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Rurz fassung

Radionuklidbestimmung an quartiren Grundwasserproben aus dem
Nahbereich der Schachtanlage Konrad

Stichwdrter: Beweissicherung, Konrad, Radionuklidbestimmung,
oberflidchennahes Grundwasser

Im Rahmen der Beweissicherung und Beurteilung von quartdren
Grundwé@ssern werden zu Zeiten unterschiedlicher Grundwasser-
stdnde Radionuklidbestimmungen an Grundwéssern aus Grundwasser-
meBstellen in der Umgebung der Schachtanlage Konrad vorgenom-
men, Ziel dieser Arbeiten ist die Aufnahme des "Nullzustandes"

vor einer geplanten Inbetriebnahme der Schachtanlage Konrad als
Endlager fiir radicaktive Abfille,



1 Einleitung und Aufgabenbeschreibung

Die GSF wurde von der Physikalisch~Technischen Bundesanstalt be-
auftragt, im Rahmen der Untersuchungen zum Plan Konrad die radio-
logische Vorbelastung durch natiirliche und kiinstliche Radionuklide
von quartdren Grundwidssern am Standort Konrad zu messen. Diese
Messungen dienen in erster Linie der Beweissicherung im Sinne einer

Erfassung des Zustandes der quartdren Grundwdsser vor dem Beginn
des Endlagerbetriebs.

Fir dieses MeBprogramm wurde aus der Vielzahl der am Standort be-
reits vorhandenen GrundwassermeBstellen eine reprédsentative
Auswahl von 30 Probenahmestellen ausgewdhlt. Bei der Auswahl
wurden vorrangig geologische, hydrogeologische sowie anthropogene
EinfluBfaktoren berlicksichtigt. Die ausgewdhlten MeBstellen
wurden wegen des periodischen Verlaufes der Grundwasserst&dnde im
November (Grundwassertiefstand) und im Mai des Folgejahres
(Grundwasserhdchststand) beprobt.

Die nachzuweisenden Radionuklide und die bei den Messungen
geforderten Nachweisgrenzen wurden in Anlehnung an die in der
Richtlinie /2/ vorgeschriebenen Messungen an Oberfl&chengewdssern
festgelegt. Dariiberhinaus wurden noch Messungen einzelner beson-
derer, radioBkologisch wichtiger Nuklide, die in radioaktiven
Abfdllen vorkommen, vorgesehen.

Im einzelnen werden die Proben auf ihren Gehalt an folgenden
Radionukliden ausgemessen:

H 3 (Tritium) U 238 (Th 234)
Sr 90 Ra 226 (Pb 214/Bi 214)
Cs 137 Pb 210
Pu 239 + 240% Th 232 (Ra 228)
K 40

* Stichproben



Neben den Einzelnuklidbestimmungen wurde noch die Brutto-8-Akti-
vitdt bestimmt.

Neben den kiinstlichen Radionukliden, die vornehmlich oberirdischen
Kernwaffenversuchen entstammen, wird noch der Gehalt an einigen
Radionukliden aus den natilirlichen Zerfallsreihen des U 238 und
des Th 232 gemessen. Zur Bestimmung der Rest-Beta-Aktivitdt
(Gesamt-Beta-Aktivitdt abziiglich der Aktivit&t des natilirlichen K
40) wird die K 40-Aktivitdt gammaspektrometrisch ermittelt. In
Umweltproben wird die Rest-Beta-Aktivitdt und die Alpha-Aktivitét
in erster Linie durch Radionuklide aus den natiirlichen Zerfalls-
reihen verursacht. Mit einer Messung der Gesamt-Alpha-Aktivit&t
sind andere Alphastrahler auBer den natiirlichen nicht nachzuwei-
sen, daher wurde auf die Messung der Gesamt-Alpha-Aktivitdt
verzichtet. Die Alphastrahler mit der gr&B8ten radiologischen
Bedeutung (Ra 226 und Pu 239) werden ohnehin gammaspektrometrisch

bzw. nach chemischer Abtrennung mit empfindlicher Einzelnuklidana-
lyse gemessen.

Da J 131 wegen seiner kurzen Halbwertzeit in radioaktiven Abfdllen
nur in sehr geringen Konzentrationen vorkommen kann, wurde auf
eine spezielle J 131-Messung verzichtet.



