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Phosphatdiingemittel aus Sedimentrohphosphaten k&nnen aufgrund
ihrer erhShten Gehalte an natiirlichen Radionukliden iiber ver-
schiedene Pfade auch zu einer Erhdhung der natiirlichen Radio-
aktivitdt im Oberfldchenwasser fiihren. Im wesentlichen wird

es sich dabei um die Bereiche Produktion und landwirtschaft-
liche Anwendung von Phosphatdiingemitteln handeln. Im folgenden
wird der Beitrag von Uran und Radium aus Phosphatdiingemitteln
zur natiirlichen Radioaktivitdt in den Fliissen der Bundesrepu-
blik abgeschédtzt.

1. Uran- und Radiumbelastung der Oberfldchenwdsser durch

landwirtschaftliche Anwendung von Phosphatdiingern.

Natiirliche Radionuklide aus den Phosphatdiingemitteln kdnnen
durch Abwaschung der jdhrlich ausgebrachten Phosphate in das
Oberflidchenwasser gelangen, insbesondere solange sie nicht
nach chemischer Umsetzung der Phosphate im Boden mehr oder
weniger fest gebunden sind. Die Menge der von der landwirt-
schaftlichen Nutzfldche abgewaschenen Phosphate, die insbe-
sondere im Hinblick auf die Phosphatbelastung der Gewdsser

und die damit gegebene Gefahr der Eutrophierung intensiv dis-
kutiert wird, hd@ngt von zahlreichen bodenchemischen, bodenphysi-
kalischen, meteorologischen, klimatischen und geographischen
Faktoren ab und ist heute nocht nicht hinreichend genau bekannt
|1]. Je nach Bodenart und -beschaffenheit, Form der Ausbrin-
gung und Art des Diingers, Regenmenge und Geldndeprofil wird
der jahrlich durchschnittlich abgewaschene Anteil zwischen

5 und 25 % der ausgebrachten Phosphatdiingermenge geschétzt

[2, 3]

Uran- und Radium-Aktivit&dtserhdhungen in den Oberfl&chen-
wdssern durch solche Abwaschvorgdnge sind einer direkten Mes-
sung nur sehr schwer zugdnglich, da eine Diskriminierung ge-
geniiber dem "natlirlichen" Uran- und Radiumgehalt &duBerst

schwierig ist. Daher ist man auf rechnerische Abschatzungen an-



gewiesen.

In der folgenden Abschdtzung wird angenommen, daB im Mit-
tel in der Bundesrepublik Deutschland 10 % der jdhrlich aus-
gebrachten Phosphate von der landwirtschaftlichen Nutzfldche
abgewaschen werden, letztlich in geldster oder suspendierter
Form im Wasser der groBen Fliisse erscheinen und mit ihm trans-
portiert werden. Ferner wird angenommen, daB das in den Phos-
phatdiingemitteln enthaltene Uran und Radium mit den Phosphaten
zusammen in das FluBwasser gelangt und dort verbleibt; even-
tuelle Ausfdllungs—- und Adsorptionsvorgdnge, die zu einem
teilweisen Verbleiben oder einer Anreicherung im Boden oder
im Sediment fiihren, werden also nicht beriicksichtigt. SchlieB-
lich wird mit {iber das gesamte Bundesgebiet konstanten mittle-
ren spezifischen Uran- und Radiumaktivit&@ten der Phosphat-
diingemittel von 63 nCi Unat/kg P,0g und 43 nCi Ra-226/kg PZOS
gerechnet, wie sie sich aus den von uns gemessenen spezifi-
schen Aktivitdten [4] und dem Verwendungsanteil der einzelnen

Diingemitteltypen fiir das Wirtschaftsjahr 1975/76 [5] ergeben.

Aus der Diingemittel-Kreisstatistik 1975/76 [6] und geogra-
phischen Karten wurde der jdhrliche Gesamtaufwand an PZOS im
Einzugsgebiet der verschiedenen groBen Fliisse des Bundesge-
bietes ermittelt. Mit den oben angegebenen spezifischen Akti-
vitdten und unter der Annahme einer 10 %-igen Abwaschung er-
gibt sich daraus die jdhrliche Gesamtbeaufschlagung der Fliisse
bzw. ihrer Zufliisse mit Uran und Radium. Zusammen mit den Da-
ten der AbfluBbilanz der Gewdsser in der BRD [7] erh#lt man
daraus schlieBlich die Aktivitdtskonzentrationszunahme im
Jahresmittel am Ort des Abflusses aus der ﬁundesrepublik bzw.
iiber alle Zufliisse der groBen Fliisse oder der kleineren Ab-

flisse zu Nord- und Ostsee gemittelt.

Eingangsdaten und Ergebnisse dieser Abschdtzung sind in
Tabelle 1 zusammengestellt. Die Aktivitdtszunahme im Jahresmit-
tel betrdgt demnach in den Fliissen der Bundesrepublik:

fir Unat 0,01 (Elbe) bis 0,20 pCi/l (direkte Abfliisse zur Ost-



see); fiir Ra-226 0,01 (Rhein, Elbe) bis 0,14 pCi/l1 (direkte
Abfliisse zur Ostsee). Uber alle Zufliisse aus der BRD gemit-
telt ergeben sich 0,06 pCi Unat/l und 0,04 pCi Ra-226/1 im
Jahresmittel.

