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Die Radioaktivitit von Regenwasser und Staub
wihrend der Zeit vom 1. 6. 1957 bis 1. 7. 1958

Von R. Miiller und J. Baumler

(Aus dem kantonalen Laboratorium Basel-Stadt)

Die zunehmenden Atombombenversuche haben zu einer weltweiten Vertei-
lung der dabei entstehenden radioaktiven Spaltprodukte gefithrt. Einige dieser
Radio-Isotopen besitzen eine sehr grosse Halbwertszeit und werden zudem leicht
im menschlichen Organismus einverleibt, wo sie zu Schadigungen fithren kon-
nen. Die wichtigsten Vertreter dieser Gruppe und deren Eigenschaften sind in
Tabelle 1 zusammengestellt.

Tabelle

Plzyszkalzsc/ze Eigenschaften und maximal "ulasszge Konzentrationen einiger
praktisch wichtigen Radioisotopen

/0 Spalt- )
produkte Maximal zuldssige Mengen
Radioaktives Isotope Strahlung Hall;;‘tarts- Ke[:'i(e:};:pl.
von 235(; |im Kérper | im Wasser | in der Luft
239py  |uC/Kbrper| 1tC/cm? (Clem?

Kohlenstoff-14 14¢ 3 5600 a — 260 8.10-2 1072
Strontium-89 89sr 3 53d 4,6 2 7.10-% 210"
Strontium-90 90sr 3 25a 5,0 ] 8.10~7 2.10°10
Zirkon-95 957r B,y 65 d 6 10 0,4 8.10°8
Jod-131 181] B,y 8,1d 2,8 0,6 6.107° 6.107°
Casium-137 137Cs B,y 33a 6,0 98 21078 2.1¢+
Barium-140 140Ba B,y 12,8 d 6,1 1 5.104 210
Cer-144 144 Ce B,y 275d 5,3 1 8.1073 2,102
Plutonium-239 | 239py o,y 24 000 a — 0,04 6.10°6 2.10-12

Aus der Schweiz liegen zur Zeit tiber den Fallout einzig die Resultate der in
der metereologischen Anstalt Payerne durchgefiithrten Messungen vor betreffend
die Aktivitat der Luft und des Regenwassers, die von der Eidgenossischen Kom-
mission fir die Ueberwachung der Radioaktivitat ') mitgeteilt wurden. Weitere
Messtellen dieser Kommission sollen im Laufe des Jahres 1958 in Betrieb gestellt
werden.

Gegenstand der vorliegenden Untersuchung ist die Gesamtaktivitit von Re-
genwasser und Staub in Basel sowie die zeitliche Abnahme der Aktivitat im
Regenwasser.

Folgende zwei Griinde veranlassten uns, neben den Bestimmungen der Ra-
dioaktivititen in Lebensmitteln 2), die aus der Atmosphare zu uns gelangenden
aktiven Spaltprodukte zu untersuchen:
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1. Die durch die Nahrung aufgenommenen radioaktiven Isotopen stammen
zum grossten Teil via Boden, Wasser, Pflanze, Tier aus den radioaktiven Nie-
derschlagen (vgl. Schema 1).

Staub + Regen
X F

Boden

A// \H

Pflanze ——> Tier < W asser

\*lk/

Mensch

Schema I: einige mogliche Wege der Akkumulierung von radioaktiven Stoffen

Wenn wir also die Radioaktivitat des Fallouts ermitteln, so konnen wir uns
daraus ein Bild tiber den Gehalt an Radio-Isotopen in den einheimischen Le-
bensmitteln, wie Obst, Gemiise, Milch usw., machen. Da immer einige Zeit ver-
streicht, bis die Spaltprodukte der Niederschlige in die Pflanzen gelangen und
das betreffende Gemiise oder Obst geerntet wird, erlauben uns die Falloutmes-
sungen schon vorher die Gréssenordnung der zu erwartenden Aktivitat im Ge-
miise und Obst usw. einigermassen abzuschitzen. Nebenbei sei bemerkt, dass
auch die Verunreinigungen der Gewasser durch die Abwasser von Kliniken und
Industrien, die mit radioaktiven Isotopen arbeiten, zu beriicksichtigen sind; diese
sind jedoch vorldaufig noch so gering, dass sie vernachlassigt werden konnen.

2. Die Untersuchungen der U.S.-Atomenergie-Kommission zeigen, wie Libby
und andere ?) mitteilten, dass die Aktivitaten des Fallouts in den europaischen
Breitengraden die hochsten Werte erreichen. Messungen von Langendorff und
Mitarbeiter 4) bestatigen dies; ausserdem geht aus ihren Radioaktivitdtsbestim-
mungen hervor, dass die Gebiete Siiddeutschlands wesentlich stiarker betroffen
werden als die tbrigen Teile Deutschlands.

