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Zusammenfassung

Die retrospektive Abschétzung von lokalen Tritiumkontaminationen der Umwelt kann aus verschiedenen Griinden notwendig
sein, beispielsweise zur Verifikation von Aufzeichnungen von (Yberwachungsgeriten bei kemtechnischen Anlagen oder wenn in
einem Gebiet MeBdaten (iber den Tritiumgehalt in der Umwelt fehten. Die Analyse der Jahresringe von Baumen bietet sich fir
solche Zwecke an, da das Zellulose-gebundene Tritium die Tritiumkonzentration in der Umwelt gut widerspiegelt und Baume in
den meisten Gegenden anzutreffen sind. Eine ungewdhnliche Tritiumverteilung in den Monatsniederschlagen vom Mai 1974 in
Osterreich bot die Méglichkeit, die Eignung der Baumringanalyse fiir den Nachweis kurzzeitiger Kontaminationen zu studieren.
Fiir das betroffene Gebiet wurde ein signifikant hdherer Tritiumgehalt im Jahresring 1974 festgestsilt als fir die nicht betroffe-
ne Umgebung, und im langjahrigen Tritiumverlauf zeichnet sich das Ereignis als deutliches Maximum ab. Somit kann dieses
Verfahren als Kontrollmethode fir Tritiumabgaben der Kemindustrie an die Umwelt eingesetzt werden.

Evgy(rtk, mint a kdrnyezet rovid idétartamu
triciumszennyeztdésének tandi

Osszefoglalds

A kdrnyezet helyi triciumszennyezddésének utdlag végzett felmérésére kiildnbdzé okokbol lehet sziikség, példaul nuklearis
létesitmények kibocsatési adatainak ellendrzésére, vagy, ha valamely terlleten a kdrnyezet triciumtartalméra vonatkozé mérési
adatok hianyzanak. Fak évgyOnlinek elemzése alkalmasnak mutatkozik ilyen célokra, mivel a cellulézhoz kdtdtt tricium jol tik-
rdzi a kdrnyezet triciumkoncentracidjat és mert fak a legtdbb vidéken megtaldlhaték.

Az 1974. évi méjusi havi csapadékokban mutatkozd szokatlan triciumeloszlas Ausztridban lehetdséget kinalt arra, hogy ta-
nulméanyozzuk a fak évgylrdinek alkalmassagat révid iddtartami szennyezbdések kimutatisara. Az érintett terlileten jellemzben
magasabb triciumtartalmat allapitottak meg az 1974. évi évgylriikben, mint a vonatkozé teriileten kivii, és a sokéves tricium-
gbrbében az esemény vilagos maximumként rajzolodik ki. igy ez az eljaras ellenrzd médszerként alkaimazhaté az atomipar
altal a kdrnyezetbe leadott triciumtartalomnak a meghatarozésara,

*) Anschrif_len der Verfasser: Dr. TamAs BIRO, Dipl.-Ing. FERENG GOLDER, Dr. KRISTOF KozAK, Institut fir Isotope der Ungarischen
Akademie der Wissenschaften, Konkoly Thege ut 29-31, H-1121 Budapest; Ing. VINZENZ RAJNER, Dipl.-Ing. Dr. DIETER RanK,
FRIEDRICH STAUDNER, Bundesversuchs- und Forschungsanstalt Arsenal, Postfach 8, A-1031 Wien.
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Tree Rings as Witnesses for Short-Term Contaminations
of the Environment with Tritium-

Abstract

A retrospective assessment of local environmental tritium contamination might be required for various reasons, such as the
verification of facility monitoring records or because of the lack of data. Tree ring analysis is a possible candidate, since cellu-
lose-bound tritium well reflects environmental levels and trees can usually be found in many areas. The unusual tritium fallout
observed in the Austrian Alps in May 1974 offered an opportunity to study the feasibility of tree ring analysis for short-term

effects. Data evaluation reveals a significant increase of tritium concentration in 1974 tree rings at the exposed area.

1. Einleitung

Seit langem ist bekannt, da8 Wasserstoffatome in C-
H-Bindungen, beispielsweise Zellulose, stark fixiert
sind (J. ManN, 1971). Somit werden Anderungen des
3H-Gehaltes der Biosphére in Baumringen chronolo-
gisch festgehalten, was eine retrospektive Ermittlung
des *H-Pegels in der Umwelt sowchl auf globaler als
auch auf lokaler Basis ermdglicht (R. M. BROwWN, 1979;
K. KozAK, 1982). Bedenkt man, daB das weltweite MeB-
netz fur *H in den Niederschldgen zu weitmaschig ist,
um lokale oder auch regionale 3H-Anhebungen zu er-
fassen, dann liegt die Bedeutung der Baumringanalyse
beim Nachweis vermuteter lokaler 3H-Kontaminationen
und bei der Ermittlung der zugehérigen ortlichen ¢H-
Verteilungen auf der Hand.

