
10 km.

— Es ergibt sich kein plausibles Gesamtbild, da in den Proben neben Am-243 und Cm-244
trotz sehr langer Messzeit keine weiteren Radionuklide identifiziert werden konnten,
obwohl dies physikalisch zu erwarten wiére.

Die Untersuchungen im Auftrag der ARGE PhAM im Hinblick auf das Vorliegen von
Np-237, Am-243 und Cm-244 kénnen daher nicht als Hinweis auf eine ungewohnliche Um-
weltkontamination bewertet werden.

A 35 Befunde zu radioaktiven Spalt- und Aktivierungsprodukten sowie
Tritium in Umweltproben

A 3.5.1 Befunde zu den Spalt- und Aktivierungsprodukten Cs-134, Cs-137 und
Co-60 in Bodenproben

Messergebnisse von Cs-137 und Co-60 aus den Berichten der ARGE PhAM

Der Bericht [ARGE PhAM 2001b] enthilt in Tabelle 6 Messwerte fiir Cs-137 in Bodenproben
zwischen 8,2 und 13 mBg/g; es fehlt die Angabe, ob es sich hierbei um Frisch- oder Tro-
ckenmasse handelt. Der Bericht [ARGE PhAM 2001a] enthilt in den Tabellen 4 und 5 Mess-
werte fiir Cs-137 und Co-60 in Bodenproben. Fiir insgesamt 16 Proben liegen die Messwerte
fiir Cs-137 zwischen 1,5 und 130 mBg/g FM. Fiir Co-60 wird in [ARGE PhAM 2001a] nur
ein Messwert mit 0,8 mBq/g FM fiir eine Bodenprobe aus der Umgebung von Liineburg ge-
nannt. Der Hochstwert von 130 mBq/kg FM Cs-137 stammt vom Probenahmeort 2.36 (zwi-
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schen KKK und GKSS), der zweithochste Messwert von 45,3 mBq/kg FM Cs-137 stammt
von einem weiter entfernten Probenahmeort in Obermarschacht.

Die absoluten Messwerte sind in der Regel unauffillig und in dieser Region fiir die Hinter-
grundbelastung durch den Atomwaffenfallout und den Eintrag durch den Unfall in Tscherno-
byl typisch. Es ist allerdings nicht auszuschliefen, dass insbesondere der hochste gemessene
Cs-137-Wert von 130 mBq/g FM durch genehmigte Ableitungen der nuklearen Anlagen mit
verursacht sein kénnte. Die Schwankungen der in der Umwelt nachweisbaren Kontamination
mit Cs-137 durch Atomwaffenfallout und den Unfall in Tschernobyl sind aber so grofi, dass
der Messwert von 130 mBg/kg FM auch alleine aus diesen Quellen stammen kann. Bei dem
Co-60-Wert handelt es sich um einen Einzelwert in grofier Entfernung von KKK und GKSS
ohne Angabe der Nachweisgrenze. Dieser Einzelwert kann daher nicht als Hinweis auf eine
groBflachige unfallbedingte Kontamination angesehen werden.

Messungen von Cs-134, Cs-137 und Co-60 des Niederséchsischen Landesamts far
Okologie

Die Messungen des NLO sind im Bericht vom 13.02.2001 [NLO 2001a] in den Tabellen 6.1,
6.2 und 6.5 dokumentiert. Die Maximalwerte fiir die spezifische Aktivitit in zwolf Bodenpro-
ben in Tespe betrugen <0,58 mBq/g fiir Co-60, <0,74 mBg/g fiir Cs-134 und 22 mBq/g fiir
Cs-137.

Die absoluten Messwerte sind, soweit Nachweisgrenzen iiberschritten wurden, unauffillig
und in dieser Region fiir die Hintergrundbelastung durch den Atomwaffenfallout und den
Eintrag durch den Unfall in Tschernobyl typisch.

Messungen von Cs-137 und Co-60 des Instituts fur Transurane

Die Ergebnisse der Messungen des ITU sind im Bericht [ITU 2002] in den Tabellen des An-
nex I dokumentiert. Die Maximalwerte fiir die spezifische Aktivitit in 18 Bodenproben lagen
bei 24 mBg/g TM fiir Cs-137. In einer Probe vom Probenahmeort LKA 3.2, in der Nahe des
Elbufers bei KKK, wurden 2,4 mBg/g TM fiir Co-60 nachgewiesen. In allen anderen Proben
lag Co-60 unterhalb der Nachweisgrenzen, die von 0,3 mBg/g TM bis 2,3 mBg/g TM angege-
ben wurden.

Die absoluten Messwerte von Cs-137 sind unauffillig und in dieser Region fiir die Hinter-
grundbelastung durch den Atomwaffenfallout und den Eintrag durch den Unfall in Tscherno-
byl typisch. Der Messwert von Co-60 kann auf genehmigte Ableitungen der nuklearen Anla-
gen zuriick zu fiihren sein.

A 352 Befunde zu Tritium in Bodenproben
Messungen von Tritium der ARGE PhAM

Die Berichte der ARGE PhAM enthalten nur qualitative Angaben zum Vorkommen von Tri-
tium. Der Bericht [ARGE PhAM 2001b] enthlt in Tabelle 8 einen qualitativen Tritium-
Hinweis. Nicht niher definierte Bodenproben wurden eine Woche gewissert und geriihrt. Das
Wasser wurde gefiltert auf vier Loschblétter gegossen. Die Beta-Aktivitit auf dem unteren
Loschblatt reduzierte sich mit Trocknung auf ,,Null“, ein radiochemischer Tritiumnachweis
,,S€i veranlasst®.
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Der Bericht [ARGE PhAM 2001a] erhélt in Tabelle 9 (Abschétzung der relativen Zusammen-
setzung der Quelle der Radioaktivitdt im Jahre 1986) den Hinweis, aus den Anlagen GKSS
und KKW Kriimmel wére Tritium emittiert worden.

