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Tritiom in der Umwelt

Dus schwerste Isotop des Wasserstoffs, oberschwerer Wasserstoff °H,
genannt Tritium (von altgriechisch tritos — der Dritte), kommt in Spuren
in unserer Umwelt vor. In der Atmosphdre auf natiirliche Weise durch die
kosmische Strahlung erzeugt, wird es oxidiert und nimmt am Wasserkreis-
louf der Hydrosphare teil. Zivilisatorische Quellen fir Tritium in der Umwelt

leichteren Wasserstoff-Isotopen Pro-
tium ('H) und Deuterium (*H) sehr
gering. Das weltweite

Tritium-Inventar infolge I
natirlicher Erzeugung Natiirliche
umfasst im Gleichge- 3H-Produktion

wicht zwischen Erzeu-
gung und Umwandlung
etwa 1.300 PBgq, dies ent-
spricht einer Masse von

bei 50 ...
70 PBq/a
I

]
Diffusions-
vermogen in
Metallen
]

sind die otmosphirischen Kernwaffentests der 50er-/60er-Jahre sowie die

Kerntechnik.

Tritium - Eigenschaften und
Herkunft

Tritium [(*H) - tberschwerer Was-
serstoff — ist das schwerste und das
einzige radioaktive Isotop unter den
natiirlich vorkommenden Wasserstoff-
Isotopen. Es wandelt sich mit einer
Halbwertszeit von 12,3 Jahren um
durch Beta-Zerfall in *He unter Aus-
sendung einer energiearmen Beta-
Strahlung mit 18,6 keV Maximalener-
gie. Deren Reichweite betrigt in Luft
nur wenige Millimeter und im Gewebe
nur einige Mikrometer. Die spezifische
Aktivitit von purem Tritium liegt bei
0,36 PBq pro Gramm.

Eigenschaften

Bemerkenswerte chemische Eigen-
schaften von Tritium sind analog zum
Wasserstoff das enorme Diffusionsver-
mogen, beispielsweise in Metallen, so-
wie die hohe Mobilitit.

Tritium kann in chemischen Bindun-
gen Wasserstoff ('H) ersetzen und tritt
in vielfiltigen Bindungsformen auf.
Wesentliche Bindungs-
formen sind tritiiertes
Wasser (HTO, in flis-
siger Form oder gasfor-
mig als Wasserdampf,
Dichte 11 % grofier als
H,0, tritiierter Wasser-
stoff (HT, Gas) sowie
organische Verbindungen (OBT) wie
beispielsweise Methan, in denen Was-
serstoff ersetzt wird.

Hinsichtlich der Bindungsform in OBT
wird austauschbares Tritium in Bin-

dungen an Sauerstoff, Stickstoff und
Schwefel von nicht austauschbarem,
kovalent an Kohlenstoff gebundenem
Tritium unterschieden.

Auch in anorganisch gebundener Form
kann Tritium vorkommen, beispiels-
weise als Hydrid gebunden an Me-
talle. Diese Eigenschaft wird genutzt
fir feste Speicher wie beispielsweise
Tritium-Targets fiir Neutronen-Gene-
ratoren.

Herkunft

In der Natur wird Tritium als kosmo-
genes Radioisotop durch die kosmi-
sche Strahlung in der Stratosphire in
etwa 8 ... 18 km Hohe erzeugt. Haupt-
sichlich spielen dabei Reaktionen se-
kundirer Neutronen mit dem Stick-
stoff, Sauerstoff oder Argon der Luft
(wie

UN +{n-3T+12C
bzw.

1 1 14
SN +n—- 3T + 4N)

eine Rolle, daneben auch die Spallation
durch primire oder sekundire Proto-
nen (beispielsweise

BN +1p - 35T + X).

Die jihrliche natiirliche Tritium-Pro-
duktion liegt im Bereich von 50 ... 70
PBq, entsprechend etwa 0,2 kg [1].

Die Vorkommen von Tritium in der
Natur sind verglichen mit den beiden
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etwa 3,5 kg.

