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VORBEMERKUNG

Das Forschungsvorhaben ""Ausbreitung von Schadstoffen in der At-
mosphéire und Umweltbelastung" wird im Forschungs- und Entwick-
lungsprogramm der KFA unter der FE-Nr. 51. 100 gefiihrt und ist

Teil des Umweltforschungsprogramm, das zum Forschungsschwer-

punkt '"Lieben und Umwelt" gehodrt.

Das Forschungsvorhaben befafit sich auf experimentellem Gebiet
hauptsdchlich mit Ausbreitungs- und Ablagerungsstudien atmosphé-
rischer Schadstoffe. Seit 1970 besteht ein Forschungsvertrag mit
EURATOM, der als Teil des Associations-Vertrags zwischen der
Europidischen Atomgemeinschaft EURATOM und dem Commissariat
a 1'Energie Atomique (C.E. A.) zu verstehen ist. Nach Ablauf des
ersten EURATOM-Vertrags wurde zum 1.Juli 1973 ein neuer Ver-
trag mit zweijdhriger Liaufzeit abgeschlossen, der sich primér auf

eine Zusammenarbeit bei folgenden Teilvorhaben erstreckt:

1. Ablagerung und Desorption reaktiver Gase (elementares Jod,
Methyljodid) auf Vegetation (Gras, Klee)
2. Ablagerung von Aerosolen (Cu SO4—Testaerosol, Bleiaerosol)

auf Testflichen und auf Vegetation.

Uber den Stand der Arbeiten sind vertragsgemi halbjihrliche Tech-

nische Berichte sowie Jahres- und Abschluflberichte vorzulegen.

Der folgende Statusbericht zum Forschungsvorhaben " Ausbreitung von
Schadstoffen in der Atmosphédre und Umweltbelastung" ist demgemaiR
gleichzeitig als Jahresbericht im Sinne des EURATOM-Vertrags zu

verstehen. Er setzt die Reihe der bisherigen Berichte zum gleichen
Vorhaben fort und schliet insbesondere an die inzwischen publizierten

Vorberichte (VG 71) (Vg 73 1/2) sowie an den letzten internen Tech-

nischen Bericht (Vg 74) an.



1 Jodablagerung

1.1 Versuche im geschlossenen System

Seit dem letzten Jahresbericht (Vg 73/2) wurden im geschlossenen
System (Box) nur wenige Ablagerungsversuche durchgefiihrt.

Wir verweisen in diesem Zusammenhang auf die im letzten Zwi~
schenbericht (Halbjahresbericht) gemachten Ausfithrungen

(Vg 74).

Konzeption und Durchfiihrung der Experimente zur Bestimmung
der Haftzeit (Halbwertszeit) von Jod auf Gras, das nach der Kon~
tamination abgeschnitten wurde, sind bereits frither (Vg 73/2)
ausfiihrlich beschrieben worden. Im Jahre 1973 wurden zwei
weitere Experimente durchgefiihrt, bei denen das nach der
Kontamination abgeschnittene Gras einmal der Sonnenstrahlung
(Versuch 34) und einmal der Dunkelheit (Versuch 35) ausgesetzt
war. Die Ergebnisse sind in Tab. 2/1 und 2/2 zusammengestellt.
Die zum Zeitpunkt t nach Emissionsende gemessenen Aktivi-
tiaten A(t) wurden jeweils entsprechend der physikalischen Halb-
wertszeit flir J 131 von 8,05 d korrigiert (A'(t)) und aus der Ab-
nahme von A'(t) mit der Zeit entsprechend den friiher beschrie-
benen Verfahren die Haftzeit bestimmt. In beiden Versuchen
konnte keine Abnahme des Jodgehaltes des Grases gefunden
werden. Aus den Meflwerten ergibt sich eine Halbwertzeit der
Jodhaftung auf dem toten (abgeschnittenen) Gras, die grofl gegen
100 d ist.

Die Messung der Haftzeit von Jod auf nach der Kontamination
abgeschnittenem Gras bestdtigen damit frilhere Ergebnisse

(Vg 73/2). Es konnte keine Desorption des Jods von Gras nach-
gewiesen werden. Obwohl in beiden Experimenten Jod in die Luft

entweichen konnte, wurde wie bei den Freilandversuchen mit



Tabelle 2/1
Zur Bestimmung der Haftzeit von Jod auf Gras.
das der Sonne ausgesetzt war

Zeit t nach gemessene
Emissionsende Aktivitit
(min) A(t) (nCi)
295 97,9
2915 82,1
8595 62,5
13 025 51,1
18 665 36,2
21 515 30,9
27 275 21,2

Zur Bestimmung der Haftzeit von Jod auf Gras,

Tabelle 2/2

das der Dunkelheit ausgesetzt war

Zeit t nach gemessene
Emissionsende Aktivitdt
(min) A (t) (nCi)

60 55,4

6 060 40,9
10079 (48,4)
15 839 24,0
21598 16,3
27 361 11,1

Ti/2 Haft > 100d

korrigierte
Aktivitét
A’(t) (nCi)
99,6

97,7
104,5
111,4
110,6
112,0
108,4

korrigierte
Aktivitit
A’(t) (nCi)

55,6
58,8
(88,5)
61,9
59,4
57,1

log (A’(t)/A)
1,998

1990
2,019
2,047
2,044
2,049
2,035

log (A’(t) /A)

1,745
1,769

1,792
1,774
1,756



lebendem Gras (siehe unten) keine Beeinflussung der Haftzeit
durch Sonnenschein oder Dunkelheit festgestellt. Daraus 146t
sich der SchluBl ziehen, daf die Jodabnahme mit den Vorgingen in
der lebenden Pflanze, wie z.B. Gasaustausch, Nahrungsauf-

nahme usw., zusammenhéangt.

In der Box lassen sich wegen der gednderten meteorologischen
Bedingungen keine absoluten Messungen zur Ablagerungsge~-
schwindigkeit sondern nur relative Aussagen gewinnen.

Die Messungen zur Bestimmung des Verhéltnisses der Abla-
gerungsgeschwindigkeiten von elementarem Jod und Methyljo-
did sind in Tab. 2/3 zusammengefafit.