Es fehlen in den Berichten der ARGE PhAM insgesamt quantitative und belastbare Daten zur
Aktivitit von Tritium in den gezogenen Proben. Uber den im Bericht [ARGE PhAM 2001b]
angekiindigten radiochemischen Tritiumnachweis wurden keine weiteren Informationen vor-

gelegt.

Das Vorwort der IPPNW zum Bericht ELB 3 [ARGE PhAM 2001a] fasst auf S. Al den Be-
richt ELB 2 [ARGE PhAM 2001b] hinsichtlich des Tritiums wie folgt zusammen: ,,Demnach
fanden sich als dominierende Aktivititstriger Tritium, Americium, Plutonium, Uran und
Thorium®. Diese Schlussfolgerung der IPPNW zum Vorkommen von Tritium ist nicht nach-
vollziehbar, da sie nicht auf quantitativen und belastbaren Daten beruht.

Messungen von Tritium des Niedersachsischen Landesamts fiir Okologie

Die Messungen des NLO sind im Bericht [NLO 2001a] in Tabelle 9 dokumentiert. Die spezi-
fische Tritiumaktivitdt in fiinf Bodenproben aus dem Ort Tespe lag unterhalb der Nachweis-
grenze von 3 mBg/g. Der Feuchtegehalt wird mit 4,4 % bis 12,2 % angegeben.

Die Tritiumkonzentration im Boden ist durch HTO bestimmt; aus dem Feuchtegehalt l4sst
sich eine maximale Nachweisgrenze von 68 Bg/l ableiten. Diese Nachweisgrenze liegt aller-
dings um etwa eine GréBenordnung iiber der erwarteten Hintergrundbelastung, die zwischen 1
und 10 Bg/l HTO im Regenwasser betragt.

A 3.5.3 Zusammenfassende Bewertung der Befunde zu radioaktiven Spalt- und
Aktivierungsprodukten sowie Tritium

Insgesamt ergibt sich aus den Messergebnissen von Spalt- und Aktivierungsprodukten sowie
Tritium in Bodenproben aus der Umgebung von KKK und GKSS kein Hinweis auf groB3-
flachige Aktivititseintrige bislang nicht bekannter Ursache. Dies ist auch in Ubereinstim-
mung mit den Befunden der Emissions- und Immissionsiiberwachung der kerntechnischen
Anlagen und der IMIS-Messungen in Norddeutschland.

A 3.6 Befunde zu Kiigelchen

In diesem Kapitel wird die von der ARGE PhAM aufgestellte Kiigelchen-These diskutiert.
Dabei wird allgemein auch auf Messungen eingegangen, die direkt an Kiigelchen oder Frag-
menten von Kiigelchen durchgefiihrt wurden. Bewertungen der quantitativen Ergebnisse auch
dieser Messungen erfolgten bereits in anderen Kapiteln dieser Stellungnahme. Nicht einge-
gangen wird auf Spekulationen tiber ihren Ursprung und die Ursache der Verteilung der Kii-
gelchen.

Nach der These handelt es sich um kernbrennstoffhaltige Kiigelchen (PAC-Kiigelchen). PAC
ist dabei die Abkiirzung fiir sphere-pac (Kugelpackung). Dies ist die Bezeichnung des soge-
nannten Sol-Gel-Verfahrens zur Herstellung von Kernbrennstoffgrundmaterial in Form von
Kiigelchen [GRS 2001]. GemaB dem Bericht [GRS 2001] wurde PAC-Brennstoff aus Uran,
Plutonium und Thorium hergestellt, wobei nicht immer mehr als eines der genannten Elemen-
te im Brennstoff enthalten sein muss.
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In Vorwort der IPPNW des Berichts [ARGE PhAM 2001a] wird auf Seite A3 dagegen eine
andere Definition des PAC-Brennstoffs verwendet: ,Diese sogenannten PAC-Brennstoff-
kiigelchen bestehen unter anderem aus Plutonium (P), Americium (A) und Curium (C), zuge-
setzt zu Thorium und Uran.* Diese Definition geht bei PAC-Brennstoff von besonderen spalt-
baren Materialien aus, wihrend in [GRS 2001] nur von einem speziellen Herstellungs-
verfahren die Rede ist.

A 3.6.1 Aussagen zu Kiigelchen in den Berichten der ARGE PhAM

Von der ARGE PhAM wurden auf Grund von ihr festgestellter Aktivit4tsinhomogenitéten bei
groBraumig genommenen Bodenproben mikroskopische Untersuchungen an Proben aus der
Umgebung von GKSS und KKK durchgefiihrt. Dabei seien milchige Kristalle und schwarze
kugelformige Partikel zu erkennen gewesen [ARGE PhAM 2001b]. Proben mit vergleichba-
ren Partikeln wurden an einer groBeren Zahl von Fundorten identifiziert [ARGE PhAM
2001a, Dokumentation 2]. Es werden fiinf verschiedene Arten von Partikeln nach Konsistenz
und Aussehen unterschieden. Die KiigelchengroRen werden mit 10 um bis 2 mm angegeben.
Die Berichte [ARGE PhAM 2001a und ARGE PhAM 2001b] enthalten Mikroskopaufnahmen
von Teilchen. Auf den Bildern sind Kiigelchen und groRere und kleinere Korper verschiede-
ner Geometrie, z.T. mit Einschliissen, zu erkennen.

An den Kiigelchen bzw. Bruchstiicken von Kiigelchen wurden Aktivititsmessungen sowie
Messungen zur Nuklididentifizierung an den Universitdten Marburg und Gieflen durchge-
fiihrt. Bei einigen Arten dieser Partikel wurde Radioaktivitét festgestellt.

