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3. ALLGEMEINE UBERWACHUNG

3.1. LUFT, NIEDERSCHLAGE, FLUSSWASSER, BODEN, GRAS

H. Surbeck und G. Ferreri Sektion Uberwachung der Radioaktivitit (SUeR)
Bundesamt fiir Gesundheitswesen, ch. du Musée 3,
1700 Fribourg

3.1.1. Zusammenfassung

Die Aktivitat kiinstlicher Radionuklide war auch 1994 in den Niederschldgen von Cernier
(NE), Fribourg, Valsainte (FR), Davos und Locarno und im Flusswasser der Rhone und des
Ticino sehr tief. 137Cs war nur in wenigen Proben im mBq/Liter-Bereich feststellbar.

In den Aerosolproben waren die Aktivititen kiinstlicher Radionuklide 1994 sehr tief. Nur dank
den grossen Lufidurchsdtzen bei den Stationen Oberschrot/FR und Mte Ceneri/TI konnten
noch Spuren von 137Cs und vereinzelt 134Cs nachgewiesen werden.

In Bodenproben war der Einfluss des Tschernobyl-Fallouts von 1986 nach wie vor deutlich zu
erkennen, in Grasproben nur vereinzelt.

3.1.2. Messprogramm

Die Gruppe "Allgemeine Uberwachung" ist fiir die Uberwachung der Umweltradioaktivitit
ausserhalb des Nahbereichs kerntechnischer Anlagen verantwortlich. Sie fithrt zudem die y-
spektrometrischen (und zunehmend auch a-spektrometrischen) Laboranalysen fiir die gesamte
Sektion durch. Lebensmittel werden gemiss der neuen StSV von den kantonalen Laboratorien
(mit unserer Hilfe) iiberwacht.

Die von unserer Gruppe durchgefiihrten Radon-Untersuchungen sind im Kapitel Radon und
im Kapitel "Natiirliche Radionuklide im Wasser" erwihnt.

3.1.3. Methodik

Probenahme und Probenvorbereitung fiir die routineméssige gammaspektrometrische Analyse

wurden in fritheren Jahresberichten beschrieben. Neue Methoden fiir die Analyse von Trink-
wissern sind im Kapitel "Natiirliche Radionuklide im Wasser" zu finden.
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Ergebnisse

Untenstehend werden nur die Resultate der Proben gezeigt, die geméss dem Probenahmeplan
genommen und im Labor der SUeR gemessen wurden. Resultate von Proben aus der Umge-
bung von kerntechnischen Anlagen sind hier nicht enthalten; dafiir existiert ein separates
Kapitel (Kapitel 4). Resultate fiir Lebensmittel sind im Kapitel "Lebensmittel” und fiir
diverse Boden- und Grasproben, die von anderen Labors gemessen wurden, im Anhang zu
diesem Kapitel aufgefiihrt (Tab. 3).

Aerosolproben

a) Hohenflugfilter

Figur 1 zeigt die der Resultate der Messungen an Hohenflugfiltern seit 1990. Nicht nur die
7Be-Aktivitit steigt innerhalb der Tropopause (ca 11'000 m ii M) steil an, sondern auch die
Cs-Aktivitdt. Das 137Cs/134Cs-Verhiltnis zeigt, dass das Cs-Inventar in der Stratosphére im
wesentlichen vom Unfall in Tschernobyl stammt. Aus den Daten in Figur 1 ist auch
ersichtlich, dass ein erheblicher Transport von Cs aus der Stratosphére in die Troposphére
stattfindet.
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Fig.1 Be, "**Cs und *'Cs auf den Hohenfiltern seit 1990. ZumVergleich sind auch Werte
fiir die High-Volume-Sampler in Oberschrot/FR und Monte Ceneri/TI im September
1994 eingetragen.



-B3.1.3 -

b) Aerosol-Sammler mit grossem Durchfluss

Die Daten die mit den beiden Aerosolsammlern 1994 gewonnen wurden, sind in der Figur 3
zu sehen.