I. Radioaktivitit des Regenwassers

Die Ergebnisse der jeweils nach 48 Stunden bestimmten Gesamtaktivitat
des Regenwassers (nach Abklingen der natiirlichen kurzlebigen radioaktiven
Isotopen), sind in den Tabellen 2 und 3 graphisch dargestellt.
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Tabelle 2
€ fered Radioaktivitiit des Regenwassers
vom 1. 6. 1957 bis 31. 12. 1957

A0

i

195F Juni Juli August September Oktober November Dezember 185 %

Tabelle 3
il
e Sfem Radioaktivitit des Regenwassers
vom 1. 1. 1958 bis 1. 7. 1958

Ac® |
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1958 Janvar Febrvar Maérg Rpril Mai Juni 1958
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Dieser Unberblick tiber die Zeitspanne vom 1. 6. 1957 bis 1. 7. 1958 zeigt
einesteils die jahreszeitlichen Schwankungen und andererseits den Einfluss von
neuen Kernexplosionen auf die Gesamtaktivitiat des Regenwassers.

Die auf anfangs Juli, mitte August und den Monat September 1957 entfal-
lenden Spitzenwerte diirften als Folgen der im Sommer 1957 zahlreich durch-
gefithrten Testexplosionen von Kernwaffen angesehen werden. Auch die ver-
einzelten Spitzen zu Beginn des Jahres 1958 (6. 1. oder 20. und 21. 2.) rithren
von stattgefundenen Atombombenversuchen her. Der Anstieg der Aktivitat im
Frihling 1958 hingegen, entspricht ebenso wie die verhaltnismassig kleinen
Aktivititen in den Wintermonaten, den jahreszeitlichen Schwankungen, wie
sie bereits mehrfach beschrieben wurden. Insbesondere im Frithjahr gelangen
grossere Mengen Spaltprodukte aus dem «Reservoir» der Stratosphire, wohin
sie durch die Wasserstoffbomben hinaufgeschleudert wurden, wieder in die
Troposphire und werden hier mit dem Regen ausgewaschen.

a) Messmethode

Die Regenwasserproben sammeln wir auf der Dachterrasse unseres Labora-
toriums, das sich im westlichen Teil (gegen das Elsass zu) der Stadt Basel befin-
det. Als Sammler dient uns ein Blech von einem Quadratmeter Oberfliche, das
mit einem Schutzanstrich aus Kunstgummi 3) versehen ist. Das Wasser fliesst
durch eine kleine Oeffnung in eine Polyaethylenflasche, die jeweils morgens um
08.00 Uhr ausgewechselt wird.

Nach Bestimmung des Volumens wird ein Liter Regenwasser in einer Platin-
schale auf dem siedenden Wasserbad eingedampft. Bei stark verunreinigtem
Wasser glithen wir die Schale schwach aus. Den Riickstand 16st man in 10 ml
Salzsaure (10 °0) und misst in einem Flissigkeitszahlrohr die Gesamtaktivitat
nach 48 Stunden. Alle Messungen werden mit einem dekadischen Impulsunter-
setzer (Landis & Gyr) durchgefithrt. Zur Eichung der Zahlrohre dient uns Ka-
liumchlorid.

b) Uergleich mit der Strontiumoxalatfillung

Um das etwas zeitraubende Eindampfen zu vermeiden, haben wir folgendes
Verfahren erprobt: Zu 500 ml Regenwasser wird 1 ml Strontiumchlorid (1 ml =
100 mg Sr™’) zugesetzt und anschliessend mit wenig Ammoniumoxalat das schwer
losliche Strontiumoxalat ausgefallt. Der durch ein ebenes Filter filtrierte Nieder-
schlag wird im Vakuumexsikkator getrocknet und zur Messung in einem Alu-
miniumschdlchen vor das Fenster eines Glockenzdhlrohres (mit Glimmerfenster
von 2 bis 3 mg/cm? Flachengewicht) gelegt. Viele der bei einer Kernexplosion
entstehenden Spaltprodukte (Ce, Zr, Y, Pr, La, etc.) bilden ebenfalls schwerlos-
liche Oxalate und werden vom Strontiumoxalatniederschlag mitgerissen.