Von der ARGE PhAM wurde eine Aktivititsmessung mit einem Flachenkontaminations-
monitor durchgefiihrt. Bezogen auf die Gesamtmasse von 19 unzerstérten und einem zer-
driickten Teilchen wurde eine ,,Oberflichenaktivitit (o/f) von 30 Bg/mg abgeleitet [ARGE
PhAM 2001b]. Nachvollziehbare Angaben zu den Messbedingungen und zu dem Verfahren,
wie mit einem Oberflichenkontaminationsmonitor massenbezogene Aktivititen bestimmt
wurden, sind keinem der vorliegenden Berichte zu entnehmen.

In der Zusammenfassung des Berichts [ARGE PhAM 2001b] wird ohne quantitativen Nach-
weis festgestellt, dass die bestimmende Komponente der in den Proben gefundenen Radioak-
tivitdt ,,mit dem Auftreten von Partikeln und deren Bruchstiicken verbunden* ist. Weiter heif3t
es: ,Dominierende Aktivititstriger sind dabei Tritium, Americium, Plutonium, Uran und
Thorium.*

Die bei gamma-spektrometrischen Messungen an Bodenproben aus der Umgebung von GKSS
und KKK der Universitit GieBen gefundenen Aktivititen an Np-237 und Am-243 [ARGE
PhAM 2001a, Tab. 4 und 5] wurden mit dem Auftreten von Brennstoffkiigelchen in Zusam-
menhang gebracht. Die Arbeitsgruppe der Universitit GieBen (Prof. Scharmann/Dr. Schalch)
hat die Aussagen und Schlussfolgerungen zum Vorhandensein kernbrennstofthaltiger Kiigel-
chen und den Bezug zu PAC-Kernbrennstoff durch Unterschrift der ARGE PhAM-Berichte
[ARGE PhAM 2001a, ARGE PhAM 2001b, ARGE PhAM 2002] mitgetragen.

Alpha-spektrometrische Messungen wurden an der Universitdt Marburg durchgefiihrt. Dabei
wurden in allen fiinf ausgemessenen Bodenproben Uranisotope und in vier der Bodenproben
Plutoniumisotope festgestellt. In der Probe 1.30 wurden bei vier Messungen Aktivitéten von
Am-243 zwischen 2 bis 35 mBq/g ermittelt (vergleiche Tabelle 3.20 in Kapitel A 3.4.5). Das
Spektrum fiir die hochste Aktivititskonzentration ist ebenfalls dokumentiert (Messzeit ca. 8,5
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Stunden, 43 counts im Maximum) [ARGE PhAM 2001a]. In Probe 1.5 wurden 48 mBq/g
Th-230 sowie Th-228 und Th-232 festgestellt [ARGE PhAM 2001a] (vergleiche auch Kapitel
A 3.4.5).

Aus der Bodenprobe 1.10 wurden vier Kiigelchen separiert. Die Alpha-Spektrometrie an den
Kiigelchen — davon waren zwei zerdriickt — ergab laut [ARGE PhAM 2001a, S. 7 und Doku-
mentation 1] Aktivititen im Energiebereich von Cm-244/Cm-243/Cf-249. Die dokumentier-
ten Spektren zu dieser Probe (Messzeit 100 Stunden) zeigen ausgeprégte Peaks im betreffen-
den Bereich zwischen 5,70 und 5,82 MeV mit einem Maximum von 20 counts im Maximum
[ARGE PhAM 2001a] (vergleiche auch Kapitel A 3.4.5).

Prof. Ensinger hat dariiber hinaus den Nachweis von Americium in den ARGE PhAM-Proben
in zwei anderen Quellen bestétigt:

., Die Elektronenmikroskopie ergab das Vorhandensein sphdrischer und offenbar
kiinstlicher Partikel, wobei eines der Partikel ... das Nuklid Americium-243 als
Einzelnuklid in grofier Menge enthielt. “ [Ensinger 2001a]

., Diese Partikel (von denen wir welche untersucht haben und Americium nach-
weisen konnten) stammen nicht aus einem Reaktor oder aus Tschernobyl-
Fallout. “ [Ensinger 2001b]

In massenspektrometrischen Untersuchungen (Universitit GieBen) wurden folgende Elemente
des Fiill- und Hiillmaterials identifiziert: Li, Be, B, C, Al, Si, Ti, Fe, Ga, Nb, Ba, Ta, Tl, Th,
U, Transurane. Aus den Untersuchungen wurde geschlossen, dass die Zusammensetzung von
Kugelschale und Fiillmaterial unterschiedlich sei [ARGE PhAM 2002]. Der von ARGE
PhAM nur in Ausziigen zur Verfiigung gestellten Unterlage ist allerdings nicht zu entnehmen,
ob diese Ergebnisse an Proben der ARGE PhAM erzielt worden sind.

Aus den mikroskopischen Analysen sowie den Aktivitditsmessungen und den massenspektro-
metrischen Messergebnissen wurde mittels Vergleich mit Literaturdaten geschlossen, dass es
sich um Kiigelchen handele, die aus der Herstellung von sogenanntem PAC-Kernbrennstoff
bekannt seien [ARGE PhAM 2001a, ARGE PhAM 2001b, ARGE PhAM 2002]. Dies wurde
auf der 9. Sitzung des Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen” der SSK vor allem anhand
von Mikroskopaufnahmen von Kiigelchen dargestellt [ARGE PhAM 2001c]. Dabei wurde
darauf hingewiesen, dass fiir die Radioaktivititsbewertung die Kiigelchen und deren
Bruchstiicke isoliert betrachtet werden miissen. Grund hierfiir sei, dass die vermuteten Al-
pha-Strahlung abgebenden Radionuklide innerhalb der Kiigelchen konzentriert seien.