2 Probennahmeorte

Die Auswahl der Probennahmeorte erfolgte sowohl unter Beriicksich-
tigung der zur Verfiigung stehenden GrundwassermeBstellen des im
Rahmen des hydrogeologischen Untersuchungsprogrammes im Auftrag

der PTB eingerichteten GrundwassermeBstellennetzes, als auch

unter Einbeziehung geologischer, hydrogeologischer und anthropo-
gener EinfluBfaktoren. Dariiberhinaus wurde eine radiologische
Beprobung der oberflidchennahen Grundwdsser gr&B8tenteils nur an
solchen GrundwassermeBstellen vorgenommen, die auch hydrochemisch
bearbeitet wurden (vgl. Teilaufgabe 2219.06/AP 4, I. u. II. BA).
Zur differenzierten r&dumlichen Erfassung der Radionuklidverteilung
im oberfldchennahen Grundwasser des Untersuchungsgebietes und

unter Berilicksichtigung unterschiedlicher hydraulischer Bedingungen
wurde die Dichte des MeBstellennetztes gegeniliber den hydrochemischen
Beprobungen erhdht. Die Lage der beprobten GrundwassermeBstellen
ist aus Anlage 1 ersichtlich. Aussagen iiber die jeweiligen geolo-
gischen Gegebenheiten an den MeBstellen sowie die hydrogeologischen

Verhdltnisse sind u. a. den Teilaufgaben 2219.02 und 2219.06 zu
entnehmen.



3 Probennahme und -behandlung

Die Proben wurden aus den im Abschnitt 2 beschriebenen Grund-
wassermefistellen entnommen. Fiir die Tritium-Bestimmung wurden je
MeBstelle zwei 0,5 1 Polyethylenflaschen befiillt. Die Flaschen

wurden mit Probenwasser gut ausgespiilt und dann unter Wasser
befilillt und verschlossen.

Fiir die lbrigen Messungen wurden jeweils vier 10-1-Polyethylen-
Weithalsflaschen abgefiillt. Die Flaschen wurden mit 2 1 Proben-
wasser gefilillt, verschlossen, geschiittelt und wieder verworfen.
Dieser Vorgang wurde einmal wiederholt. AnschlieBend wurden 5 1
Probenwasser entnommen und jeweils 100 ml 0,1 n HNO3 zugesetzt.
Dann wurden die Flaschen bis auf 10 1 mit Probenwasser aufgefiillt
und verschlossen. Die flir die Sr 90- und Pu 239/240-Messung
vorgesehenen Proben wurden zusdtzlich mit Plutonium- und inak-
tivem Strontium-Tracer, der in dem HNO3— Zusatz enthalten war,

versehen. Die Tracerl&sungen wurden vom GSF-Institut fiir Strahlen-
schutz bereitgestellt.

Die Proben fiir die Auswertung in den GSF-Instituten fiir Radio-
hydrometrie (IfR) und Strahlenschutz (IfS) wurden ohne weitere
Behandlung an die Analysenlabors ausgeliefért.



4 Messung der Aktivitdtskonzentration

Die Ausmessung der Proben wurde von den GSF-Instituten filir Ra-
diohydrometrie (H 3) und dem Institut fiir Strahlenschutz in
Neuherberg bei Miinchen (alle {ibrigen Messungen) vorgenommen.

4.1 Nachweisgrenzen

Die Nachweisgrenzen wurden nach MaBgabe der Strahlenschutzver-
ordnung /1/ sowie der "Richtlinie zur Emissions~ und Immissions-
tiberwachung kerntechnischer Anlagen" /2/ festgelegt. Hiernach
miissen flir die Umgebungsiiberwachung die Nachweisgrenzen fiir
kiinstliche Radionuklide jeweils € 1/30 der Konzentration, bei der
bei einer j&hrlichen Trinkwasseraufnahme von 880 1 /3/ die
Grenzwerte des § 45 StrlSchV erreicht werden, betragen. Die
Strahlenexposition durch natiirliche Radionuklide (hier Uran-

Thorium-Folgeprodukte, K 40) bleibt nach § 28 (2) StrlSchVv
unberiicksichtigt.