Die durchgefiihrten Messungen bestitigen im wesentlichen eben-
falls frithere Messungen. Das Verhilinis

v = 106 + 19

1V
D,J2 D,CH3J

liegt am unteren Ende des in der Literatur angegebenen Be-
reichs. Es wurden daher die Vorbereitungen getroffen, durch
weitere Experimente zu {iberpriifen, ob zusammen mit dem
Methyljodid eventuell auch andere Jodverbindungen (z.B. ele-
mentares Jod, HJ usw.) freigesetzt worden sind, die infolge
weit gréferer Ablagerungsgeschwindigkeiten auch bei spuren-

weiser Emission zur Uberschitzung der Methyljodidablagerung

gefiihrt haben.



Tabelle 2/3

Vergleich der normierten Ablagerungsgeschwindig-
und CH3J (Boxversuch)

keiten vp fur J 5

Versuch
Nr.

23
24
25
26
27
28
29
30
31
32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
42
43
44
45
46
47
48
49
50

VD,JZ/VD,CH3J =106+ 19

ohne Beriicksichtigung der eingeklammerten offensichlich

fehlerhaften Werte.

Datum

27.9.72
28,9.72
2.10.72
3,10.72
5.10.72
6.10.72
10.10.72
12.10.72
13,10.72
18.10.72
20.10.72
8. 8.73
9. 8.73
15.10.73
16.10.73
17.10.73
18.10.73
22.10.73
23.10.73
24.10.73
25.10.73
26.10.73
29,10.73
8.11.73
12.11.73
13.11.73
14.11.73
15.11.73

v (cm3/gs>
3J

0,095

0,210

0,185

0,122

0,175

(0,433)

0,028
(1,307)
0,121
(0,004)
0,081
0,076
0,181
0,107
0,060
(0,316)

0,1208+ 0,0164

12,1
12,6
8,5

(56,7)
15,8

9,9
19,8

17,2
7,0
21,0
6,5
10,6

12,818+ 1,508



Tabelle 2/4
Meteorologische Daten zu den Versuchen 14 und 15

Meteorologische Versuche 14 Versuche 15
Groflen am 10.5.1974 am?25.6.1974
Versuchzeiten 9:25 — 10:15 11: 07 — 11: 57
Windrichtung umlaufend
in 30m Héhe (°) 115 50—240
relative Feuchte (%) 67 55
Temperatur (°C) 12,5 22,0

Druck (Torr) 748,8 750,8
Diffusions—

kategorie D A
Windgeschwindigkeit

(m /s)in H6he (m)

0,5 1,10 0,90

1,0 1,30 0,97

2,0 1,68 1,15

5,1 1,82 1,14

9,5 2,07 1,16

15,7 2,13 1,13
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Tabelle 2/7

Experimentelle Bestimmung der biologischen Halbwertzeit von Jod auf Gras (Versuch 14 )

Probe Probennahme Zeit nach Nettogehalt
Emissionsende(d)  (pg/724 cm?)
1 10.5.74  10:50 0,02 12£2
2 13.5.74  14:00 3,16 89%1,4
3 15.5.74  12:45 5,11 72%1,2
4 17.5.74 8:20 —_ —
5 20.5.74 8:20 —_— —_
6 22.5.74 8:15 11,93 2,5%0,8
7 24.5.74 8:20 13,94 40%1,0
8 27.5.74 8:10 16,93 20%07
9 29.5.74 8:10 18,93 1,7t04
10 31.5.74 8:20 20,93 23107
Mit dem Ansatz log(J/Jo)=y=2a’t +b
und
T} /5= Hlog 2)/2’
erhilt man
a’ = -0,040 + 0,005
b = 1,05+0,07
TI/2 = (7,5+09)d

J: Nettojodgehalt (pg/724 cm?)
Jo=1 Pg/ cm?: Normierungsgrofie

t = Desorptionszeit (d)



- 10 -

1.2 Feldversuche

Zuséitzlich zu den im Zwischenbericht (Vg 74) erwihnten Versuchen
wurden bis Ende Juni 1974 zwei weitere Freilandversuche (14 und
15) durchgefiihrt. Dabei konnte zum erstenmal ein 17 m hoher
Mast zur Bestimmung des Windprofils eingesetzt werden, der
mit 6 Anemometern in den Hdhen 0,5 m, 1m, 2m, 5,1m, 9,5m
und 15, 7Tm bestiickt ist. Die meteorologischen Mefwerte dieser
beiden Experimente sind in Tabelle 2/4 zusammengestellt.

Die Ergebnisse der Versuche 13 und 14 werden in Tabelle 2/5
und 2/6 mitgeteilt.

Bei Versuch 14 wurde neben der Ablagerungsgeschwindigkeit
auch die biologische Halbwertszeit von Jod auf Gras bestimmt.

Die MeRergebnisse sind in Tabelle 2/7 dokumentiert.

1.2.2__Zur Jodbestimmung der Gras- und Filterproben,

Im letztenvErgebnisbericht (Vg 73/2) und an anderer Stelle (M 73)
wurde das fiir die Jodbestimmung der Gras- und Filterproben aus-
gearbeitete Analysenverfahren ausfiithrlich beschrieben. Wie ge=
plant, wurde in der Zwischenzeit durch den Einsatz eines Tech-
nicon Mark I AutoAnalyzersR das Verfahren teilautomatisiert,
woriiber anschlieB8end kurz berichtet werden soll.

Beim AutoAnalyzer wird nach der Entnahme des Probenaliquots
aus einem Becher - der auf einem Probenteller steht - dieser

in einem Schlauchsystem durch eine peristaltische Pumpe mit
konstanter Geschwindigkeit vorwértsbewegt. Durch separate

Schlauche und Eingabeteile erfolgt dabei die Zugabe samtlicher

Reagentien ebenfalls unter Benutzung der Pumpe. Die dosierte

Einzelmenge kann dabei durch verschiedene Schlauchdurchmesser
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variiert werden. Die Probe kann - je nach der erforderlichen
Prozedur - danach iiber Misch=, Trenn~, Heiz= und/oder
Kiihlkreise zum eigentlichen Meflsystem geleitet werden, das
beim Jod aus einer Durchflullkiivette in einem Kolorimeter be=
steht. Wéhrend des gesamten Arbeitsablaufs wird durch Seg-
mentierung mit Luft ebenso fiir gute Durchmischung von Teil~
mengen wie zur Behebung von memory-Effekten im Schlauch-

system gesorgt.