Am Institut fir Isotope in Budapest wurde die Baum-
ringanalyse adaptiert und weiterentwickelt {K. KozAk,
1982). Dabei wurde sichergestellt, daB die zeitliche
Verteilung der globalen *H-Kontamination sich in den
Baumringen entsprechend widerspiegelt und daf der
Austausch zwischen benachbarten Baumringen ver-
nachldssigbar ist. Eine Reihe von Fragen sind noch of-
fen, beispielsweise der Einfluf der lokalen Standortbe-
dingungen von Baumen, Unterschiede zwischen ver-
schiedenen Baumarten, und auch einige Probleme bei
der Probenaufbersitung, z. B. Kontaminationsn, sind
noch nicht zufriedenstellend gelost.
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Abb, 1,

3H-Gehalt der Monatsniederschiage vom Mai 1974 in Osterreich und in Europa.

1 Bo/kg entspricht 8,46 Tritiumeinheiten (TE).
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Die ungewohnliche 2H-Verteilung vom Mai 1974 in
den Niederschidgen in den Ostalpen (F. BAUER et al.,
1975; D. RANK, 1980; D. Rank & J. E. M. Sas-Husicki,
1984) bot eine einzigartige Méglichkeit, die Eignhung
der Baumringmethode zum Nachweis eines in die Ve-
getationsperiode fallenden Einzelereignisses zu (ber-
prifen. Diese %H-Verteilung war an der BVFA Arsenal,
Wien, an Hand der Niederschlagsproben von ungeféhr
100 Beobachtungsstationen dokumentiert worden.

In einem gemeinsamen Projekt der BVFA Arsenal,
Wien, und des Institutes fir {sotope, Budapest, wurde
ungefdhr 10 Jahre nach dem Auftreten der 3H-Kontami-
nation des Niederschlags im Jahre 1974 eine Baum-
ringstudie durchgefiihrt mit dem Ziel, das Ausmag der
zusétzlichen ®H-Kontamination der Baumringe im be-
troffenen Gebiet festzustellen und die Bedingungen zu
definieren, die fiir einen soichen Nachweis erfiillt sein
massen (z. B. Probenahmeprogramm) (K. KOzZAK et al.,
1986a+b; D. RANK et al., 1986). Das Projekt wurde von
der Internationalen Atomenergieorganisation, Wien, fi-
nanziell unterstitzt,

2. Die Tritiumverteilung
in den Monatsniederschiagen
vom Mail 1974

In den Monatsniederschlagen von Mai und Juni 1974
wurden raumlich begrenzte starke Anhebungen des %H-
Pegels festgesteilt (F. BAUER et al., 1975). Die Monats-
mittel von ca. 100 Niederschlagssammelstationen in
Osterreich im Mai 1974 variierten zwischen 20 und
360 Bg/kg, gegentiber 10 bis 25 Bg/kg im Mai 1973.
Die Maximalwerte traten im Bersich des Toten Gebir-
ges auf {Hinterstoder), die Anhsbungen erstreckten
sich auf ein Gebiet von ungefahr 20.000 km2 {Alpenbe-
reich von Salzburg ostwirts, Abb. 1). Die zeitliche Ver-
teilung der Niederschldge im Mai 1974 und die SH-Ge-
halte im Folgemonat deuten darauf hin, dai die erhih-
te 2H-Gehalte gegen Monatsende aufgetreten sind. Im
Juni variierten die Monatsmittel zwischen 20 und
75 Bg/kg, wobei die Maxima im &stlichsten Teil Oster-
reichs — ein Gebist mit geringen Niederschlagsmengen
- auftraten. Aufgrund der hohen Niederschlagssummen
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Abb. 2.

Auswirkungen des erhbhten 3H-Gehaltes in den Niederschlégen vom Mai 1974 in der Donau und einer Karstqueile am Rande des betroffenen Gebietes.

Niederschidge: Monatsmittel; Donau und Jodguelle: monatliche Stichproben,
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im Mai 1974 wirkte sich die abnorme Verteilung auch
im Jahresmittel deutlich aus. Eine grobe Abschatzung
des 3H-Uberschusses in dem Gebiet, das im Vergleich
mit der Umgebung erhdhte Konzentrationen aufweist,
ergibt etwa 400 TBqg. Aus den westlichen Nachbarléan-
dern wurden keine dhnlichen Anhebungen des 3H-Pe-
gels bekannt (Abb. 1), im benachbarten Slowenien wur-
de eine vergleichsweise geringfiigige Erhéhung des 3H-
Gehaltes der Niederschlage festgestellt. Aus den &stli-
chen Nachbarldndern liegen keine Werte vor.