Die Identitit der gefundenen Kiigelchen als PAC-Brennstoff wird von ARGE PhAM aus dem
Vergleich von visuellen Analyseergebnissen mit Literaturangaben abgeleitet [ARGE PhAM
2001a, Dokumentation 2]. Dieser Vergleich wird in den vorliegenden ARGE PhAM-
Unterlagen jedoch nicht gefiihrt, sondern lediglich das Ergebnis mit Verweis auf die Literatur
angegeben. Gestiitzt werden soll die These in den ARGE PhAM-Berichten ELB 2 und ELB 3
mit der Identifizierung von Th-230, Am-243 und Cm-244 durch alpha-spektrometrische Mes-
sungen an der Universitdit Marburg und von Np-237 und Am-243 durch gamma-
spektrometrische Messungen an der Universitit GieBen sowie durch die in ELB 4 genannten
Ergebnisse von massenspektrometrischen Untersuchungen an der Universitdt Gieflen.
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Die Interpretationen der gamma- und alpha-spektrometrischen Messergebnisse durch die
ARGE PhAM wurden in Kapitel A 3.3.7 und A 3.4.5 gepriift und, da diese Ergebnisse auch
anders interpretierbar sind, als nicht bewiesen angesehen. Zur Massenspektrometrie liegen
auBer der Nennung der identifizierten Elemente keine weiteren verwertbaren Informationen
vor.

Es bleibt festzuhalten, dass die Zusammensetzung fiir einen gezielt hergestellten Brennstoff
nicht typisch ist. Die vorliegenden Daten zeigen, dass es sich aufgrund der Zusammensetzung
nicht um gezielt hergestellte Kernbrennstoffpartikel handelt. Wenn es sich um Brennstoff-
kiigelchen handeln wiirde, wéren die als Brennstoff genutzten Elemente nicht nur in geringen
Spuren vorhanden, und das Vorhandensein anderer Elemente wire zu vermeiden gewesen.

A 362 Messungen und Aussagen von Prof. Ensinger (Universitat Marburg) zu
Kigelchen

Unabhingig von den im Auftrag der ARGE PhAM durchgefiihrten Messungen an Proben hat
die Gruppe Ensinger auch eigene Proben in Tespe, Tesperhude und auf dem Geestplateau
genommen [Ensinger 2001b]. Die Proben wurden unterhalb der Humusschicht aus der Sand-
schicht bis in eine Tiefe von 20 cm gezogen. Ausgewertet wurden insgesamt drei Proben von
den beiden letztgenannten Standorten. Es wurde aus ihnen eine Vielzahl verschiedener Parti-
kel, davon nach Aussagen von Prof. Ensinger viele nicht natiirlichen Ursprungs, isoliert. Mes-
sungen ergaben fiir einen Teil der Proben Aktivititen von Uran und Thorium. Die Partikel
wurden ,,schlieBlich mit hoher Wahrscheinlichkeit als Komponenten von Flugasche®, in der
natiirliche Radionuklide wie Uran und Thorium in erhdhten Konzentrationen vorkommen
kénnen, identifiziert. Hinzugefligt wurde, dass ,,an den 2 Probenahmeorten in Tesperhude
keine Partikel mit grofen Mengen von Alpha-Strahlern gefunden wurden.

Dagegen wird in [ARGE PhAM 2001a, S. 7] darauf hingewiesen, dass Prof. Ensinger eine
eigene Probe in der Geest genommen hat, aus der Kiigelchen separiert wurden, die Uran,

Thorium und Am-241 enthalten sollen. Dies sei einer ,,Bewertungsliste” vom 15.05.01 zu
entnehmen [ARGE PhAM 2001a].

Der dargestellte Widerspruch konnte von der SSK wegen mangelnder Informationsbereit-
schaft der ARGE PhAM und der fiir sie arbeitenden Messlabors nicht weiter verfolgt werden.

A3.6.3 Messungen und Aussagen des Niederséchsischen Landesamts fir Oko-
logie zu Kigelchen

Zur Identifizierung von Kiigelchen wurden , Kontaminationsmessungen® (a, p) mittels Grof3-
flichenhandmonitor nach in diinner Schichtdicke erfolgter Ausbreitung der luftgetrockneten
Proben auf Filterbogen durchgefiihrt. Die Zihlrate betrug durchgéngig 10 Impulse pro Sekun-
de und entsprach nach NLO damit dem allgemeinen Umgebungspegel. Danach ergab sich
kein Hinweis auf eine Aktivititsinhomogenitit in den ausgebreiteten Proben. Weiterhin wur-
den Homogenititspriifungen in Bezug auf Alpha-Strahler durch Ausbreiten von 10x1 g der
getrockneten Hauptproben auf Messschélchen mit 6 cm Durchmesser und parallel jeweils 2
mal 10 Minuten Messung der Zahlrate mit low-level-.Messplétzen durchgefiihrt. Die gleiche
Menge wurde in einem ,.getrockneten, zerkleinerten und homogenisierten® Zustand {ber
5 mal 100 Minuten gemessen. ,,Alle Messungen ergaben im Rahmen der statistischen Mess-
ungenauigkeit die gleichen Ergebnisse” und damit nach NLO keinen Hinweis auf Alpha-
Inhomogenititen [NLO 2001a].
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Aus den finf Hauptproben wurden unter einem Stereomikroskop kugelformige Gebilde mit
einer Gesamtmasse von ca. 10 mg separiert. Es wurde die Alpha-Gesamtzéihlrate wihrend 2
mal 10 Minuten jeweils fiir die Kugeln aus den einzelnen Proben und den Kiigelchen aller
Proben zusammen ermittelt. AnschlieBend wurde die Alpha-Aktivitdt nach ,,vollstindigem
Mikrowellendruckaufschluss aller Kiigelchen mit Salpetersdure und Flusssdure® bestimmt. In
allen Fillen wich die Impulsrate nach NLO nicht von der Nullrate ab.