Unter Beibehaltung des alkalischen Probenaufschlusses wurde
der Arbeitsablauf der katalytischen Reaktion automatisiert,
wobei im Gegensatz zur manuellen Methode die Entfarbung der

Cer(IV)-Losung gemessen wird.

Da sich beim Ubergang auf das AutoAnalyzersystem drei kri-
tische Punkte ergeben, war es notwendig, hier Modifikationen

durchzufithren, um zu storungsfreiem Betrieb zu kommen:

1) Bei Zugabe der sauren Reagentien zur alkalischen Auf-
schlufllésung trat eine starke CO2 ~Entwicklung auf, die
eine saubere Segmentierung unmdglich machte. Durch
Ausschiitteln der angesiuerten Proben vor der Aufgabe
auf dem Probenteller und Nachschaltung eines Wasch-

vorgangs fiir jede Probe wurde die Stérung behoben.

2) Korrosionserscheinungen an Bauteilen durch den hohen
Séuregehalt der Reagentien fiihrten zur Verwendung

korrosionsfreier Materialien an diesen Stellen.

3) Die starke Temperaturabhéngigkeit der katalytischen
Reaktion ergab bei Schwankungen der Raumtemperatur
um einige °c Meflwertschwankungen von bis zu 15%.
Durch gesonderte Temperierung des entsprechenden

Teils des Transportsystems wurde auch dieser Stérfak-
tor beseitigt.
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Tabelle 2/8 Teilstandardabweichung fiir die photometrische Bestimmung

a) Grasmatrix

Mefverfahren

Analyzen

Manuell

Bereich Skit.

I :0-50

II :50-100
I11:100-200
IV:200-300
*

I .

II*:

11X :

v*

b) wissrige Losungen (Filter)

Meflverfahren

Analyzer

Manuell

*

Bereich Skt.

I :0-80

I1 :80-160
I1:160-220
Iv:220-280
V :280-340
VI:340-400

*

I:

*

II :
*
II:

Standardabw.

1,5
1,0
1,0
1,0

6,5
4,5
3,5
2,5

Standardabw.

2,0
1,5
1,0
1,0
1,0
1,0

6,5
3,5
4,0
4,5
3,0

Probenzahl

20
40
100
80

20
60
80
40

Probenzahl

40
39
38
31
30
30

20
20
20
20
20

Die ausgewihlten Bereiche entsprechen in etwa den Analyzerbereichen
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Bis Ende 1973 war somit das Gerét voll einsatzbereit, so daf3
der Routinebetrieb aufgenommen werden konnte.

Abb. 2/1 zeigt die endgiiltige Anordnung des Systems zur Jo-
didbestimmung nach der Sandell-Kolthoff-Reaktion.

In Tabelle 2/8 sind die mit dem AutoAnalyzer ermittelten
Werte der Teilstandardabweichung im Vergleich zum manuel-
len Verfahren zusammengefafit.

Der Auto-Analyzer erfiillt somit voll die in ihn gesetzten Er=-
wartungen: Reduzierung des Personalbedarfs bei gleichzeitiger
Steigerung der Préazision (M 74).

Die relative Standardabweichung des Gesamtverfahrens sank
von 7% beim Hand~ auf 4, 5% beim halbautomatischen Verfahren,
so dafl nunmehr ein Gesamtfehler <20% resultiert.

Das - im iibrigen ohne besondere Schwierigkeiten auch fiir Jod~
bestimmungen in anderen Biomatrices sowie in Wasserproben
verwendbare - Verfahren diirfte nunmehr allen Anforderungen

beziiglich Richtigkeit und Zeitbedarf voll entsprechen.
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Ehe die bisherigen Ablagerungsuntersuchungen zusammenfassend
beschrieben werden, sollen die Uberlegungen wiedergegeben wer=
den, die zusammen mit den bisherigen Kenntnissen aus der Lite~
ratur zu einem modellm&figen empirischen Ansatz zur Diskussion
unserer Meflergebnisse der Ablagerungsgeschwindigkeit gefiihrt
haben.
Es ist iiblich, die Ablagerung von Schadstoffen aus der Atmosphéare
am Boden durch die Ablagerungsgeschwindigkeit (C 53) Vg zu be=
schreiben, die bei geeigneter Interpretation auch auf die Abla-
gerung auf Vegetation anwendbar ist.

K : Kontamination der Vegetation

pro Flicheneinheit (g/m2) oder
(Ci/m2)

(2/1) Vg = Ko/I I : zeitintegrierte Luftkonzentra=-
tion in 1 m Hohe iiber dem

Boden (g s/m3) oder (Ci s/m3)

Bei den experimentellen Untersuchungen in Idaho (Z 69) wurden

folgende Abhingigkeiten gefunden:

vg «D (2/2)

vg « ui/u aber auch v «u (2/3)

D: Massenbelegung des Bodens mit Vegetation
(g Trockenmasse /cmz)
u:  mittlere Windgeschwindigkeit

u,: Schubspannungsgeschwindigkeit
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Im Gegensatz zu den Gleichungen (2/3) kann man theoretisch

fiir adiabatische Verhéiltnisse fiir Gase und Aerosol ableiten

Vg o u* (2/4)

Dabei vernachlidssigt man die molekulare neben der turbulenten

Diffusion. Mit der Gleichung

K CLAS Vo %o " vg(z) x (z) = const. (2/5)

Jz go
K: Koeffizient der turbulenten Diffusion in vertikaler
Richtung

(z): Konzentration des Gases oder Aerosols in der Héhe z

und der Annahme eines hdhenproportionalen Scheindiffusions~=

koeffizienten

K=u, kz
* (2/6)

k: Karman=-Konstante

folgt Gleichung (2/4). Gleichung (2/6) gilt streng nur fir adiaba=
tische Schichtung der Atmosphire. Wie aus unseren Messungen
entnommen werden kann, ist jedoch der ihm zugrunde liegende

Ansatz des halblogarithmischen Windprofils ohne grofle Fehler

auf alle unsere Versuche anwendbar.