Die 137Cs-Werte auf dem Mt. Ceneri/TI liegen deutlich hoher als in Oberschrot/FR, was auf
die héhere Aktivitét der resupendierten Teilchen im Tessin zuriickzufiihren sein konnte. 134Cs
konnte 1994 in Oberschrot/FR nicht mehr und auf dem Mt. Ceneri/TI nur noch vereinzelt
nachgewiesen werden (Nachweisgrenze ca. 0.3 micro-Bgq/m3).

Figur 4 zeigt den Verlauf der 7Be- und 210Pb-Aktivitdts-Konzentrationen fiir beide Stationen.
Wihrend die 7Be-Werte nordlich und siidlich der Alpen praktisch gleich gross sind, sind die
210Pb-Konzentrationen in Oberschrot/FR meist deutlich héher als auf dem Mt. Ceneri/TI. Eine
mogliche Erkldrung dafiir konnte sein, dass nordlich der Alpen der Beitrag kontinentaler Luft
grosser ist als siidlich der Alpen.

Wihrend des Ausfalls des Gerites in Oberschrot/FR wurden die Filter des kleinen Aerosol-
sammlers in Fribourg gemessen. Die 137Cs-Aktivitét lag 1994 in allen mit dem kleinen Aero-
solsammler erhobenen Proben unter 20 micro-Bq/m3.
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Fig.2 Standorte der Aerosol-Sammler der SUeR.



(2€1-s0) (w/bar (2e1-sQ) (w/bayi
o o

-B3.14-

8000

[{<] < N ©0 <t N
- - - - (-] © <t N o L od - - - (-] © < N o
E_ — 3 L - — 1 — L — - \—r 4 1 _ 1 — 1 —
o rlu .w ....... w ...lv
e m. - 5%
- -
maO oaoO
B1¢ Ix
. N O 5. o A o |
<
........ o v
o
® &
@
(1)
rF—
Q
)
2
............................................... =) e
«~N
- I ) I T e
] :
£ “ .
m : ; o
s e o S © Ol
2 : P :
9 : 38 :
: ; a.m : - :
" : m ® :
: : MB m :
L A e e = | | | | | | |
o o o o ) o o o o o ) o )
S 8 8 8 8 8 & s 8 8 8§ 8 8 g8 &8 °
~ © ) F » « - © ~ © S = e Q =
- ¢ -
(0Lz-ad ‘2-e9) w/beay (012-9d ‘2-28)  w /ban

50

40

30

Woche 1994

20

10
Be, 2“Pb und '*’Cs-Konzentration in Aerosolproben an den Stationen

Oberschrot/FR und Monte Ceneri/TI.

Fig. 3



-B3.1.5-

10000

9000 - | - = Oberschrot -
) —o— Mte. Ceneri

8000

7000

6000

5000

4000

Be-7 [HBq/m?]

3000

2000

1000

3500

o PN Oberschl‘ot ........................ A TR W MR RSN PR AN RPN R AR I ................. -
—o— Mte. Ceneri

3000 |- : E AL

2500

2000

1500

Pb-210 [ HBq/m?)

1000

500

Woche 1994

Fig. 4 Vergleich des Verlaufs der Be- und 2'°Pb-Konzentrationen in Aerosolproben
nordlich der Alpen (Oberschrot/FR) und siidlich der Alpen (Mte. Ceneri/TI).
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Regen und Trockenstaub-Ablagerungen

Die 137Cs-Aktivititen im Regen von Cernier/NE, Davos/GR, Fribourg, Locarno und
Valsainte/FR lagen 1994 in allen Monatsproben unter 10 mBq/Liter.

Die Aktivitdten des natiirlicherweise vorhandenen 7Be in den Regenproben sind in Figur 5 zu
sehen.

Be-7 im Regen 1994
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Fig. 5 'Be im Regen an den Standorten Cernier/NE, Davos/GR, Fribourg, Locarno und
Valsainte/FR.