Aus den Werten gemdB Anlage IV, Spalte 6 der StrlSchV (Grenzwerte
der Jahres-Aktivitdtszufuhr fiir Ingestion) bzw. /2/ ergeben sich
damit folgende Nachweisgrenzen (in Bq/m3):

Radionuklid NWGr nach /2/ erreichte NWGr
H 3 2,2+ 10° 100

Sr 90 27 11

Cs 137 1000 8

Pb 210 8 60

Ra 226 0,8 20

U nat 38 200

Pu 239/240 300 0,2

Th nat 80 30

Rest-Beta 110 ' 110



Bei den kiinstlichen Radionukliden werden die erforderlichen
Nachweisgrenzen immer und z. T erheblich unterschritten. Die
Nachweisgrenzen filir die gammaspektrometrische Bestimmung der
natiirlichen Radionuklide entsprechen noch der Anforderung nach
/2/, wonach fiir die gammaspektrometrischen Ermittlung der Akti-
vitdtskonzentration von Einzelnukliden ein Wert von 74 Bq/m3,
bezogen auf Co 60, angegeben wird.

Bei der Errechnung der erreichten Nachweisgrenzen werden die in
der BMI-Richtlinie /2/ angegebenen Beziehungen verwendet. Fiir
den Faktor der statistischen Sicherheit wird der Wert K = 3

gewdhlt, was einer Vertrauenswahrscheinlichkeit von 99,7 % ent-
spricht.

4.2 MeBverfahren

Fiir die ilibrigen gammaspektrometrischen Aktivit&dtsbestimmungen
werden die Proben folgendermaBen behandelt:

- Eindampfen der Probemenge von jeweils 10 1 bis fast
zur Trockene,

- AufschluB des gesamten Rlickstandes mit FluB8sdure und
Perchlorsdure, Zugabe von 35 ml 9N-Salzsdure, Abfﬁilung
in eine Probeflasche mit luftdichtem AbschluB.

Zundchst wird dann der Pb 210-Gehalt durch Messung der 46,5
kev-Gammalinie mit einem Reinstgermanium-Detektor bestimmt.
Die Radionuklide mit hdherenergetischen Gammalinien werden
mit einem NaJd (T1l)-Spektrometer ermittelt. Cs 137 und K 40
werden direkt {iber die 661 bzw. 1461 keV-Linie gemessen.



Die Messung von U 238, Ra 226 und Th 232 geschieht indirekt
iber eine Aktivitdtsbestimmung von Th 234 (63,3 keV),

Pb/Bi 214 (295, 352 und 609 keV) sowie von Ac 228 (911 und

969 keV). Damit sich radioaktives Gleichgewicht zwischen Ra 226
und Pb/Bi 214 iiber die Zwischenzerfallsprodukte Rn 222 und

Po 218 einstellen kann, werden die Proben erst einen Monat
nach der Aufbereitung ausgemessen.

Zur Messung der Pu 239/240-Isotope werden diese in einem stark
basischen Ionenaustauscher abgetrennt /4/, auf einem Edelstahl-

pldttchen abgeschieden und durch Alphaspektrometrie in einer
Gitterionisationskammer bestimmt /6/.

Sr 90 wird nach dem klassischen Nitrat-Verfahren /5/ abge~
trennt und dessen Aktivitdt nach einer Wartezeit von 14 Tagen,
wdhrend der sich Gleichgewicht mit dem Tochternuklid Y-90
einstellt, auf einem Low~Level-Betazdhler gemessen.

Zur Bestimmung der Beta-Gesamtaktivitdt werden die Proben in
einer MeBschale von 20 cm Durchmesser bis zur Trockene einge-

dampft und anschlieBend in einem GroBfl&dchen-Methandurch-
fluBzdhler gemessen.



5 MeBergebnisse

Die Ergebnisse der Aktivitdtskonzentrationsmessungen sind in den
Tabellen 1 und 2 aufgefiihrt.

In keinem Fall konnten kiinstliche Radionuklide, die vorwiegend

im Fallout vorkommen (Sr 90, Pu 239/240, Cs 137) oberhalb der fir
die jeweilige Messung erreichten Nachweisgrenzen ermittelt
werden. (Nachweisgrenze 11 Bq/m3 fir sr 90, 0,2 Bq/m3 fiir Pu
239/240 und 8 Bg/m° fir Cs 137).