Seitens der Kerntechnik fiihrt insbe-
sondere die Wiederaufbereitung von
Kernbrennstoffen zur Tritium-Emis-
sion hauptsichlich tiber Abwisser. So
lagen die jahrlichen Tritium-Ableitun-
gen der Wiederaufbereitungsanlagen
fiir La Hague bei 10 PBq (respektive
30 g) aus 1.600 t aufbereitetem Mate-
rial [2], fiir Sellafield bei 2 oder 3 PBq
(respektive 8 g).

Die Tritium-Produktion in Kernspal-
tungs-Reaktoren ist stark vom Reak-
tortyp abhingig. Die héchsten Tri-
tium-Produktionsraten weisen infol-
ge der Aktivierung von Deuterium
Schwerwasser-Reaktoren (bei unter 2g
pro Jahr fiir 900 MWe) auf, deren An-
teil allerdings zahlenmifig nur bei
etwa 11 % der weltweit in Betrieb be-
findlichen Anlagen liegt. In Druckwas-
serreaktoren wird Tritium vor allem
durch Neutronen-Einfang am Bor der
dem Primirkreislauf zugegebenen Bor-
Saure gebildet, typische Produktions-
raten liegen bei unter 0,05 g pro Jahr
fiir 900 MWe.

Emittenten aus Industrie, Forschung
und Medizin spielen hinsichtlich Tri-
tium-Emissionen nur lokal eine Rolle,
beispielsweise bei der Produktion Iu-
mineszierender Substanzen.

Zwischen 1949 und 1982 trug auch
die Versenkung radioaktiver Abfille
hauptsichlich im Nordostatlantik zum
Eintrag von Tritium in die Umwelt bei,
die Aktivitit wird auf etwa 20 ... 40
PBq (ca. 120 g) beziffert.

Mit der zukiinftigen Nutzung der Fusi-
onsenergie kommt eine weitere poten-
zielle Tritium-Quelle hinzu, die jihr-
liche Ableitung von Tritium mit Luft
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wird fiir ITER auf 1,8 PBq (ca. 5 g) [3] 1945 1963 um 2010
geschitzt.
Der dramatischste Eintrag von Tritium = | Luft (Bqm-) k. A. k. A. 0’%001 .
in die Umwelt erfolgte in den 1950er- : : .
und 1960er-Jahren des letzten Jahrhun- Niederschlag (BqL") 01..03 bis 500 um 1
derts durch die atmosphirischen Kern- | Oberflichenwasser (BqL-!) k. A. 150 01..09
watfentests. Dadurch wurden zwischen Meerwasser (Oberfliche) (BqL) <01 k. A. 01..03
1945 und 1963 insgesamt etwa 560 kg : B

(240.000 PBq Tritium in Meerwasser {1.000 m Tiefe) (BqL) k. A. k. A. 0,005

]
Dramatischster

die Atmosphire emit-
tiert, davon allein 420 kg

Tab. 1: Typische Tritium-Aktivititskonzentrationen in Umweltmedien [4]

Eintrag von °H
in die Umwelt

auf der Nordhalbkugel.
Damit erhohten sich so-
wohl das Inventar als
auch die Aktivititskon-

Die Zeitreihe in Abbildung 1 zeigt sehr
deutlich den Einfluss der atmosphi-
rischen Kernwaffenversuche auf die
Aktivititskonzentration im Nieder-

In Sachsen wird die Tritium-Konzen-
tration im Niederschlag an den Standor-
ten Rossendorf, Wahnsdorf und Freiberg
bestimmt. Die aktuelle Zeitreihe fiir

zentrationen in Um-
weltmedien auf mehr als das Hundert-
fache. Gegenwirtig nihern sich die
Aktivititskonzentrationen von Triti-
um in Umweltmedien allmahlich wie-
der an die Werte von vor Beginn der
Tests an.
Fazit
In der Summe ist damit derzeit die
jahrliche natirliche Erzeugung von
Tritium deutlich grofer als die Summe
der jahrlichen zivilisatorisch bedingten
Ableitungen in die Umwelt.