Es wurde die Mikroskop-Aufnahme eines Kiigelchens mit etwa 1,2 mm Durchmesser doku-
mentiert. Das NLO verzichtete nach eigenen Angaben aus Zeitgriinden auf eine Bewertung
der Kiigelchen durch einen Mineralogen [NLO 2001a]. In einer nachtriglichen Stellungnahme
bezweifelt das NLO die These der kiinstlichen Brennstoffpartikel [NLO 2001d].

Fiir die Kontaminations- und Homogenitdtsmessungen wird die kleinste Siebfraktion von
NLO mit < 2 mm angegeben. Damit wiren eventuell vorhandene Kiigelchen nicht zerstort
worden. Sofern keine zertriimmerten Kiigelchen in den Proben enthalten waren und sich die
Kernbrennstoffe, wie von ARGE PhAM behauptet, ausschlieBlich im Inneren von Kiigelchen
befinden, kénnten mit diesen Messvorgdngen auch in Zusammenhang mit den kurzen Mess-
zeiten keine Alpha- bzw. Beta-Strahler detektiert werden. Dies gilt auch fiir die an Kiigelchen
durchgefiihrten Messungen der Alpha-Gesamtzihlrate.

Das unter dem Mikroskop fotografierte Kiigelchen dhnelt optisch den von ARGE PhAM
vorgelegten Bildern. Die vom NLO eingesetzte Aufschlussmethode fiir die Kiigelchen ist
auch fiir Kernbrennstoffkiigelchen geeignet. Vorausgesetzt, die Messzeit war fiir die aufge-
schlossenen Kiigelchen ausreichend und die Aussage des NLO zur gemessenen Zihlrate zu-
treffend, wire dies ein Gegenindiz zur PAC-Kiigelchen-These. Allerdings wird die Messung
an den aufgeschlossenen Kiigelchen im NLO-Bericht nicht dokumentiert und auch die Mess-
zeit ist nicht angegeben.

Die dokumentierten Messungen des NLO wurden dem Auftrag entsprechend unter Berlick-
sichtigung der Priifung, ob Gefahr in Verzug sei, durchgefiihrt. Daraus erkléren sich die in der
Regel kurzen Messzeiten. Auch spéter durchgefiihrte Nachmessungen mit langen Messzeiten
gaben keine vom ersten Bericht abweichende Befunde.

Zusammenfassend wird festgestellt, dass auch die NLO-Ergebnisse keinen Hinweis auf das
Vorhandensein von Kernbrennstoffkiigelchen in den Bodenproben geben.

A 3.6.4 Messungen und Aussagen der Landwirtschaftlichen Untersuchungs- und
Forschungsanstalt Kiel zu Kugelchen

Laut Bericht iiber ,,Sonderuntersuchungen von Bodenproben in Schleswig Holstein“ [LUFA
2001b] wurden drei im Rahmen der Routinemessungen der Immissionsiiberwachung von
GKSS und KKK nach REI [BMU 1993] in den Jahren 2000 und 2001 genommene Proben
sowie 2001 drei Sonderproben in der Geest und vier Proben an Referenzorten genommen. Die
Proben wurden getrocknet, gesiebt (2 mm Maschenweite) und gemahlen (1 mm Sieb).

Die Proben wurden mittels Gamma-Spektrometrie (Am-241) und Alpha-Spektrometrie (Pu-
238 und Pu-239/240) untersucht. Beziiglich der fiir die Kiigelchen-These u. a. relevanten
Isotope wurden bei Messzeiten von 10.000 Minuten (y) bzw. 5.833 Minuten (o) keine Mess-
werte oberhalb der Nachweisgrenze registriert. In zwei Referenzortproben wurde Pu-239/240
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gemessen. ,,An keiner der 10 Proben wurde mit den angewandten Messmethoden erhdhte
Radioaktivitit festgestellt.“ [LUFA 2001a]

In den Sonderproben aus der Geest wurden ca. 4 Kiigelchen pro 200 g gefunden, die aber
keine Ahnlichkeit mit den von Gabriel beschriebenen Kiigelchen hatten. Die Kiigelchen wur-
den mittels mikroskopischer Untersuchung als Pflanzensamen identifiziert [LUFA 2001b].
Eine Mikroskopaufnahme wurde von der LUFA nicht vorgelegt.

Die Messungen der LUFA ergeben fiir die untersuchten Proben keine Hinweise auf das Vor-
handensein von Plutonium (siehe auch Kapitel A 3.3.4). Auch wurden durch die LUFA keine
den Beschreibungen von Gabriel entsprechenden Kiigelchen in den Proben gefunden.

A 3.6.5 Messungen und Aussagen des GKSS-Forschungszentrums zu Kigelchen

Bei der Untersuchung von zwei Hausstaubproben wurden in einer Probenmasse von 319¢
32 Kiigelchen und in 259 g 26 Kiigelchen gefunden. Laut GKSS handelt es sich um drei un-
terschiedliche Kiigelchen-Fraktionen [GKSS 2001]. Es wurden Aufnahmen von Kiigelchen
dokumentiert.

Kiigelchen beider Proben wurden gamma- und alpha-spektrometrisch mit Messzeiten von
4000 Minuten untersucht. An den Kiigelchen einer Probe wurde die Betaaktivitdt mit einer
Messzeit von 1000 Minuten bestimmt. Gamma- und Beta-Messungen haben keine Hinweise
auf erhohte Radioaktivitit ergeben. Bei den ersten Alpha-Messungen seien Effekte aufgetre-
ten, die nicht reproduzierbar waren. Als mogliche Erklérung fur diese Effekte wird eine elek-
trostatisch bedingte Anlagerung der kurzlebigen Radionuklide Bi-212 oder Po-212 an den
Kiigelchen gesehen. Wiren diese Messeffekte reproduzierbar gewesen, konnten nach GKSS-
Auffassung die Peaks auch als Messung von Curium interpretiert werden, da dessen Linien im
selben Energiebereich wie die der genannten Nuklide auftreten.