Die Brutto-Betaaktivitdt wird in fast allen Proben durch das
natiirliche Radionuklid K 40 hervorgerufen. Einzelne Proben weisen
maximale K 40-Konzentrationen von mehr als 2000 Bq/m3 auf. Die

K 40-Konzentration lag im Mittel in der zweiten Probennahmekampagne
im Friihjahr 1985 etwas hdher als im Herbst 1984. AuBer bei zwei
Proben 1ldBt sich bei allen iibrigen Proben feststellen, daB die

K 40-Aktivitdt und die Brutto-Betaaktivitdt gleich sind. Dabei ist
zu berilicksichtigen, daB der statistische Fehler bei beiden
Messungen Unsicherheiten> 100 Bq/m3 bedingt.

Bei der Probe aus der GrundwassermeBstelle 1365 vom 04.11.1984
wird die Betaaktivitdt griBtenteils durch Folgeprodukte von
Ra 226 hervorgerufen (Pb 214, Bi 214). Bei dieser Probe wurde
eine Radium 226-Aktivitdtskonzentration von 200 Bq/m3 nachge-
wiesen. Bei der Probe aus der GrundwassermeBstelle 1166 vom
04.05.1985 wird die Betaaktivitdt durch Folgeprodukte aus der
Uran- und der Thorium=—Zerfallsreihe mitbestimmt.

Die Tritium-Konzentrationen in den Grundwasserproben liegen in dem
weiten Bereich zwischen< 90 Bq/m3 und 9000 Bq/m3. Abbildung 1
zeigt fiir die in beiden Kampagnen beprobten MeBstellen die je-
weiligen Tritiumkonzentrationen. Die Anderungen in den Halb-
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jahreszeitrdumen sind z. T. erheblich, lassen aber keinerlei Syste-
matik erkennen (vgl. Teilaufgabe 2219.06, AP 4, I. u. II. BA).

Die Unterschiede der Me8werte aus beiden Kampagnen werden durch

den Abstand der eingezeichneten Punkte von der Geraden beschrie-
ben, d. h. wenn sich die Konzentration nicht ge&ndert hat, liegt
der betreffende Punkt auf der Geraden.
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Verzeichnis der Abbildungen:

Abb. 1: Gegeniiberstellung der H 3-Konzentrationen von
quartdren Grundwasserproben aus dem Bereich der
Schachtanlage Konrad.
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Verzeichnis der Tabellen:

Tab.

Tab.

1:

2:

Aktivitdtskonzentrationen kiinstlicher und natilirlich
radioaktiver Nuklide in quartdren Grundwasser-

proben aus dem Nahbereich der Schachtanlage Kon-
rad.