An einer Stelle in der Schweiz, in Locarno-Monti, werden Regen und Trockenstaubab-
lagerungen separat gesammelt. Figur 6 zeigt einen Vergleich der Nass- und Trockendeposition
des "Be. Die Ablagerung mit dem Regen iiberwiegt deutlich.
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Fig. 6 7Be-Ablagerungen mit Regen und Trockenstaub (TST) in Locarno-Monti.

Die Ablagerung von 137Cs ist auf dieser Figur nicht angegeben, da die 37Cs-Aktivititen
sowohl im Regen als auch im Trockenstaub 1994 kaum je iiber der Nachweisgrenze lagen. Sie
betrédgt aber sicher zwei Grossenordnungen weniger als fiir das 7Be.

Flusswasser

Die 137Cs-Aktivitdten lagen 1994 in den monatlichen Sammelproben aus der Rhone im Wallis
und aus dem Ticino bei Contone unter 30 mBg/Liter (monatliche Sammelproben). Wegen der
kleinen Wassermengen, die wir aus der Rhone bei Genf erhielten, lag die Nachweisgrenze fiir
diese Proben bei 120 mBg/Liter. Sie wurde in keinem Monat iiberschritten.

Erde
Die 137Cs-Aktivitdten im Boden zeigen das schon 1986 festgestellte Muster des Tschernobyl-

Fallouts (Tab. 1). Bei der Probe von Davos-Stillberg tiberwiegt das 137Cs des Fallouts aus den
60er-Jahren.
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Die 137Cs-Aktivititen liegen in allen Proben in Tab. 2 unter 60 Bq/kg Trockensubstanz. Zum
Vergleich betrégt die natlirliche 40K-Aktivitdt in diesen Proben im Mittel ca. 900 Bg/kg

Trockensubstanz.

Tab.1: 40K-, 134Cs- und 137Cs-Aktivititen in Bodenproben. Werte in Bg/kg
Trockengewicht, bezogen auf das Probenahmedatum. Wenn nicht anders

angegeben, wurde die Schicht 0-5 cm erhoben.

Ort Probenahme- Y ¢ Bics B¥es
datum
Rossberg-Kemptthal/ZH 03.01.94 320+ 15 4+1 83+4
Arenenberg / TG 03.05.94 390 + 20 3+1 80+8
Grangeneuve / FR 31.05.94 400 + 20 <04 10+£1
Chur/ GR 16.05.94 810+40 <1.0 4+1
Sessa / TI 10.06.94 520+ 25 16+ 1 410+ 20
Rasa / TI 13.06.94 490 + 25 161 420+ 20
Rodi-Fiesso / TI 07.06.94 370+ 20 8+1 210+ 10
Davos-Stillberg / GR 28.06.94 600 + 30 2+1 160 + 8
Tab.2: 40K -, 134Cs- und 137Cs-Aktivitdten in Grasproben. Werte in Bq/kg Trockenge-
wicht, bezogen auf das Probenahmedatum.
Ort Probenahme- UK Bics ¥cs
datum
Grangeneuve / FR 28.06.93 930 £ 45 < 2 <3
Arenenberg / TG 03.05.94 880 + 45 <1 <1
Chur/ GR 16.05.94 870 + 45 <1 < 2
Grangeneuve / FR 31.05.94 800 + 40 <2 <5
Davos / GR 28.06.94 780 + 40 <1 591
Intragna / TI 21.07.94 830+ 40 26+0.9 56.3+3
Rodi-Fiesso / TI 25.07.94 600 + 30 1.3+0.6 18.9+2
Saignelegier / JU 26.07.94 810+ 40 < 2 322
Sessa/ TI 27.07.94 780 + 40 <2 <5
Davos / GR 29.09.94 1023 + 50 <1 <2
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Tab. 3: Ubersichtstabelle: Erde- und Grasproben 1994

Alle Messungen ohne Umgebung der KKW
Angaben in Bq/kg Trockensubstanz

Messung durch KL: BL, BS, GR, JU, LU, TI; IRA Lausanne, AC-Labor Spiez, SUER Fribourg