Die "natlirliche" Aktivitd&tskonzentration in Oberfl&dchenwds-
sern betrdgt 0,015 bis 1 pCi Unat/l und 0,1 bis 2 pCi Ra-226
/1, der mittlere Urangehalt des Rheins liegt bei etwa 0,3 pCi
71 [8].

Unsere Abschdtzung zeigt, daB durch abgewaschene Phosphat-
diingemittel der durchschnittliche Uran- und Radiumgehalt der
Oberfldchenwdsser in der Bundesrepublik im Jahresmittel nur
um einige Prozent, maximal um 20 Prozent erhSht wird. Unter
besonderen Bedingungen - starke Regenfdlle unmittelbar nach
der Phosphatausbringung im Friilhjahr oder Herbst, Sandboden,
starkes Geldndegefdlle - kdnnten in einigen Fliissen jedoch
kurzzeitig erheblich hthere Aktivitdtszunahmen an Uran und

Radium aus Phosphatdiingemitteln auftreten.

2. Uran- und Radiumbelastung der Oberflichenwidsser durch

die Phosphatdiingemittelproduktion.

Uran und Radium aus Rohphosphaten konnen iiber die Abwidsser

von Phosphatdiingemittel-Produktionsanlagen in die Fliisse ge-
langen. Da bei der Herstellung von Einndhrstoff - Phosphatdiin-
gern und den aus ihnen gemischten PK-Diingern Uran und Radium
entweder nahezu vollstdndig in den Endprodukten verbleibt oder
das Radium mit dem Gips ausgefdllt wird [4], kommen hierfiir vor
allem die Komplexdiingerherstellungsverfahren (vor allem NP-,
NPK-Dilinger) in Frage. Bei dem dabei durchgefiihrten Ammonisie-
ren von Superphosphat oder NaBphosphorsdure oder aus dem Roh-
phosphataufschluB mit Salpetersdure mit anschlieBender Neu-
tralisation mit Ammoniak verbleibt insbesondere ein gr&Berer
Teil des Radiums in Nitratform in den Abfallprodukten und kann

daher mit dem Abwasser den Vorfluter erreichen, wdhrend sich



Uran zum grdBten Teil im Endprodukt wiederfindet [4] (vergl.
hierzu auch Anhang, Tabelle 2).

Um die maximal mégliche Uran- und Radiumbelastung des
Rheins durch die Phosphatdiingemittel-Produktionsanlagen in
seinem Einzugsgebiet abzuschdtzen, wird von folgenden Annah-

men ausgegangen:

a) Das gesamte Uran- und Radium-Aktivitdtsdefizit zwischen
den Sediment-Rohphosphaten und den NP- und NPK-Diingern
wird mit dem Abwasser dem Vorfluter zugeleitet;

b) 80 % der Phosphatdiingemittelherstellung in der BRD lie-
gen im Einzugsgebiet des Rheins.

Die spezifischen Aktivitdten von Sediment-Rohphosphaten be-
" und 115
nCi Ra-226 pro Kilogramm P,Og [4]. Fiir die NP- und NPK-Diinger

tragen nach unseren Messungen im Mittel 124 nCi Una

ergeben sich aus unseren MeBwerten [4] und den Verwendungs-—
anteilen im Wirtschaftsjahr 1977/78 [9] mittlere spezifische
Aktivitdten von 91 nCi UL ot und 49 nCi Ra-226 pro Kilogramm
PZOS' Daraus folgt ein mittleres Aktivitdtsdefizit von 33 nCi

U et und 66 nCi Ra-226 pro Kilogramm P205 (Sedimentphosphat) .

Die Komplexdiingererzeugung betrug im Wirtschaftsjahr 1977/
78 3,66 x 10S t P,0g [9]. Nimmt man an, daB davon 30 % aus
Kola-Phosphat (mit nur geringem Radionuklidgehalt [4]) herge-
stellt wurden, so verbleiben 2,56 x 105 t P

phat). Insgesamt k&nnen daher maximal 6,76 Ci U s

2O5 (Sedimentphos-
¢ und 13,:52
Ci Ra-226 mit dem Abwasser in den Rhein gelangt sein.

Mit einer mittleren jdhrlichen AbfluBmenge des Rheins an
der niederldndischen Grenze von 68,5 km>/a [7] erhdlt man da-
raus eine maximale Aktivitdtskonzentrations-Zunahme im Rhein
im Jahresmittel von 0,10 pC Unat/l und 0,20 pCi R-226/1.

Diese Werte stellen einerseits mit Sicherheit eine erheb-
liche Uberschitzung dar, da ein Teil des Uran- und Radiumge-

haltes der Komplexdiinger-Vorprodukte mit den Nebenprodukten



- wie zum Beispiel Ca(NO3)2 - abfiltriert wird, in fester
Form in Schlammfidngern zuriickgehalten wird oder als Sediment
anfdallt.