Tritium in unserer Umwelt

Nach der kosmogenen Erzeugung liegt
Tritium zunichst als HT vor, wird
aber in der Atmosphire recht schnell
(innerhalb von 1 bis 2 Wochen) zu
HTO oxidiert. In dieser tiberwiegenden
Bindung als tritiiertes Wasser nimmt
es am globalen Wasserkreislauf teil.
Dabei befinden sich etwa 1 % des
Inventars als Luftfeuchtigkeit in der
Atmosphire, etwa 10 % im kontinen-
talen Wasser sowie das Gros in den
oberflichennahen Schichten der Welt-
meere.

Tritium in Umweltmedien

In der Zeit vor Beginn der atmosphari-
schen Nukleartests lagen die Tritium-
Aktivititskonzentrationen von Nie-
derschlag, Oberflichenwissern und
Ozeanen unter einem Becquerel pro
Liter. Die weitere Entwicklung der Ak-
tivititskonzentrationen in typischen
Umweltmedien zeigt Tabelle 1.

schlag der Nordhalbkugel. Wahnsdorf ist in Abbildung 2 dargestellt.
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Abb. 1: Zeitreihe der Tritium-Aktivititskonzentration im kontinentalen Niederschlag der
Nordhalbkugel [5]; linke Achse: 1 TU (Tritium Unit) = 1 Atom °H auf 1.018 Atome 'H
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Abb. 2: Zeitreihe der Tritium-Aktivititskonzentration im Niederschlag einer sichsischen
Messstation [6, 7]



[
Tritium:
Gegenstand
der Umwelt-

iberwachung
[

STRAHLENSCHUTIPRANIS 2/2018

S

HTO OBT
Salat 2,2 0,1
Cerealien 0,5 1,1
Milch 2,0 0,1
Fleisch 1,6 0,6
Muscheln (Mittelmeer) 0,1 0,1

Tab. 2: Tritium-Gehalt verschiedener Nahrungsmittel in Bq kg™

Deutlich wird dabei der Jahresgang er-
kennbar, der jeweils im Frihsommer
wihrend der stirksten solaren Ein-
strahlung deutliche Maxima erkennen
lisst. Im Gegensatz dazu gehen die
Messwerte im Winter deutlich zuriick.
Dies liegt im stirkeren atmosphdri-
schen Austausch zwischen Stratosphi-
re und Troposphire bei zunehmender
Einstrahlung begriindet und ist auch
bei anderen kosmogenen Radioisoto-
pen wie Beryllium-7 zu beobachten.
Tritium in Nahrungsmitteln

Die Groflenordnung des Tritium-Ge-
halts in Nahrungsmitteln, unterteilt
nach wissriger und organischer Frak-
tion, stellt Tabelle 2 dar.

Uberwachung von Tritium

in der Umwelt

Tritium spielt fiir die dufSere Exposition
infolge der weichen Beta-Strahlung kei-
ne Rolle. Da es wegen seiner Teilnahme
am globalen Wasserkreislauf und der
damit verbundenen ho-
hen Mobilitit in viele ex-
positionsrelevante Um-
weltmedien verteilt wird,
sind die Expositionspfa-
de der inneren Exposition
zu betrachten. Wesent-
lich sind dabei jene, in
denen Wasser eine Rolle
spielt, wie Trinkwasser, Wasser - Fisch,
Viehtrinke - Tier — Milch/Fleisch, Be-
regnung — Futterpflanze - Tier - Milch/
Fleisch, Beregnung - Pflanze sowie in-
direkt tiber die Muttermilch.

Die biologische Halbwertszeit von
wissrig gebundenem Tritium ist mit
etwa 12 Tagen gering, im Falle organi-
scher Bindung sind jedoch auch lingere

biologische Halbwertszeiten bis zu ei-
nigen Jahren bekannt.