In Tabelle 4 sind die Aktivititswerte der Strontiumoxalatfillung und die-
jenigen des Trockenriickstandes einander gegentibergestellt.
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Tabelle 4

Radioaktivitit von Regenwasser: Uergleich der Werte von Trockenriickstand
und Strontiumoxalatfillung

I Radioaktivitat des Trockenrtickstandes in 10-7p.C/cm?®
IT Radioaktivitdt der Strontiumoxalatfdllung in 10-7p.C/cm?®

Datum I IT Datum I I
9. 8.57 10 11 19. 2.58 2.9 0,8
13. 8.57 41 88 21. 2.58 4.5 2.5
15; 8. 57 5,8 1.3 2212, 58 3,2 2.3
13. 9. 57 1,7 1,5 24. 2.58 2,6 1
21, 9. 57 5,7 5.5 13. 8. 568 4,2 1,4
22. 9.57 8,3 162 14. 3. 58 1,6 1.5
23. 9.57 3.2 6,2 19. 3. 58 4.8 2.9
25. 9. 57 2 2.3 27. 3.58 22,6 16,9
30. 9,57 14 16 30. 3.58 23,9 18,7
16.10. 57 4.5 4.2 3. 4.58 6,3 4.7
19. 10. 57 5,2 3,6 6. 4.58 7,0 6,6
22.10. 57 3,5 2,8 10. 4. 58 10,8 17,2
5. 11,57 2.2 2.2 15. 4. 58 12,5 9,3
7.12. 57 5,1 3.7 16. 4. 58 5,8 5,4
5. 1.58 5,7 3.9 27. 4.58 6,9 4,0
6. 1.58 4.5 4,7 15.. 5. 58 22 13,8
7. 1:.58 3,9 3,6 16. 5.58 6,1 5,9
9, 1.58 1.3 1,0 17. 5.58 2,2 1 K971
19~ 1.:58 15 0,8 27. 5.58 7.9 2.
22. 1.58 1,6 1,2 2. 6.58 30,4 16,9
26. 1.58 0,9 1,4 3. 6.58 10,6 5,5
6L ZL58 3.4 1,8 7. 6. 5% 9,6 7.9
7. 2.58 2,0 1,6 20. 6.58 3,8 1,6
8. 2.58 1,5 0.9 21:. 6.53 5.5 9.5
11. 2. 58 4.0 1,9 24. 6.58 4,7 1,7
L7 2258 3,4 2:5 26..6. 58 6,1 4.5

Dieser Vergleich zeigt, dass die Aktivitiaten der Strontiumoxalatfallung zum
grossten Teil etwas niedriger liegen als diejenigen der Trockenriickstinde. Eine
Ausnahme finden wir einzig bei den hohen Werten im August und September
1957, wobei die Radioaktivitat des Strontiumniederschlages gegentber dem Trok-
kenriickstand erhoht ist. Die zunachst merkwiirdig erscheinende Tatsache kann
durch die Verwendung von verschiedenen Zahlrohren erklirt werden. Das
Stirnfensterzahlrohr (fir die Strontiumféillung) ist bedeutend empfindlicher als
das von einem Glasmantel umgebene Flissigkeitszahlrohr (fir den Trockenriick-
stand). Beim Glockenzahlrohr werden energiearme 3-Strahlen und starke -
Strahlen noch registriert, die beim Flissigkeitszahlrohr nicht mehr erfasst wer-
den.

Auch die Parallelversuche mit Ionenaustauschern, wie sie Hinzpeter ®) be-
schreibt, zeigen kleinere Werte als diejenigen des Trockenrtickstandes.
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Der Vorteil der Strontiumfallung liegt darin, dass man ein pulverformiges
Praparat erhilt, das sich zur Aufbewahrung und zur Messung der zeitlichen
Abnahme der Radioaktivitat besser eignet. Wir bestimmen die Gesamtaktivitat
immer im Trockenriickstand. Doch wird gleichzeitig in 2 bis 8 Proben jeder
Regenperiode die Strontiumfallung durchgefithrt, die wir zur Messung der Akti-
vitatsabnahme benutzen.

¢) Zeitlicher Abfall der Radioaktivitit

Eine Beurteilung der erhaltenen Messresultate auf Grund der Gesamtaktivi-
tat kommt nur einer vorlaufigen Orientierung gleich. Aussagen tiber die Gefahr-
lichkeit konnen erst gemacht werden, wenn die Zusammensetzung des Isotopen-
gemisches wenigstens zum Teil bekannt ist. Da die radiochemische Auftrennung
der einzelnen Spaltprodukte eine umfangreiche Arbeit erfordert, haben wir die
zeitliche Abnahme der Radioaktivitat gemessen, um so einen Anhaltspunkt tiber
den Gehalt an langlebigen Spaltprodukten zu erhalten. Diese Zerfallskurven,
wie sie in Tabelle 5 zusammengefasst sind, geben uns Aufschluss tiber die mog-
lichen Radioisotopen des Fallouts.