Auf die Auswirkung in den Oberflachenwassern kann
nur indirekt geschlossen werden, da aus dem betroffe-
nen Gebiet fir den in Frage kommenden Zeitraum kein
Probenmaterial zur Verfligung gestanden ist. Bei Karst-
quellen am Rande des Gebietes traten deutliche
Spriinge im 3H-Gehalt auf, und auch die Donau zeigt
im gleichen Zeitraum einen Sprung in der 3H-Konzen-
tration, dessen AusmaB weit Uber die Auswirkung eines
LJnormalen” Sommermaximums hinausgeht (Abb. 2).
Hieraus kann geschlossen werden, daB im Zentrum des
betroffenen Gebiets in den Oberflachenwassern ein An-

stieg der B8H-Konzentration um mindestens eine
GroéBenordnung aufgetreten sein muB.

Die Herkunit dieser zwar aus der Sicht des Strahlen-
schutzes nicht bedenklichen aber doch erheblichen 3H-
Kontamination der Niederschldge konnte noch nicht
geklart werden, die bekanntgewordenen Kernwaffen-
versuche kommen dafir nicht in Frage. Auch eine Ana-
lyse der Niederschlagsdaten und der Wetterlagen fiihr-
te nicht zum Ziel, vor allem konnte der Zeitraum der
Kontamination nicht naher eingegrenzt werden.

3. Methodik

Die Untersuchungen wurden an Fichten und Larchen
ausgeftihrt. Beide Baumarten haben breite Jahresringe
(Abb. 3) und weiches Holz, was die Probenbearbeitung
erleichtert. Als Probenahmestellen wurden Hintersto-
der, Bad Ischl und Gmunden ausgewahlt, Bereiche, die
die héchste, eine mittlere und eine ,normale” 3H-Kon-

Abb. 3.
Stammgquerschnitt (Fichte) mit Kennzeichnung der Jahresringe 1973, 1974 und 1975.
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Tabelle 1.

IH-Gehalt des Niederschlages in Hinterstoder, Bad Ischl und
Gmunden im Jahre 1974,
1 TE entspricht 0,118 Bg/kg.

Monat 3H4-Gehalt [TE]/Niederschlagssumme [mm]
Hinterstoder | Bad Ischl Gmunden
Janner 31/150 50/184 61/ 53
Februar 105/ 53 86/ 61 67/ 54
Mérz 69/ 51 77f 74 73/ 42
Aprit 117/ 49 131/ 75 111/ 47
Mai 3034/133 1156/272 283/169
Juni 354/236 378/328 230/217
Juli 188/168 165/280 166/199
August 183/138 160/105 156/100
September 99/102 103/125 118/100
Oktober 142/ 62 152/204 161/108
November 418/ 95 228/136 3537102
Dezember 102/356 102/348 145/167

zentration im Niederschlag vom Mai 1974 repréasentie-
ren (Tab. 1}.

Eine sorgfiltige Auswahl der zu untersuchenden
B&ume war wichtig, hiebei waren auch die lokalen Um-
weltbedingungen zu beriicksichtigen (mdglichst freiste-
hende B&ume, ca. 30 Jahre alt, Keine Muldenstandorte,
Standort in der Nahe der zum Vergleich herangezoge-
nen ortlichen Niederschlagssammelstation usf.).

Ungefahr 1 m lange Sticke der Baumstamme wurden
ins Laboratorium nach Budapest transportiert, an-
schlieBend wurden die Jahresringe identifiziert und iso-
liert. Die Zellulosepraparation erfolgte nach dem tbli-
chen SulfatprozeB, der lose gebundene Wasserstoff
(OH-Gruppe) wurde mit Hilfe von 3H-freiem Wasser
ausgetauscht (Einzselheiten der Probenaufbereitung sie-
he in K. KozAk et al., 1986). Die getrocknete Zellulose
wurde verbrannt, das dabei entstehende Wasser aufge-
fangen und auf seinen 3H-Gehalt untersucht. Die Ver-
brennung ist der kritische Schritt in der Probenaufbe-
reitung, weil hier lgicht Kontaminationen der Proben
durch Umwelttritium auftreten kdnnen. Zur Absiche-
rung der Ergebnisse wurde die hergesteilte Zellulose
geteilt und in beiden Laboratcrien (Isotopeninstitut Bu-
dapest, BVFA Arsenal Wien} weiterverarbeitet, die
MeBergebnisse beider Laboratorien wurden miteinan-
der verglichen. Die 3H-Aktivitdtsmessungen erfolgten
wegen der geringeren Kontaminationen und der besse-
ren Nachweisgrenze dann vorwiegend an der BVFA-Ar-
senal.