Damit bleibt Tritium, obwohl seine
Radiotoxizitit grundsitzlich gering ist,
dennoch Gegenstand der Umweltiiber-
wachung,

Probenahme

Fiir die Uberwachung von Tritium in
den relevanten Umweltmedien Luft
und Wasser stehen verschiedene be-
wihrte Verfahren zur Probeentnahme
und Messung zur Verfigung. Da Triti-
um ein idealer Marker fiir Wisser ist,
gestaltet sich die reprisentative Probe-
nahme aus Oberflichen- und Grund-
wissern vergleichsweise einfach.

Die Bestimmung von Tritium im Nie-
derschlag wird in der Regel durch
Sammlung tber einen bestimmten
Zeitraum durchgefithrt und erfordert
mehr Aufwand. So ist es wichtig, eine
reprisentative Probe fiir die gesam-
te — durchaus sehr unterschiedliche -

Niederschlagsmenge zu sammeln und
Uberlaufe sowie Verdunstung zu ver-
meiden. Fillt der Niederschlag als
Schnee, sind gewchnlich ein manueller
Austausch des Sammelgefifies und das
Einschmelzen des Schnees im Labor
notig, da auch bei beheizten Sammlern
die Gefahr der Verdunstung besteht.
Abbildung 3 zeigt den Niederschlags-
sammler, der am Forschungsstandort
Rossendorf zur Sammlung von Nieder-
schlags-Monatsproben eingesetzt wird.
Die Verdunstung aus den gesammelten
Volumina wird bei diesem Sammler
minimiert, da sich das Sammelgefifl
mit kleiner Offnung ca. 80 cm unter
der Erdoberfliche in relativ konstanter,
frostfreier Temperatur befindet. Alter-
nativ ist die Vermeidung der Ober-
flichenverdunstung auch durch eine
Schicht Paraffin6l auf dem gesammel-
ten Wasservolumen moglich.

Zur Bestimmung von Tritium in der
Luft bedient man sich Methoden wie
der Adsorption der Luftfeuchtigkeit
an Molekularsieben, der Kondensation
in Kihlfallen oder dem Isotopenaus-
tausch beim Durchleiten durch Wasch-
flaschen. Liegt statt HTO eine elemen-
tare oder organische Bindungsform vor,
konnen diese zuvor durch katalytische
Oxidation an Platin oder Kupferoxid
zunichst in HTO tberfithrt werden.

Abb. 3: Niederschlagssammler zur Tritium-Bestimmung am Forschungsstandort Rossendorf
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Erreichen
niedriger Nach-

weisgrenzen
I

Auch beim Probenmanagement ist
es essenziell, sowohl Verdunstung
als auch jeglichen Austausch mit der
umgebenden Luft zu vermeiden. Dies
erreicht man beispielsweise durch
Probengefife aus Glas mit kleinen Off-
nungen und dicht sitzenden Schraub-
verschlissen.

Analytik

An die Analytik des in der Umwelt
auftretenden Tritiums werden wegen
der geringen Konzentrationen speziel-
le Anforderungen ge-
stellt. Neben der Ver-
meidung geringster Quer-
kontaminationen erfor-
dert das Erreichen nied-
riger Nachweisgrenzen
die Anwendung von An-
reicherungsverfahren so-
wie sehr empfindlicher Detektionsver-
fahren.

Die Anreicherung von Tritium in Um-
weltproben macht sich das Auftreten
von Isotopieeffekten, d. h. das unter-
schiedliche chemische und physikali-
sche Verhalten der einzelnen Isotope,
zunutze. Derartige Isotopieeffekte ge-
hen vor allem auf die Massenunter-
schiede zuriick, die bei dem leichtes-
ten Element des Periodensystems am
stirksten ausgeprigt sind. Beispiels-
weise sind die Riickstinde der Wasser-
elektrolyse (elektrolytische Wasser-
stoff-Gewinnung)] mit den schweren
Wasserstoff-Isotopen Deuterium und
vor allem Tritium angereichert.