Bei Ablagerungsuntersuchungen von Jod auf Bohnenbléittern fan-
den Barry und Chamberlain (B 63), daf die Ablagerungsgeschwin=

digkeit bei Tageslicht stark von der relativen Feuchte abhéngt.
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Verallgemeinert man diese Aussage und nimmt eine lineare

Beziehung mit der relativen Feuchte F an, so erhdlt man

v «a!'+Db'F
g

(2/7)

a!, b!': Konstante

Da die Konstante a'! sich gegeniiber b'F als sehr klein heraus-

stellt, soll der noch einfachere Ansatz

« 2/8
Vg F (2/8)

gemacht werden.

Beschreibt man nun noch die Eigenschaften der Vegetation durch
einen biologischen Qualitédtsfaktor B, der Art, Zustand und
Wachstumsphase bezeichnet und sich im Laufe des Jahres mit
der Wachstumsperiode und den Umweltbedingungen &ndern kann,

so erhilt man als Ansatz fiir die Diskussion der Mefergebnisse
Ve © BDuy,F (2/9)

nach dem die Ablagerungsgeschwindigkeit dem biologischen Para-
meter B, der Massenbelegung des Bodens mit Gras D und dem

meteorologischen Faktor M = u I proportional ist,

In der Proportionalititskonstanten ¢ sollen auch alle bisher noch
unbekannten Parameter enthalten sein, die die Ablagerung be=-
einflussen. Die GréRen D, u, und F lassen sich direkt messen.
Das Produkt A = ¢ B mufl man aus den Mefergebnissen bestimmen.
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In Tabelle 2/9 sind die MeRergebnisse der meteorologischen
Parameter fiir dig Versuche 1 bis 15 zusammengestellt. Die
bei den Experimenten gemessenen Windprofile sind in den

Abb. 2/2 und 2/3 dargestellt. Vor allem die genaueren Messun~
gen wahrend der Versuche 14 und 15 zeigen, daBl der halbloga~

rithmische Ansatz fiir das Windprofil
uw(z) = u, /k(In z-In zo)
z: Rauhigkeitslange

bis in H6hen von 15 m selbst bei Diffusionskategorie A (Versuch 15)
erfiillt ist. Da Gleichung (2/10) nach (R 72) nur fiir z >10 z, gilt,
wurden fiir die Versuche 1 bis 13 zur Bestimmung von u, und Z,
nur die beiden obersten Punkte beriicksichtigt. Damit erklirt

sich, daf fiir diese Experimente keine exakten Fehlerangaben zu

den Parametern u, und Z, gemacht werden konnen. (Eine Ab-

%

schatzung fir u, ergab einen Fehler von etwa 30%). Ab Versuch

14 lassen sich die Fehler fiir z0 und u, berechnen.

Bei der Auswertung der Versuche hat es sich gezeigt dafl die
Trockenmassen der Vegetation bei einem Experiment selten

an allen 10 Positionen gleich sind. Um aber statistische Aus=~
sagen iiber die Mefiwerte von jeweils einem Versuch, bei dem
ja sicherlich der biologische Parameter und die meteorologi~-
schen Gréflen konstant sind, machen zu kénnen, wird die auf

die Trockenmasse pro Flicheneinheit normierte Ablagerungsge=

schwindigkeit v_ eingefiihrt

D

= (2/11)
Vp = vg/D
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Die Verwendung der normierten Ablagerungsgeschwindigkeit Vb
ist sinnvoll, weil die in Gleichung (2/2) behauptete Proportiona=-
litdt durch unsere Messungen belegt ist (vgl. auch (Z 69)). Die

Einfiihrung von v_ bedeutet eine leichte Modifikation bei der Be=-

D
rechnung der Ingestionsdosis, die durch kontaminiertes Gras

verursacht wird.

In Tabelle 2/10 sind fiir die ausgewerteten Versuche 1 bis 14
die aus den Messungen berechneten Mittelwerte der Ablage-

rungsgeschwindigkeiten Vg und v_, die Trockenmasse pro

Flacheneinheit D, die Schubspangungsgeschwindigkeit u,

und die relative Feuchte F mit ihren Fehlern zusammenge-
stellt. Mit den reziproken relativen Fehlern der Einzelbe-
stimmungen eines Versuchs als Gewichte wurde der Parameter
Vo und sein Fehler bestimmt. Alle anderen Mittelwerte sind
ungewichtet berechnet. Fiir u " und F wurde der Fehler ge-

schéatzt.

— v - - - o e -y G WD W Nm A e e AR W S e ew m an

In Tabelle 2/11 sind neben der Versuchsnummer und dem Ver-
suchsdatum fiir alle ausgewerteten Ablagerungsuntersuchungen

von Jod auf Gras (bis auf den Nachtversuch) die Groflen

M=u F (2/12)
*
A = (2/13)
A = VD/M
angegeben.

Aus dieser Tabelle kann man entnehmen, dafl die Versuche

1, 2. 5, 7, 8 und 11 etwa gleiche Werte fiir den Parameter

A = c-Bliefern, d.h. fiir diese Versuche ist anzunehmen,

daB der biologische Faktor B (Gleichung (2/ 9)) konstant ist.

Daher kann man fiir diese Versuche einen Mittelwert bestim-

men. Die Rechnung ergibt

- 2
A= 2,22 cm /g
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Dieses Ergebnis wurde aus nur wenigen Experimenten ermittelt.
Bei einer groferen Anzahl geeigneter Versuche kann eine neue
Rechnung leicht zu einer Verinderung der empirischen Werte

fur A fihren.

Aus Gleichung (2/19) folgt, dafl die Ablagerungsgeschwindigkeit
bei 15% relativer Feuchte um den Faktor 6 kleiner ist als bei

90% relativer Feuchte. Beachtet man, daR die Untersuchungen
von Barry und Chamberlain sich auf Bohnenblitter bezogen,

so ist die Ubereinstimmung mit ihrem Faktor von 9,4 bei unseren

vereinfachenden Annahmen erstaunlich.

Tragt man die Werte des Parameters A wie in Abb. 2/4 nach
der Jahreszeit geordnet auf, so findet man eine deutliche Er-
hdéhung dieser Werte fiir die Zeit von etwa 20.5. bis 20.8. Da-
bei fallt nur der nicht eingezeighnete Nachtversuch heraus.
Experiment 14 vom 10.5, 1974 148t sich deuten, wenn man an-
nimmt, daf aufgrund besonderer klimatologischer Bedingungen
in diesem Jahr die groferen A-Werte zeitlich friilher erreicht
werden.