Vier der Kiigelchen wurden in Ethanol aufgeldst. Auch danach wurden mit Beta-Messungen
an einem der aufgelosten Kiigelchen keine erhohten Aktivititen festgestellt. Eine alpha-
spektrometrische Messung an den vier aufgeldsten Kiigelchen brachte den gleichen nicht
reproduzierbaren Effekt wie oben beschrieben.

Eine REM-EDX-Analyse an zehn reprisentativen Exemplaren der von der GKSS gefundenen
unzerstérten Kiigelchen mit Durchmessern von 0,5 - 2 mm (fiinf jeder Probe) ergab als Be-
standteile der Kugeloberflichen bei acht Teilchen tiberwiegend Kohlenstoff und Sauerstoff,
bei einem Teilchen iiberwiegend Calcium und Sauerstoff sowie bei einem weiteren Teilchen
Silizium und Sauerstoff. Eine EDX-Analyse der vier aufgeldsten Kiigelchen bestitigte diese
Ergebnisse. Daraus wird von der GKSS die Vermutung abgeleitet, dass es sich um Harz,
mineralisierte Tier- und Pflanzenteile bzw. Sand handeln konnte.

Die von der GKSS gezeigten Aufnahmen der Kiigelchen weisen optisch grofe Ahnlichkeiten
mit von ARGE PhAM dokumentierten Aufnahmen auf. Die von der GKSS fiir die Alpha-
Aktivititsmessungen an Kiigelchen und aufgelosten Kiigelchen gegebene Interpretation der
bei den ersten Messungen beobachteten Linien als Po-212 und Bi-212 ist plausibel. Die Wirk-
samkeit der EDX-Methode zur Detektierung von Uran und Transuranen im Inneren einer
Kugel ist fraglich. Allerdings wurde von der GKSS auch an aufgelosten Kiigelchen kein er-
hohter Aktinidengehalt gemessen.
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Von der GKSS wurde nicht dargestellt, auf welcher Grundlage die Auswahl der untersuchten
Kiigelchen aus den drei genannten Fraktionen erfolgte. Damit ist nicht generell auszuschlie-
Ben, dass nur Kiigelchen von dem Typ gemessen wurden, die nach Gabriel keine Kernbrenn-
stoffe enthalten sollen. Indiz hierfiir konnte sein, dass als Losungsmittel Ethanol eingesetzt
wurde, und das kernbrennstoffhaltige Material darin nicht 16slich gewesen sein konnte. Die
Auswahl der ,richtigen* Kiigelchen betrifft allerdings lediglich die Belastbarkeit der alpha-
spektrometrischen Messungen hinsichtlich der Kiigelchen-These. Bei den Gamma-Messungen
an allen Proben wire, sofern enthalten, Am-241 gemessen worden.

Aus den Messungen der GKSS ergeben sich keine Hinweise auf ein Vorhandensein von
kiinstlichen Kernbrennstoffpartikeln.

A 3.6.6 Messungen und Aussagen des Forschungszentrums Julich zu Kiagelchen

Nach Darstellung auf der 13. Sitzung des SSK-Ausschusses ,,Strahlenschutz bei Anlagen®
[FZJ 2002] wurden Bodenproben aus ca. 25 cm Tiefe genommen. Bei optischen Untersu-
chungen wurden in einer der Proben ca. 20 schwarze Partikel mit einer Gesamtmasse von
6 mg gefunden. Die alpha-spektrometrischen Messungen an den Partikeln in Bezug auf Pluto-
nium ergaben keine Werte oberhalb der Nachweisgrenze von 1 mBq/Probe (siehe Kapitel
A 3.3.6). Die U/Th-Verhéltnisse seien dabei immer innerhalb der natiirlichen Bandbreite
gewesen.

Beim Forschungszentrum Jiilich wurden an gefundenen Partikeln Alpha-Messungen durchge-
fithrt, die keinen Befund erbrachten. Nach einem bei der Kernbrennstoffanalytik {iblichen
Aufschluss ergaben sich keine Hinweise auf ein Vorhandensein von Aktiniden.

A 3.6.7 Messungen und Aussagen des Instituts fur Transurane zu Kugelchen

Insgesamt 16 vom Landeskriminalamt Kiel gelieferte Proben wurden zum Teil zermahlen und
aufgeteilt [ITU 2002]. Mit SEM-EDX (Scanning Electron Microscopy mit einem Energy
Dispersive X-ray System) wurden die Proben nach uran- bzw. plutonium-haltigen Partikeln
untersucht. Es wurden keine Messsignale von Plutonium erhalten, aber in sechs Proben Er-
eignisse gemessen, die Uran zuzuordnen sind. Die Ereigniszahlen lagen bei 2, 88, 1, 1, 5 und
1. Mittels Sekundédr-lonenmassen-Spektrometrie (SIMS) [Betti 1999, Tamborini 1998, Tam-
borini 1999] wurden diese Partikel analysiert und ihr Uranvektor als dem von natiirlichem
Uran entsprechend bewertet.

An einem anderen Teil der zermahlenen Proben wurden Gamma- und Alpha-Messungen
durchgefiihrt. Der Aufschluss fiir die Alpha-Messungen erfolgte mit Salpeter- und Flusssiure
in der Mikrowelle. Bei allen Gamma- und Alpha-Messungen wurden keine Anhaltspunkte fiir
ungewohnliche Radioaktivitit festgestellt.

Die unbehandelten Proben wurden mittels 0,6 mm-Sieb in fein- und grobkornige Fraktionen
geteilt. Die grobkornige Fraktion wurde nach Alpha-, Beta- und Gamma-Aktivitdt untersucht,
aber keine den Hintergrund iibersteigenden Werte festgestellt. Danach wurden die Fraktionen
auf Kiigelchen visuell gepriift. In einer Probe wurde ein schwarzes Teilchen gefunden. Eine
Analyse mit SEM-EDX erbrachte keinen Nachweis fiir Radionuklide. Als Bestandteile wur-
den Si, Al, Ti, C und O gefunden [ITU 2002].