Ergebnisse der Sr 90 und Pu 239/240 Stichproben-

messungen an quartdren Grundwasserproben aus dem
Bereich der Schachtanlage Konrad.
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Tab. 1: Aktivitdtskonzentrationen kiinstlicher und natiirlich radioaktiver
Nuklide in quartiren Grundwasserproben aus dem Nahbereich der
Schachtanlage Konrad (Angaben in Bq/m3).
Cw-MeB- Pr.nahme Datum H3 Cs 137 Pb 210{ U 238 | Th-Reihe; Ra 226| Beta-Brutto | K 40
stelle
XV 02.11.84 2500 | < 8 < 60 200 < 30 < 20 < 100 < 100
11.05.85 2100 | < & < 60 200 < 30 < 20 400 500
Xvi 02.11.84 6100 | < 8 < 60 < 200 < 30 < 20 600 800
16.05.85 7700 | < & < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
xv 03.11.84 < 200 <8 < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
16.05.85 <90 <h < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 <100
(RN 03.11.84 800 <8 < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
16.05.85 810 < & < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
663 03.11.84 2500 < b < 60 |< 200 < 40 < 20 < 100 200
28.04.85 2900 <4 < 60 |< 200 < 40 < 20 400 300
1166 04,11.84 3200 < b < 60 |< 200 < 30 < 20 200 200
04.05,.85 860 <4 < 60 |< 200 100 100 600 400
1165 04.11.84 5800 < b < 60 |< 200 < 30 < 20 200 200
04,05.85 3900 <4 < 60 |[< 200 < 30 < 20 500 600
1365 04.11.84 6400 <7 < 60 |< 200 < 30 200 300 <100
173 09.11.84 7700 <4 < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
17.05.85 6300 < b < 60 |< 200 < 100 < 100
642 09.11.84 5000 < b < 60 (< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
1168 10.11.84 1100 <4 < 60 |{< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
2385 24.11.84 4400 | < 20 <150 (< 500 |< 100 < 50 2000 2000
Xt 25.11.84 5100 <8 < 60 |[< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
27.04.85 4800 <h <60 (< 200 < 30 < 20 200 < 100
Xtv 25.11.84 4500 <4 < 60 |< 200 < 30 < 20 400 400
27.04.85 5000 < b <60 |< 200 < 30 < 20 300 < 100
VIL A 30.11.84 8900 <7 < 60 < 200 < 30 < 20 300 200
05.05.85 8700 <4 <60 |< 200 < 30 < 20 300 300
IXA 30.11.84 4300 <4 < 60 |< 200 < 50 < 20 400 400
04,05.85 4100 < b < 60 |< 200 < 40 < 20 1400 1200
Vi 01.12.84 4100 <k < 60 |< 200 < 30 < 30 300 300
05.05.85 4000 < b < 60 [< 200 < 30 < 20 300 300
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Forts. Tab., 1: Aktivitdtskonzentrationen kiinstlicher und natiirlich radioaktiver
Nuklide in quartdren Crundwasserproben aus dem Nahbereich der
Schachtanlage Konrad (Angaben in Bq/m3).
GW-MeB- Pr.nahme Datum H3 Cs 137 | Pb 210} U 238 | Th~Reihe | Ra 226 | Beta-Brutto| K 40
stelle
v 01.12.84 8700 | < & < 60 (< 200 < 30 < 20 300 300
05.05.85 8500 | <4 < 60 )< 200 < 30 < 20 400 600
Vil 01.12.84 2000 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 200
03.05.85 6900 | <& < 60 1< 200 < 30 < 20 300 200
1M 02.,12.84 2000 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 200
11.05.85 3000 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
2393 06.12.84 6800 | <7 < 60 |< 200 < 30 < 20 2000 2000
28,04,85 6200 | < & < 60 |< 300 < 40 <20 2300 2400
2321 06.12.8% 6300 | < & < 60 |< 200 < 30 < 20 200 < 100
1272 20.12.84 1800 | < 4 < 60 |< 200 < 30 < 20 600 700
19.05.85 2000 | <4 < 60 I< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
2384 24,11.84 6500 | <7 < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 200
10.05.85 6500 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 300 < 100
2210 24.11.84 700 | <7 < 60 |< 200 < 30 < 60 < 100 < 100
10.05.85 890 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 200
2407 24.11.84 7600 | < &4 < 60 |< 200 < 40 < 30 300 400
28.04.85 5800 | <4 < 60 |< 200 < 30 < 20 200 200
Il A 12.05.85 <160 | <4 < 60 |[< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
X 12.05.85 250 | <4 < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
XiX 18.05.85 2200 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 200
Xviltl 18.05.85 1800 | <& < 60 |< 200 < 30 < 20 < 100 < 100
1167 19.05.85 5300 | <4 < 60 < 200 < 30 < 20 < 100 200
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Tab. 2: Ergebnisse der Sr 90 und Pu 239/240
Stichprobenmessungen an quartdren Grundwasserproben
aus dem Bereich der Schachtanlage Konrad (in Bq/m3)
GW-MeB - Entnahme- Aktivitdts- Aktivitdtskon-
stelle datum konzentration zentration
Sr 90 Pu 239/240
XVII 02.11.1984 <11 <0,2
11.05.1985 < 11 < 90,2
ITI 03.11.1984 < 11 0,
16.05.1985 < 11 <0,
XITIT 25.11.1984 < 11 o,
27.04.1985 <11 <0
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Verzeichnis der Anlagen:

Anlage 1: Topographische Karte (1:15.000) des

Untersuchungsgebietes

Lage der beprobten GrundwassermeBstellen
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