Betrachtet man nur die groiten und die kleinsten Werte, so
findet man zwischen ihnen eine Erhéhung in dem genannten
Zeitraum um etwa den Faktor 4,5. Die Erhdhung der A-Werte
kann mit der Wachstum sphase zusammenhingen, Ein dhnlicher

Verlauf deutet sich fiir die Ablagerung von Jod auf Klee an.,

Fiir die Berechnung einer Langzeitverteilungskurve der Boden-
kontamination aufgrund der Kurzzeitablagerungen benétigt man
klimatologische Untersuchungen mit einer zweidimensionalen
Statistik der Parameter u, und F. Diese Untersuchungen sind

fiir die nichste Zeit vorgesehen.
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2
Fiir die typischen Werte u_= 35 em/s, D=0,02 g/cm ,
F = 0,75 und A = 2,2 erhilt man nach Gleichung (2/9)

v =1,2cm/s
g

Fiir die Ablagerung von Jod auf Klee liegen nur wenige Mef3-
werte vor. Vergleicht man jeweils die groiten Werte von A

fiir Gras und Klee (Tabelle 2/11) so findet man, daf die Abla-
gerungsgeschwindigkeit von Jod auf Klee (bei gleicher Trocken-
masse und unter gleichen meteorologischen Bedingungen) mehr

als doppelt so grof ist wie die auf Gras.

1.3 Desorptionsuntersuchungen

Um die biologische Halbwertzeit zu bestimmen, wurden in
speziellen Versuchen von einer kontaminierten Flache 10
Mischproben innerhalb von etwa 20 Tagen entnommen,

Die Zeitabstinde zwischen den Probennahmen betrugen etwa

2 Tage. Jede Mischprobe bestand jeweils aus 10 Einzel-
proben, die an 10 verschiedenen Positionen aus einer

1,5m x 1,5 m groflen Fliche genommen wurden. Bestimmungs-

grofe war jeweils der Jodgehalt des Grases pro Flichenein-
heit.

Bisher konnten vier Versuche zur Halbwertzeit durchgefithrt
werden, wobei drei die biologische Halbwertzeit von Jod
auf Gras und einer die auf Klee ermittelten. Fiir die biologi-

sche Halbwertszeit von Jod auf Gras wurden folgende Ergeb-
nisse erzielt:
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Ty)p=9+1,74d (16.5.1973)
Ty/p=(1:5+0,9d . (10.5.1974)
Ty/p= (1, 7+5,4)d (31.8.1972)

Bildet man den Mittelwert (mit den reziproken relativen
Fehlern als Gewicht), so erhilt man

T

1/2° (6,9+0,8)d

Wie die Abb. 2/5 bis 2/7 zeigen, ist keine Beeinflussung eines
Mefpunktes durch Niederschlige (schraffierte Fliche) oder
Sonnenscheindauer (gestrichelte Kurve) festzustellen.

Die biologische Halbwertszeit von Jod auf Klee wurde bisher

in einem Versuch zu etwa 5 d bestimmt (Abb, 2/8).

Alle gemessenen Halbwertszeiten ergeben sich direkt aus den
Meflwerten und nicht, wie in anderen Experimenten, indirekt
aus der effektiven Halbwertszeit, Sie fallen im Vergleich zu
den in Idaho (13 d) durchgefiihrten Experimenten (Z 69) klein
aus. Das kann aber an der anderen Grassorte und den klima-
tologischen Bedingungen liegen.

Wurde in Parallel-Versuchen mit Radiojod das Gras nach der
Kontamination abgeschnitten (siehe Kapitel 2.1.1), so konnte
keine signifikante Abnahme des Jodgehaltes des Grases ge-
messen werden. Daraus ist zu folgern, daf} die Jodabnahme

des Grases mit den Prozessen in der lebenden Pflanze zu-

samm enhangt.
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2 Vorbereitungen zur Messung der Ablagerung von

Aerosolen

Zur Erginzung der bereits seit einiger Zeit durchgefiihrten
Ablagerungsuntersuchungen von Jod auf Gras, Klee und an-
deren Grenzfliachen soll mit Forderung von Euratom die Be-
handlung dieser Problematik auch auf definierte Test- und
Schwermetallaerosole ausgedehnt werden. Da dieses Gebiet
jedoch durch den komplexen Zusammenhang von Aerosolbe-
schaffenheit (Gréfe, chemische und physikalische Zusam -
mensetzung), biologischen Fragen (Art und biologischer Zu-
stand der Vegetation) und den verschiedensten klimatologi-
schen Faktoren sehr weit gespannt ist, werden diese Versuche
vorerst auf das bei den Ausbreitungsversuchen verwendete
radioaktive Kupfersulfat und auf Bleiverbindungen beschréinkt.
Dabei soll das Kupfersulfat wegen seiner relativ leichten Nach-
weisbarkeit als in seiner Grofe veridnderliches Testaerosol
Verwendung finden, wahrend das Blei in der fiir die Umwelt

relevanten Form von Motorabgasen freigesetzt werden soll.

2.1 Erzeugung von definierten Aerosolspektren

Die Durchfiihrung von Ablagerungsunter suchungen in Form

von offenen Feldexperimenten st58t besonders bei Aerosolen

auf Schwierigkeiten, da neben einem variablen Aerosolspektrum
auch eine ausreichende Menge freigesetzt werden mug. Einige
handelsiibliche Generatoren liefern zwar geeignete Spektren oder
sogar monodisperse Aerosole, erzeugen aber fiir derartige
Untersuchungen eine zu geringe Emissionsrate. Im Vorder-

grund der Ablagerungsvorbereitungen stand daher die Entwick-
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lung eines brauchbaren Generators und als eine weitere wichtige
Voraussetzung die Beschaffung von Geréaten, die eine genaue

Bestimmung und Kontrolle der erzeugten Spektren gewihrleisten.