Die SIMS-Messungen dieses Kiigelchens sind im Bericht nicht dokumentiert sowie auch
keine Messbedingungen angegeben. Die zur Beurteilung benétigten Informationen zum
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Messverfahren wurden dem Ausschuss ,,Strahlenschutz bei Anlagen® durch Frau Dr. Betti
(ITU) auf der 16. Sitzung gegeben.

Mit der eingesetzten SEM-EDX-Messmethode kénnen nur Nuklide identifiziert werden, die
sich mehr oder weniger in den duBeren Schichten von Partikeln befinden. Die von ITU ermit-
telten Elemente werden auch von ARGE PhAM genannt. Die Korngrofe der mit SEM-EDX
untersuchten zermahlenen Proben wird nicht angegeben. Bei dem mit SIMS untersuchten
schwarzen Kiigelchen mit ca. 2 mm Durchmesser wurde durch starken Ionenstrom iiber mehr
als 9 Stunden auf das Kiigelchen die Oberfliche des Kiigelchens abgetragen und auf beiden
Seiten ein Krater im Kiigelchen von ca. 0,8 mm Tiefe erzeugt. Die Analyse des abgetragenen
Materials zeigte bis zu dieser Tiefe keine Nuklide von Transuranen.

Ein Teil der im ITU untersuchten Proben waren solche, die von der Staatsanwaltschaft Li-
beck bei der ARGE PhAM beschlagnahmt worden waren. In einer Probe wurde ein Partikel
gefunden, in dem mittels SIMS und SEM-EDX keine Kernbrennstoffe nachgewiesen wurden.

Aus den Messungen des ITU ergeben sich keine Hinweise auf das Vorhandensein von Kern-
brennstoffpartikeln.

A 3.6.8 Messungen und Aussagen von Dr. Stevenson (Universitat Kiel) zu Kagel-
chen

Am 06.06.01 wurden an zwei Stellen in unmittelbarer Néhe des GKSS-Geldndes und in
Tesperhude Bodenproben von jeweils ca. 250 g aus 10 bis 20 cm Tiefe genommen [Stevenson
2001]. Die Proben wurden gereinigt und getrocknet. In allen drei Proben wurden mit einem
Stereomikroskop Kiigelchen gefunden, die duBerlich der Beschreibung von Gabriel entspra-
chen. In einer von acht dlteren Dachstaubproben (Elbmarsch und Bremen) wurden ebenfalls
Kiigelchen festgestellt [Stevenson 2001]. In einer Vergleichsbodenprobe aus Westensee bei
Kiel wurden keine Kiigelchen identifiziert [Stevenson 2002].

An mehreren Proben aus zertriimmerten und beschidigten Kiigelchen wurden am McCrone
Research Institute in Chicago energiedispersive Rontgenfluoreszenzanalysen (EDXRF-
Untersuchungen) durchgefiihrt. Es werden vier reprisentative Spektren mit den Messpara-
metern dokumentiert. Neben Kohlenstoff und Sauerstoff sind den Spektren vor allem Alumi-
nium, Silizium, Kalzium und Eisen in jeweils unterschiedlichen Mengen zu entnehmen. Paral-
lel zu diesen Untersuchungen wurden von Bruchstiicken der Kiigelchen Aufnahmen unter
dem Polarisationsmikroskop gemacht, um ihre Struktur festzustellen. Sie sind im Vermerk
[Stevenson 2002] dokumentiert.

Stevenson iibergab elf von seinen Proben mit separierten Partikeln an das Erste Physikalische
Institut der Universitit GieBen. Mittels ADK-Automess-Kontaminationsmonitor wurden dort
orientierende Messungen der Alpha-Aktivititen durchgefiihrt. Dabei wurden 3 bis 5 Bq pro
Kiigelchen gemessen [Meyer 2002]. Der Nachweis der grundsitzlichen Eignung des Messver-
fahrens wurde nicht gefiihrt.

Auf Grundlage der Alpha-Messungen wurden vier Proben fiir die SIMS-Untersuchungen
ausgewihlt. Die Probenpréparation wird in der Unterlage [Meyer 2002] beschrieben. Zu zwei
der Proben werden nihere Ausfiihrungen zu den Ergebnissen gemacht. Es wird auf ein sehr
hohes Konzentrationsverhltnis von Li und Be sowie die Detektion von Th-232, U-238 sowie
Ta und TI hingewiesen. Zu den Messungen werden zwei Spektren einer Probe dokumentiert.
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Weitere Messungen zur Uberpriifung auf Th-230, Pa-231 und U-235 Gehalt werden ange-
kiindigt [Meyer 2002].

Aus den Ergebnissen wird in [Stevenson 2002] gefolgert, dass die Kiigelchen nicht natiirlicher
Herkunft seien. Vielmehr spriachen die Alpha-Aktivitdt sowie das Vorhandensein von Aktini-
den und bestimmter Elemente niedriger Massen fiir eine Herkunft aus kerntechnischen Aktivi-
titen. Hierbei bezieht sich Dr. Stevenson allerdings nicht auf Ergebnisse seiner eigenen Mes-
sungen. Dass bei den EDXRF-Messungen im Gegensatz zu SIMS keine Aktiniden festgestellt
wurden, wird mit der geringen Reichweite der Elektronen und dem nur im Inneren der Kiigel-
chen befindlichen Thorium und Uran begriindet.