4. Ergebnisse

Fir einen Baumstamm aus Hinterstoder wurde der
Langzeitverlauf des 2H-Gehaltes in den Baumringen
untersucht (Abb. 4). Die Ergebnisse sind in guter Uber-

. eingtimmung mit dem Langzeitverlauf des 3H-Gehaltes
in den Niederschlagen von Wien, Unterschiede in den
Absolutwerten sind vor allem auf jahreszeitliche
Schwankungen des *H-Gehaltes der Troposphare und
auf den EinfluB des Grundwassers zuriickzufilhren. Ein
signifikanter Unterschied im zgitlichen Verlauf tritt nur
- wie erwartet — im Jahre 1974 auf, weil Hinterstoder
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H-Chronologie in Baumen.
Verlauf des 3H-Gehaltes in der Zelluiose von Baumringen #ir Hinterstoder.
Nachwels des erhBhten 3H-Gehaltes im Niederschlag vor Hinterstoder im Mai

1974,

durch die 3H-Kontamination der Mainiederschliage be-

troffen war und Wien nicht.
Die weiteren Untersuchungen beschrankten sich auf
die Jahresringe 1973, 1974 und 1975 von Fichten und

34 — Hinterstoder

My emeees Gmunden
600 :
400 .
200 .
Abb. 5. 1913 1914 1975

3H-Giehalt der Jahresringe von Baumen innerhalb {Hinterstoder) und auBer-
halb (Gmunden} des Gebiets mit erhdhter *H-Konzentration im Niederschiag
vom Mai 1974,
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Larchen. Fir das Jahr 1974 wurde ein signifikanter Un-
terschied der 3H-Konzentration von Baumringen in dem
von der Kontamination betroffenen Gebiet (Hintersto-
der) und der nicht betrofferen Umgebung {Gmunden})
festgestelit (Abb. 5). Bei den Werten der Jahresringe
1973 und 1975 traten solche Unterschiede nicht auf.
Die statistische Auswertung der MeBdaten wird in K.
KozAK et al. (1986} ausfahriich behandelt.

5. SchluBfolgerungen

€ Die ungewdhnliche Tritiumverteilung in den Mainie-
derschldgen von 1974 spiegelt sich im 3H-Gehalt
der Baumringe wider. In Gebieten mit hohen 2H-Ge-
hatten im Niederschlag weisen auch die 1974er
Baumringe signifikant hdhere 3H-Konzentrationen
auf.

@ Die Msthode eignet sich zum retrospektiven Nach-
weis von Kurzzeitkontaminationen der Umwslt mit
3H, wenn diese in die Vegstationsperiode fallen und
zumindest um eine GréBenordnung (Faktor 10} ho-
here 3H-Konzentrationen in der Umwelt bewirken
als es dem ,normalen®, durch den globalen ,Fal-
tout® verursachten Pegel entspricht.

@ Unterschiedliche Laboratoriumsvoraussetzungen
(Kontaminationen) besinflussen zwar die gemesse-
nen Absolutwerte, sie haben aber nur einen be-
schridnkten EinfluB auf den Nachweis der Signifi-
kanz einer 3H-Kontamination von Baumringen.

@ Zur Zeit gibt es keine Information (iber die Anwend-
barkeit der Methode bei Kurzzeitkontaminationen
der Umwelt, die auBerhalb der Vegetationsperiode
auftreten.

® Zur Aufstellung einer mathematischen Bezishung
zwischen dem 3H-Gehalt des monatlichen Nieder-
schlages und dem der Baumringe liegt zu wenig
statistisches Material vor, auBerdem ist zu wenig
(ber den EinfluB von Umweltfaktoren bekannt.

@ Der Langzeitverlauf des *H-Gehaltes in den Baum-
ringen von Hinterstoder stimmt gut mit dem der
monatlichen Niederschlige von Wien Gberein
(Abb. 4), mit Ausnahme des Jahresringes 1974,
Auch dies ist ein Hinweis auf eine lokale Kontami-
nation.

€ Versuche, die Herkunft der ungewd&hnlichen *H-Ver-
teilung in den Niederschlagen vom Mai 1974 zu kli-
ren, schlugen fehl. Es bleibt offen, ob es sich dabei
um Abgaben der Kernindustrie bzw. bei kerntechni-
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schen Anwendungen gehandelt hat, cder um den
Einflug stratosphérischen Tritiums unter besonderen
lokalen Wetterbedingungen.
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