Bei der Konzeption und Entwicklung eines Aerosolgenerators
konnte auf die Erfahrungen zuriickgegriffen werden, die bei den
Ausbreitungsuntersuchungen mit radioaktiv markiertem Kupfer-
sulfat als Tracer gewonnen werden konnten. Bei diesen Experi-
menten wird eine ausreichend hohe Emissionsrate mit Hilfe
eines Ultraschallgenerators oder einer Zweistoffdiise erreicht.
Fir die geplanten Ablagerungsexperimente mufl allerdings eine
zusitzliche Einrichtung zur Separierung der erzeugten Aero-
sole nach der Partikelgrole geschaffen werden. Wahrend bei
einem Ultraschallgenerator die Anderung der Spektren tiber

die Frequenz oder die Losungskonzentration physikalisch aufler-
ordentlich uniibersichtlich ist, bietet sich die Zweistoffdiise
durch eine Beeinflussung der Stromungscharakteristik fir

diese Aufgabe an.

Als Ergebnis dieser Uberlegungen wurde das in Abb.7/9 darge-
stellte Versuchsmodell angefertigt und einer ausfiihrlichen Er-
probung unterzogen. Kernstiick der Anlage ist eine Zweistoff-
diise, wie sie bereits bei den Ausbreitungsexperimenten erfolg-
reich betrieben worden ist: Das Ansaugen und Zerstiduben

der Tracerldsung erfolgt durch die Injektorwirkung der an
einem Ringspalt austretenden Prefluft. Das im Zentrum des
Freistrahles stehende Fliissigkeitsrohrchen ist gegeniiber den
tiblichen Diisen verldngert, um ein Verstopfen durch abgelagerte
Salze zu vermeiden. Um die nicht gewiinschten Partikel ab

einer bestimmten Grofle aus dem Spektrum zu entfernen, ist
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der Diise ein aus Glas gefertigter Rohrkriimmer nachgeschaltet,
der durch seine Impaktorwirkung die gréeren Tropfen nie-
derschlédgt und diese durch eine Trichteréffnung wieder der
ursprilinglichen Vorratsflasche zufiihrt. Die Ausscheidung
grofler Partikel kann durch eine zusitzliche Prallplatte vor

der Diisensffnung erheblich verstirkt werden. Es ist méglich,
liber ein Schraubengewinde den Abstand der Platte von auflen

zu verstellen und damit das emittierte Aerosolspektrum ohne

Demontage der Anlage zu beeinflussen.

Zur Bestimmung und Kontrolle der erzeugten Aerosolspektren
wurde ein Royco-Partikelzdhler (Modell 225) angeschafft.
Dieses Spektrometer arbeitet nach dem Streulichtverfahren
und ist in der vorhandenen Ausfiihrung auch bei den hohen, am
Ausgang des Generators auftretenden Aerosolkonzentrationen
ohne zu hohe Koinzidenzverluste verwendbar. Das System mift
Konzentrationen bis zu 3 - 106 Partikeln/Liter mit Durchmes-
sern, die in einem Bereich von 0, 3 bis ca. 30/u liegen. Damit
kann das bei den Versuchen interessierende Aerosolspektrum
iiber die Sedimentationsgrenze hinaus erzeugt und gemessen
werden. Die Auswertung der Spektren erfolgt liber einen
Vielkanalanalysator (Nuclear Data) mit Plotter- und Digital-
ausgang. Die Eichung des Spektrometers wird mit Latexaero-

solen definierter Grofle und geringer Standardabweichung

durchgefiihrt.

Das Ziel der Voruntersuchungen bestand darin, die physikali-
schen und konstruktiven Mglichkeiten zur Erzeugung variabler

und vor allen Dingen reproduzierbarer Spektren zu untersuchen

und in eine endgiiltige Generatorkonstruktion zu iibertragen. Die



_37_

Ergebnisse kdénnen wie folgt zusammengefalt werden: Die er-
zeugten Aerosolspektren hingen bei der vorgegebenen Kon-
struktion von der Konzentration der Lésung, vom Abstand der
Prallplatte, der Strédmungscharakteristik hinter der Platte und
in geringerem MaRe von der Einstellung der Diise ab. In einer
Reihe von Versuchen sind unter Einbeziehung der o.g. Para-
meter mehrere Spektren mit dem Royco-Partikelzdhler aufgenom -
men worden. In Abb. 2/10 sind drei dieser Spektren bei gleicher
Generatoreinstellung, aber verschiedenen Konzentrationen einer
NaCl-Losung dargestellt. Uber dem Teilchendurchmesser ist

in halb-logarithmischer Darstellung die im Maximum normier-
te Anzahl der in der gleichen Zeiteinheit gemessenen Teilchen
aufgetragen. Es zeigt sich, dal} die erzeugten Aerosolspektren
durch die Impaktorwirkung des Geréates erwartungsgeméafR auf
der Seite der grofleren Teilchen beeinfluflit werden. Bei geringer
werdender Liésungskonzentration verschiebt sich das Maximum
in Richtung kleinerer Partikeldurchmesser. Da jedoch bei den
Ablagerungsuntersuchungen in erster Linie das Volumen oder
die Masse der emittierten Teilchen und der diese Masse repri-
sentierende Partikeldurchmesser interessiert, sind in Abb. 2/11
die Volumenabhéngigkeiten der in Abb.2/10 dargestellten Spektren
aufgezeichnet. Auch hier ist das Maximalvolumen wegen der
besseren Vergleichbarkeit normiert.

Die Lsungskonzentrationen der NaCl-L3sungen belaufen sich
auf 10 (a), 20 (b) und 40 (c) gr. NaCl pro 250 ml Wasser. Die
Zunahme der Teilchengréfe bei stirkeren Konzentrationen ist
offensichtlich und beweist, da unmittelbar nach der Erzeugung
der Ldsungstrdpfchen der Wassergehalt weitgehend verdampft,

d.h. im wesentlichen trockene Teilchen den Generator verlassen.
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Soweit die Verdampfungsvorgang nicht schon im Generator
abgeschlossen ist, erfolgt die Resttrocknung unmittelbar nach der

turbulenten Durchmischung mit der Auflenluft.