Nach Destillation der Ausgangswisser
und Anreicherung des Tritiums durch
Elektrolyse erfolgt die Detektion der
Beta-Strahlung des Tritiums in der Re-
gel mittels Fliissigszintillationsspek-
trometrie. Hierfiir sind spezielle Mess-
anordnungen notwendig, die nicht von
der Messprobe stammende Strahlungs-
anteile wirksam unterdriicken. Neben
dem Einsatz von passiven und aktiven
Abschirmungen zur Unterdriickung
der Umgebungs- bzw. der kosmischen
Strahlung diirfen die Komponenten des
Messgerites nur tliber eine geringe Ei-
genaktivitit verfiigen.

TRITIUM

Im VKTA Rossendorf wird die Tri-
tium-Analytik an Umweltproben im
Untergrundmesslabor ,Felsenkeller”
ausgefihrt. Die um den Faktor 12
bis 15 elektrolytisch angereicherten
Messproben werden in einem Quantu-
lus-1220-Flussigszintillationsspektro-
meter gemessen. Dieses befindet sich
zum Schutz gegen kosmi-

der Schwerpunkt hin zum Monito-
ring nattirlicher Isotopenverhiltnisse
des Wasserstoffs und Sauerstoffs durch
Einbeziehung von Deuterium und Sau-
erstoff-18. Seit 1961 sind oder waren
788 Stationen weltweit an der Erhe-
bung von GNIP-Daten beteiligt, zur-
zeit sind etwa 200 aktiv. Fir Tritium

reichen die lingsten Zeit-

sche Strahlung in einem I cihen bis 1953 zuriick.

140 m unter der Erdober- Unlergrund- Seit einigen Jahren exis-
flache liegenden Stollen. messlabor tiert im Rahmen der TAEA-
Tritium-Kontaminationen Water-Resources-Program-
wihrend der Probenaufbe- ”Felse“ke"er” me ein weiteres Netzwerk
reitung werden tiber die [  zur Uberwachung von Iso-

Analyse eines sogenann-

ten ,Nullwassers” iiberwacht. Die-
ses ,Nullwasser” stammt aus einem
Aquifer, der nicht aus heutigem Nie-
derschlag gespeist wird und damit Tri-
tium-frei ist.

Das beschriebene Verfahren erlaubt Er-
kennungsgrenzen von etwa 0,1 BqL™;
diese liegen damit deutlich unter den
heutigen Tritium-Konzentrationen im
Niederschlag.

Weltweite Messnetze

Zur Uberwachung von Tritium in der
Umwelt existieren zum Teil weltweit
organisierte Netzwerke von Messstel-
len, hauptsichlich unter dem Dach der
Internationalen Atomenergie Agentur
(IAEA).

Mit den atmosphirischen Tests von
Kernfusionswaffen zwischen 1952 bis
1963 entstand in den 1960er-Jahren
die Notwendigkeit der Uberwachung
des radioaktiven Fallouts, insbesonde-
re hinsichtlich Tritium und Kohlen-
stoff-14. Dies fiithrte 1958 zu einer
gemeinsamen Initiative der Weltorga-
nisation fiir Meteorologie WMO und
der TAEA - der Bildung des Global
Network of Isotopes in Precipitation
(GNIP), welches 1961 in Betrieb ging
mit dem Ziel des Aufbaus von etwa
200 weltweit verteilten Messstationen
hauptsichlich fir Tritium.

Nach der Einstellung der atmosphi-
rischen Kernwaffenversuche 1963 er-
weiterte sich in den 1970er-Jahren
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topenverhiltnissen - das

,Global Network of Isotopes in Rivers”.

Der Focus liegt hier allerdings auf

Deuterium und Sauerstoff-18, Tritium
wird nur optional erhoben.

Michael Kaden, Detlev Degering [

Der etwas andere Kommentar
heute zum Thema:
Tritium-Inkorporation

Hast vom Tritium Du im Leibe,

so tu was, dass es dort nicht bleibe.
Dazu rate ich Dir:

Trink nur immer viel Bier,

damit es das Tritium daraus vertreibe.

Rupprecht Maushart, Straubenhardt