%

A0D

S | Tabelle 5

Zeitlicher Abfall der Radioaktivitdit von Regenwasser
go

7o
¢o

50

4o ) Dea. 57
Feb.5¢
30
20 . Jan.58
okt - Nov. §7
A0
Sept. 87
P e 7 T P e S P T T S ST S e
10 20 50 Aoo A50 00 T@ge

Aus dem Verlauf dieser Zerfallskurven ist ersichtlich, dass die hohen Radio-
aktivititen der Niederschlage im Monat September 1957 sehr rasch abklingen.
Bereits nach einem Monat ist die Radioaktivitat auf einen Drittel gesunken, was
darauf schliessen ldsst, dass es sich um junge Spaltprodukte mit kurzer Halb-
wertszeit handelte. Tatsachlich fanden im August und September 1957 zahlreiche
Testexplosionen von Atombomben statt. Die Zerfallskurven der darauf folgen-
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den Wintermonate zeigen einen langsamen Abfall. Im Februar hingegen ist
wieder ein rasches Absinken feststellbar, was sich mit neuen Kernexplosionen
zu Beginn des Jahres (England, Russland) erkldren lasst.

II. Radioaktivitit des Staubes
a) Messmethode

Zur Probenfassung beniitzen wir die Staubsammelgefdsse nach Lobner7),
bestehend aus einem Trichter (Oberflache 735 cm?), unter dessen Hals eine Auf-
fangflasche steht. Das Regenwasser wascht den abgesetzten Staub in die Fla-
sche: vor dem Auswechseln derselben wird der am Trichter anhaftende Staub
mit destilliertem Wasser in den Behélter gesptilt. Der Trichter ist seitlich durch
ein weitmaschiges Drahtgeflecht vor grosseren Teilen (Blatter, Aeste, Papier
usw.) geschiitzt. Am Ende jedes Monats wird die Auffangflasche ausgewechselt.
In der Mitte des darauf folgenden Monats wird die Messung der Radioaktivitat
durchgefiihrt, so dass die Proben im Zeitpunkt der Bestimmung im Durchschnitt
einen Monat alt sind. Die Messung selbst erfolgt einerseits im wasserunléslichen
Teil, der nach dem Abfiltrieren geglitht wird und andererseits in dem durch
Eindampfen konzentrierten wasserloslichen Teil.

b) Resultate

In Tabelle 6 ist die Radioaktivitit des Staubes pro Monat und pro 100 m*
Flache dargestellt.

Tabelle 6

Radioaktivitit der Staubsammelgefisse (Staub und Regenwasser)

/"C/AC’OW‘II

A0

54

48

0,4

w X I I @M 1 I T N Y ¥
1957 1958
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Diese Zahlenwerte setzen sich aus den dem Staub anhaftenden radioaktiven
Partikeln und der Radioaktivitit des Regenwassers zusammen. Addiert man die
Anzahl Microcurie (entsprechend der gesammelten Wassermenge) der einzelnen
Regenwasserproben eines Monats, so ist diese Summe kleiner als die in den
Staubsammelgefdssen gemessene Radioaktivitat. Daraus geht deutlich hervor,
dass der Staub selber eine gewisse Radioaktivitit besitzt. Der Verlauf der Kurve
geht ungefdhr parallel den Werten der Regenwassermessungen.

Ein Staubsammelgefdss war im St. Johannquartier (Industriequartier) aufge-
stellt, ein weiteres auf dem Bruderholz (Villenquartier auf einer kleinen An-
hohe). Die Werte der beiden Probenstellen differierten nur wenig voneinander.
Wohl erwiesen sich die Staubproben aus dem Industriequartier mengenmassig
als etwa doppelt so gross wie diejenigen auf dem Bruderholz, doch waren die
Unterschiede, was die Radioaktivitdt anbetrifft, weniger ausgepragt. Die Akti-
vitaten der aus dem Industriegebiet stammenden Proben waren im allgemeinen
nur um 10 bis 20 Prozent héher als diejenigen des auf der weniger dicht be-
siedelten Anhche gesammelten Staubes.

Zusammenfassung

Die Ergebnisse der Radioaktivititsmessungen von Regenwasser und Staub in Basel
wahrend der Zeit vom 1. 6. 1957 bis 1. 7. 1958 werden mitgeteilt.

Neben der Gesamtaktivitat nach 48 Stunden wurde auch die zeitliche Abnahme der
Radioaktivitat verfolgt.

Résume

Depuis le 1. 6. 1957 jusqu’au 1. 7. 1958 on a mesuré la radioactivité de la pluie et de
la poussiére de 'air a Bale.
On décrit également la diminution de la radioactivité au cours du temps.

Summary

The radioactivity of rainwater and air dust at Basle from 1st June 1957 until Ist
July 1958 has been determined. The rate of the radioactive decay is also described.
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