Eine weitere Mo&glichkeit, die Aerosolspektren zu verédndern,
ist in Abb. 2/12 dargestellt. Hier wird die Impaktorwirkung der
Prallplatte zur Ausfillung der gréleren Teilchen benutzt:

Bei kleineren Plattenabstinden besitzen die emittierten Aero-
sole einen geringeren Durchmesser. Die Wirkung der Platte
ist in diesem Beispiel nicht sehr grof}, da durch die zu steile
Geometrie des zuerst benutzten Kriimmers der Anteil der
groeren Teilchen auch ohne Prallplatte schon stark reduziert
wird. Der endgliltige Generator erhilt eine wesentlich giinsti-
gere Stromungscharakteristik, so daR die Ausfillung der
gréferen Partikel hauptsichlich durch die Prallplatte besorgt
werden kann. Damit kann auch eine Verschiebung des Spektrums
zu groéReren Teilchen hin erreicht werden. Inwieweit die Aero-
solspektren durch die Charakteristik der Aerosolstrémung,

d.h. durch die Geometrie des Kriimmers und der nachgeschal-
teten Auffangvorrichtung, beeinflullt werden kénnen,zeigt sich
in Abb. 2/13. Das Spektrum mit dem représentativen Maximal-
durchmesser von 5, 5/u (¢) ist bei einer geringen Liésungskon-
zentration mit einem relativ strémungsgiinstigen Rohrkrimmer
und ohne die zusitzliche Auffangvorrichtung erzeugt worden.
Verschlechtert man dagegen diese Charakteristik durch einen
sehr steilen Rohrknick, so verschiebt sich das Spektrum in
den Bereich kleinerer Teilchen (b). Das zusétzliche Vorschal-
ten der Auffangvorrichtung (siehe Abb. 2/9) fihrt zu einem noch

geringeren Maximalradius von 1, S/u (a).
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Zusammenfassend kann gesagt werden, daf die fiir die Abla-
gerungsuntersuchungen notwendige Aerosolerzeugung einerseits
durch die Lésungskonzentration des Tracers, andererseits
durch die Impaktorwirkung einer verédnderlichen Strémungs-
geometrie gesteuert werden sollte. Dabei sollten die Stréomungs-
eigenschaften des Kriimmers und der Auffangvorrichtung soweit
verbessert werden, dafl die entscheidende Impaktorwirkung
weitgehend von der verstellbaren Prallplatte ausgeht. Eine
derartige Konstruktion wird z. Zt. vorbereitet, so dafl noch

in diesem Jahr mit dem Beginn der Ablagerungsuntersuchungen

gerechnet werden kann.

2.2 Konzeption zur Messung der Ablagerung von

Testaerosolen

Fir die Ablagerung von Testaerosolen soll - wie bereits darge-
stellt - radioaktiv markiertes Kupfersulfat Verwendung finden.
Dabei spielt die vorhandene Erfahrung in der Erzeugung dieser
Aerosole als auch die leichtere Nachweisbarkeit der in der Luft
und im Gras erzeugten Konzentrationen eine ausschlaggebende
Rolle. Die Anzahl der Versuche kann so bemessen werden, daf
dem statistischen Bedarf bei der Untersuchung der Ablagerung
der verschiedenen Spektren an einer Reihe ausgewihlter Grenz-

flachen wie Gras, Klee usw. Rechnung getragen wird.

Die Auswertung der Luftfilterproben erfolgt, wie bei den Aus-
breitungsversuchen, durch den Nachweis der 8 -Aktivitit
der Tracersubstanz, wihrend die Gras- oder anderen Vegeta-

tionsproben vy -spektrometrisch untersucht werden miissen.
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Dieser Umstand erfordert aber eine héhere Mindestkonzentra-
tion der Ablagerung und damit auch eine entsprechende Quell-
stirke des Generators: Geht man davon aus, dal zur sicheren

Yy -spektrometrischen Ausmessung der Grasproben etwa
40 nCi/Probe erforderlich sind, und die Ringschale das
Gras von etwa 0,1 m2 Fliche aufnehmen kann, so benétigt man
eine minimale Kontamination von 400 nCi/m2 Bodenfliche.
Legt man eine minimale Ablagerungsgeschwindigkeit von 1 - 10_3
m/sec zugrunde, so sind bei den Versuchen zeitintegrierte
Luftkonzentrationen von etwa 4 * 10—4 Ci sec/rn3 tiber den
Probeflichen zu erzeugen. Bei einer Versuchsdauer von einer
Stunde ergibt sich eine Luftkonzentration von etwa 1,1 * 10-7

Ci/m3 tiber diesen Probefldchen.

Um aus den in einer Quelldistanz von etwa 25 m bendétigten zeit-
integrierten Luftkonzentrationen I(x, o, 0) die erforderliche

Emissionsstiarke Q zu bestimmen, wurden nach der Gleichung

Q Hz)

I1(x,0,0) = R exp (- 5
z Yy 20y

fiir die haufigste Diffusionskategorie D und H = 2 m mit den bei

den Ausbreitungsversuchen gemessenen Parametern

o =0,138x
y

Q
"

0,103 x

u=3,5m/sec

Berechnungen durchgefithrt und durch Messungen bei den Jod-

ablagerungen belegt. Es ergab sich eine benstigte Emissions-
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stirke von etwa Q = 50 m Ci/Versuch. Dieser Wert ist aller-
dings als Maximalwert zu betrachten, da er sich auf kleine
Partikel mit entsprechend niedriger Ablagerungsgeschwindigkeit
bezieht (s.0.). Bei grofleren Aerosoldurchmessern geniigen
kleinere Emissionsstirken. Die fiir diese Versuche erforder-

liche Ausnahmegenehmigung wurde inzwischen erteilt.

2.3 Konzeption zur Ablagerungsuntersuchung von Blei

Die Emission von Bleiverbindungen beim Verbrennungsvorgang
im Otto-Motor ist ausschlielich darauf zuriickzufiihren, daf}
zur Erhéhung der Klopffestigkeit dem verwendeten Treibstoff
Blaialkyle (Bleitetraathyl und Bleitetramethyl) in der Gréen-
ordnung von 0,2 - 0,4 g Pb/1 zugesetzt werden miissen. Die
weiteren Zusitze von Athylendibromid und Athylendichlorid
fihren dazu, dafl in den Motorabgasen das Blei im wesentlichen
als Bleichlorid und Bleibromid emittiert werden. In geringeren
Mengen ist in diesen Abgasen auch Bleioxid und Bleisulfat ent-
halten. Der Anteil der urspriinglich zugegebenen Bleialkyle

am Bleigehalt der Abluft diirfte bei etwa 5-8% liegen.