Die Ergebnisse zeigen das Vorhandensein von Kiigelchen nicht natiirlichen Ursprungs in den
Proben. Die ermittelten Bestandteile der Kiigelchen sind auch in den von ARGE PhAM ge-
nannten Elementen enthalten. Die Ergebnisse der SIMS-Untersuchungen, insbesondere die
Li- und Be-Gehalte, zeigen Auffilligkeiten, die allerdings aufgrund mangelnder Information
liber die relativen Empfindlichkeiten beim Elementnachweis und bei der Berticksichtigung
von Stérungen des Isotopennachweises durch Molekiilionen nicht nachvollzogen werden
konnen.

Ein Nachweis von Kernbrennstoffpartikeln ist durch diese Untersuchungen nicht erbracht und
wird in Bezug auf die eigenen Ergebnisse in [Stevenson 2002] auch nicht behauptet.

A 3.6.9 Zusammenfassende Bewertung der Befunde zu Kugelchen

Im Boden der Umgebung von GKSS und KKK wurden von fast allen Institutionen Kiigelchen
in unterschiedlicher Konzentration gefunden. Sie wurden von den verschiedensten Institutio-
nen auf Radioaktivitdt und ihre chemische Zusammensetzung untersucht.

Die verschiedenen Untersuchungsergebnisse ergeben nach der Bewertung der SSK keine
Hinweise auf das Vorhandensein von Kernbrennstoffen in diesen Kiigelchen. Die Behaup-
tungen der ARGE PhAM koénnen angesichts der vorliegenden Ergebnisse nicht bestitigt wer-
den. Die Kiigelchen kénnen natiirlichen (z.B. Harz oder mineralisierte Tier- oder Pflanzen-
teile) oder nicht natiirlichen Ursprungs (z.B. Flugasche) sein.

Die SSK sieht keine Hinweise auf ein lokales oder gar grofraumiges Vorkommen kernbrenn-
stoffhaltiger Kiigelchen in den untersuchten Gebieten.

A4 Bewertung der méglichen Strahlenexposition

Im folgenden Kapitel werden Befunde zu Radionukliden in der Umgebung von KKK und
GKSS im Hinblick auf die mogliche Strahlenexposition bewertet. Es werden nur Nuklide
beriicksichtigt, die nicht natiirlichen Ursprungs sind. Zu bewerten ist dann die Strahlenexposi-
tion durch die folgenden Radionuklide:

— Pu-239, Pu-240, Pu-241 und Am-241 in Hausstaub (siehe Tabellen 3.9 und 3.17). Die
maximalen Werte in der Umgebung von KKK und GKSS betragen ohne Angabe der
Unsicherheit

— 1,44 mBq/g TM Pu-239,
— 0,89 mBg/g TM Pu-240,
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— 23,7 mBqg/g TM Pu-241,
— 1,58 mBg/g TM Am-241

und liegen in Probe Nr. 7 aus Tespe vor. In der gleichen Probe war Pu-238 nicht nach-
weisbar (Nachweisgrenze 0,75 mBq/g TM).

— Pu-239/240 in Bodenproben. Der maximale Wert in der Umgebung von KKK und
GKSS betriagt 0,2168+0,0266 mBg/g TM (siehe Tabelle 3.10). Pu-238 und Pu-241
konnten nicht nachgewiesen werden; die maximalen Nachweisgrenzen bei Bodenproben
betrugen 0,1 mBq/g TM Pu-238 (Tabellen 3.11 und 3.12) und 18 mBg/g TM Pu-241
(Tabelle 3.11).

— Andere Aktiniden als Plutonium in Bodenproben. Bewertbare Messwerte liegen hierzu
nicht vor, die maximalen Nachweisgrenzen bei Bodenproben betragen fiir Am-241
0,5mBg/g TM, fiir Am-243 0,15 mBg/g TM, fiir Cm-242 2 mBg/g TM sowie fiir
Cm-244 2 mBg/g TM (siehe Tabelle 3.18).

— (Cs-137, Co-60 und H-3 in Bodenproben. Die gemessenen Hochstwerte oder hochsten
erreichten Nachweisgrenzen betragen 130 mBq/g FM fiir Cs-137, 2,4 mBg/g FM fiir
Co-60 und 3 mBg/g fiir H-3 (siehe Kapitel A 3.5).

Die Abschitzung der moglichen Strahlenexposition erfolgt anhand der Freigabewerte der
Strahlenschutzverordnung, Anlage III Tabelle 1, fiir die Freigabe von festen Stoffen und von
Bodenflichen. Diese Freigabewerte wurden so abgeleitet, dass durch die Freigabe eine Dosis
im Bereich von 10 puSv pro Jahr bei keiner Person iiberschritten werden soll. Beriicksichtigt
man alle anthropogenen Radionuklide auBer Cs-137, ergibt diese Abschétzung eine poten-
tielle Strahlenexposition weit unterhalb von 10 pSv pro Jahr.

Die berichteten Cs-137-Daten sind ohne die Annahme zusétzlicher Emissionen aus kerntech-
nischen Anlagen mit dem Fallout der Kernwaffentests und dem Unfall in Tschernobyl voll-
stindig zu erkliren. Das Bundesamt fiir Strahlenschutz hat fiir das Jahr 2000 festgestellt, dass
die aus den oberirdischen Kernwaffentests und die aus dem Unfall in Tschernobyl resul-
tierende Strahlenexposition mit 10 bis 15 uSv pro Jahr abgeschitzt werden kann.

Die fiir die in der Umgebung von KKK und GKSS regelméfig zur Uberwachung im Rahmen
von REI [BMU 1993] und IMIS [BMU 1995b] durchgefiihrten Messungen geforderten
Nachweisgrenzen sind ebenfalls so angelegt, dass mit ihnen die Erfassung einer potentiellen
Strahlenexposition von 10 puSv pro Jahr méglich ist.

Aus den vorliegenden Messergebnissen ergibt sich daher kein Hinweis auf erhdhte Strahlen-
expositionen von Personen in der Elbmarsch, insbesondere kein Hinweis auf Radioaktivitit
als Ursache fiir die dort beobachtete Leukédmiehéufung.
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