Andererseits konnen natiirlich in unmittelbarer Umgebung
der Abwassereinleitstelle lokal und zeitlich auch deutlich
hohere Aktivitdtskonzentrationen auftreten.

Insgesamt zeiét die hier durchgefilhrte Abschdtzung, das
die Uran- und Radiumbelastung des Rheins durch die Phosphat-
diingemittelherstellung um allerhdchstens 30 %, wahrscheinlich
aber nur um wenige Prozent im Jahresmittel erhdht ist. Die
Belastung der ibrigen Fliisse der BRD durch die Phosphatdiin-
gerproduktion diirfte wegen der wesentlich geringeren Anzahl
der in ihren Einzugsgebieten liegenden Produktionsanlagen er-
heblich niedriger sein.

Unsere Abschdtzungen unter 1. und 2. zeigen insgesamt,
daB die Uran- und Radiumbelastung der Fliisse der Bundesrepu-
blik durch Phosphatdiingemittelproduktion und -anwendung unter
sehr konservativen Annahmen Werte von maximal etwa 0,2 pCi/l
im Jahresmittel erreicht, was einer etwa 30 %$-igen Zunahme
der natilirlichen Aktivitdtskonzentration entspricht, wahr-
scheinlich aber im Mittel erheblich unter diesen Werten liegt
- selbst wenn man einen inzwischen etwas hdheren PZOS—Ver—
brauch beriicksichtigt (1977/78: 8,73 x 10° t P,0).
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Tabelle 1 *) Gesamtabsatz in der BRD; Abweichung von Spaltensumme
durch geringfigige Unvollstdndigkeit der Kreis-
© &, @ . statistik-Daten ‘r:6_.
Mittlerer jahr- PpOs-Aufwand im j GesamtfluBwasserbeaufschlagung | Aktivitdatskonzentrations-
licher AbfluB Einzugsgebiet bei 10 % Abwaschung zunahme im Jahresmittel
in km3/a in 10%t/a in ci/a in pCi/l
=)
Yiat | Ra-226 Ysat Ra-226
Rhein insgesamt 68,49 23,10 1,45 ’ 1,00 0,02 0,01
davon: Main 6,31 6,74 0,424 ! 0,293 0,07 0,05
Zufldsse aus BRD insgesamt 29,70 23,10 1,45 ! 1,00 0,05 0,03
——— . o o i o < . i e 4 S D S 0 S S e e e e e S B s e e -i,_- - -
Elbe 25,72 4,23 0,266 : 0,183 0,01 0,01
Zufldsse aus BRD 4,26 4,23 0,266 f 0,183 0,06 0,04
i i i G 0 i s ol . e e e . 1"___ B —
Weser 11,36 12,29 Oy V13 | 0,533 0,07 0,05
Ems 3,41 3,50 0,220 0,152 0,06 0,04
Donau 45,13 19,13 1,20 0,830 0,03 0,02
Zuflldsse aus BRD 24,52 19,13 1,20 0,830 0,05 0,03
Zuflisse zur Maas 1,04 L:17 0,074 0,051 0,07 0,05
Zuflisse zur Ijssel 0,82 0,59 0,037 0,026 0,05 0,03
Direkte Zuflisse
zur Nordsee 2,15 2,43 0,153 0,106 0,07 0,05
zur Ostsee 1,01 3,18 0,200 0,138 0,20 0,14
GesamtabfluB aus BRD 159,11 70,94 %) 4,46 3,08 0,03 0,02
Gesamtzuflisse aus BRD 77,00 70,94 4,46 3,08 0,06 0,04




Anhang

Tabelle 2: Spezifische Aktivitdten in Neben- und Abfallprodukten der
Phosphatdiingemi ttelproduktion und in Phosphatfuttermitteln.

Spezifische Aktivitdt in nCi/kg

s Ra-226 Th K-40
nat

1. Neben- und Abfallprodukte

"HZSO4—Gips" (Castrop-Rauxel) 28,6 0,1 =

"HNO3-Gips" (Castrop-Rauxel) 0,4 041 -

Gipshalbhydrat aus Kola- &4 1.0 _

phosphat (Liineburg) g E

Gips vom Planfilter 18,2 0.5 .

(Nordenham) é ¢

"Umwandlungskalk" 0.9 0.03 _

(Ludwigshafen) ’ !

Kalk aus Sedimentphosphat 4,5 0.05 _

(Nordenham) . ’

Kalkammonsulfat 0,3 - =

(Ludwigshafen) r

Agrivec KB 30 (Liineburg) 22 2,0 1,0

Ablagerung aus AufschluBitank el *) 161,4 2,8 n.b.*)

(Nordenham)

Rickstand aus Rohphosphat- 5.0 25 1.9 0.9

AufschluB (Castrop-Rauxel) i ¥ ? !

Abwasser (Ausgang Waschanlage, 2.0 0,03 0,09 1,5

Castrop-Rauxel) i ’ é §

2. Phosphat-Futtermittel

Mineral-Kraftfutter 0,6 0,04 53 13,0

Futtermittel 18 SE 7,4 0,5 0,2 3,7

*) nicht bestimmt