Die AerosolgréRe von etwa 70% der emittierten Bleiverbindungen
liegt nach Literaturangaben in dem Bereich von 0,01 - lo/u, wo-
bei im Maximum eine Gréfle von 0,5-0, 7/u gegeben sein diirfte.
Das Spektrum dieser Teilchen hingt allerdings nicht unerheb-
lich vom Verbrennungsprozefl, von der Auspuffanlage oder von
eventuell vorhandenen Filtereinsitzen ab. Im primiren Zustand
ist das Aerosol noch recht monodispers (ca. 0,01 /u) verteilt.

Erst spater erfolgt eine Adsorption an griBere Partikel, vor

allen Dingen an Carbonaten.



Bei der Durchfiihrung von Ablagerungsuntersuchungen mufl der
Motor wesentlich héhere Bleimengen als bei Normalbetrieb
emittieren, um auf der Versuchsflidche innerhalb einer realisti-
schen Versuchsdauer eine deutlich iiber dem Nulleffekt liegende
Ablagerung zu erreichen. Zur Abschitzung der erforderlichen
Bleiemission wurde im August 1973 auf dem vorgesehenen Ver-
suchsgelinde die Bleikonzentration sowohl in der Luft als auch

in der Trockenmasse des Grases untersucht. Es ergaben sich

folgende Werte

in Liuft; 0,21 +0,012 /ug Pb/ m3
in Gras: 3,0+ 0,6 ppm

Dies entspricht sehr gut den aus der Literatur bekannten Werten
fiir verkehrsarme Gebiete[Eur71) Fitreine brauchbare Analyse
sollte mindestens etwa der 5-fache Betrag, d.h. 15 ppm , ab-
gelagert werden. Bei einer angenommenen Ablagerungsgeschwin-
digkeit von 0, 01 m/sec ergibt sich fiir die erforderliche Immis-
sionsbelastung der bodennahen Atmosphéire ein Wert von

0,3 gs/m3. Geht man ferner davon aus, dafl bei den obengenann-
ten Aerosolspektren der Anteil der sedimentierenden Teilchen
sehr gering ist, so 148t sich liber die Ausbreitungsgleichung

fiir mittlere Wetterlagen und fiir einen den Joduntersuchungen
entsprechenden Versuchsaufbau eine Quellstdrke von 35 g Blei
pro Versuch errechnen. Wenn man den Anteil des Antiklopfmittels
im Treibstoff auf ca. 5% erhéht, was ohne zu starke Verin-
derung des Grundgemischs moglich ist, ergibt sich , daf
wihrend des gesamten Versuchs eine Mindesttreibstoffmenge von

ca. 2 Litern zu verbrennen ist. Diese Menge wiirde einer Emis-
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sionsdauer von etwa 15 Minuten entsprechen, so dal} bei ein
mdglichen Verlidngerung der Emission geniigend Spielraum

zur Anderung der Versuchskonzeption besteht. Die chemischen
Analysen der Laftfilter und Grasproben sollen im hiesigen Zen-

tralinstitut fiir analytische Chemie durchgefiihrt werden.

2.4 Die Ablagerung als Randbedingung der natiirlichen

Radioaktivitdt der Atmosphéire

Abschlielend sollen noch einige theoretische Uberlegungen dar-
gelegt werden, die es erlauben, die Ablagerung als Randbedin-
gung der Vertikalverteilung der natiirlichen Radioaktivitit der
Atmosphire zu verstehen. Dies betrifft insbesondere die kurz-
lebigen Radon -Folgeprodukte, die erst in der Atmosphire ent-
stehen und nach ihrer spontanen Anlagerung an Aerosole den bo-
dennahen Diffusions- und Ablagerungsprozessen unterworfen
sind. Unter stationidren Bedingungen, die wegen der kurzen Halb-
wertszeit der interessierenden Kontaminanten erfiillt sind,

kann fiir die vertikale Bilanz des Radons und seiner Folge-

produkte folgendes Gleichungssystem aufgestellt werden:

}/Ai- n, - dz = f Ni-1’ n,_lvdz + Ei- a - ni(o)
0 0
n(z) = Konzentration in der Hohe z
A = Zerfallskonstante
E = Exhalation mit Ei=Eo fir i=o (Radon)
Ei =0 fir i >0(Folgeprodukt)
a =

Anteil der abgelagerten Aerosole
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Fiir die Radon-Folgeprodukte (i >o0) vereinfacht sich demnach

die Gleichung zu
@

= . - )\ 0
@y m;(0) f [Xgg myg -ty yleae
0

Nach Einsetzen der bekannten Diffusionsgleichung fiir den tur-

bulenten Massentransport ergibt sich

-4

d dn
. - - — K — .
a, ni(O) j [dz ; (Z)dz§ ] dz
0

mit dem héhenabhingigen ScheindiffusionskoeffizientenK (z). Die

Ldsung dieses Gleichungssystems ist in Ho 72 unter der Bedingung

eines linearen K(z) angegeben. Eine Integration dieser Gleichung
unter der Bedingung ni(z —= o ) = 0 fiihrt zu einer niheren De-

finition der GroéfRe a

a- ni(°) = K K(Z=o)» gradzn(Z) =Qi(z)

(z=0) dz rli(z=o) N

Die Grole Qi(z) bedeutet demnach der VertikalfluR durch eine

Einheitsfldche. Daraus ergibt sich

Q. (z=0)
1
= 04 [

n.(z=0) i sec
i



wobei @ als partielle Ablagerung oder auch als die bekannte
Ablagerungsgeschwindigkeit definiert werden kann. Grenzfille

ergeben sich unter den Bedingungen

dn.

d—1= o — Q. =0 —>ai =0 totale Reflexion
z i

n. (z=o0) =0 ay; = totale Absorption
i

Dies bedeutet, dafl theoretisch aus der gemessenen Vertikalver-
teilung der kurzlebigen Radon -Folgeprodukte die entsprechende
Ablagerung bestimmt werden kann. Experimentell diirften sich
jedoch insofern Schwierigkeiten ergeben, als das Vertikalprofil
gerade an der Grenzfliche zum Boden sehr stark gekrimmt ist.
Vorteilhaft dagegen wiare die Moéglichkeit einer kontinuierlichen
Ablagerungsuntersuchung, die geniigend statistisches Material
fiir die Beziehung zwischen Ablagerung, Klimatologie und Vege-
tation liefern kénnte. Die Durchfiihrbarkeit solcher Messungen

wird z. Zt. gepriift.
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