Probe Ort Datum K-40 Cs-134 Cs-137 Sr-90
Erde Lausanne 18.10.94 550+30 1+0.2 20+1 3.2+0.3
Erde Grangeneuve/FR 31.5.94 400+20 <04 10+1 2.4+04
Erde Susten-Phyn/VS 28.7.94 720+40 2.7+0.3 11.0£0.7 0.3+0.12
Erde Miirren/BE 14.6.94 470+30 <l 22+1 31.9+2.5
Erde Fahmi-Thun/BE 7.7.94 430+30 <1 18+1 7.3+0.5
Erde Diesse/BE 7.7.94 390+20 0.7+0.1 30+1 6.4+0.5
Erde Sissach/BL 27.6.94 545+20 3.4+0.4 49+1 4.9+0.3
Erde St. Urban/LU 11.4.94 610+20 <0.12 17+0.7 -—--
Erde Rasa/TI 13.6.94 490+25 16+1 420+20 -—-
Erde Rodi-Fiesso/TI 7.6.94 370+20 8+1 210£10 8.5+0.4
Erde Sessa/TI 10.6.94 520+30 161 410+20 11.2+0.5
Erde Chur/GR 16.5.94 810+40 <l 4+] 0.64+0.16
Erde Davos-Stilberg/GR 28.6.94 600+30 2+1 160+8 28.9+0.7
Erde Arenenberg/TG 3.5.94 390+20 3+l 80+8 2.2+0.3
Erde Rossberg-Kemptthal/ZH 3.1.94 320+20 4x1 83+4 -
Gras Lausanne 18.10.94 1060+60 <1.6 2.1+0.1 11.2+0.2
Gras Grangeneuve/FR 28.6.93 930+45 <2 <3 -—--
Gras Grangeneuve/FR 31.5.94 800+40 <2 <5 2.5+0.1
Gras Saignelégier/JU 26.7.94 810+40 <2 3.242 --ee
Gras Susten-Phyn/VS 28.7.94 940+50 <13 <l4 0.95+0.11
Gras Miirren/BE 14.6.94 480+40 <1 3.3+0.3 20.0+1.5
Gras Fahmi-Thun/BE 7.7.94 1560+80 <0.8 <0.6 6.8+0.7
Gras Fahrni-Thun/BE 12.10.94 970+40 <09 0.9+0.3 4.3+0.4
Gras Diesse/BE 7.7.94 1070+60 <0.7 <0.5 6.5+0.7
Gras Diesse/BE 12.10.94 1190+40 <0.9 0.9+0.2 1.3£0.2
Gras Sissach/BL 27.6.94 1350430 <05 1.0+0.2 5.2+£0.2
Heu Roveredo/GR 18.8.94 380+40 <2 26+2 ---
Heu Verdabbio/GR 18.8.94 670+50 <2 2542 -—--
Heu Cama/GR 18.8.94 730+40 <2 20+1.3 ———-
Gras 1) | Rasa-Intragna/TI 13.6.94 860+50 1.3+0.4 64+4 -
Gras 2) | Rasa-Intragna/TI 7.6.94 830+40 2.6+0.9 56.3+3 -
Gras 1) | Rodi-Fiesso/TI 7.6.94 800+50 <18 7.4+0.8 4.4+0.1
Gras 2) | Rodi-Fiesso/TI 10.6.94 600+30 1.3+0.6 18.9+2 13.8+0.3
Gras 1) | Sessa/TI 10.6.94 780+50 <17 5.0+0.6 28.5+0.5
Gras 2) | Sessa/TI 13.6.94 780+40 <2 <5 25.0+0.4
Gras Chur/GR 16.5.94 870+45 <l <2 1.03+0.09
Gras Davos/GR 29.9.94 1023+50 <1 <2 15.3+0.4
Gras Davos/GR 28.6.94 780+40 <1 5.9+1 42.4+0.5
Heu Vicosoprano/GR 16.6.94 720+50 <2 24+2 -—--
Heu Castasegna/GR 16.6.94 600+50 <2 40+3 ---
Heu Poschiavo/GR 22.7.94 580+40 <2 15+2 ----
Heu Poschiavo/GR 3.8.94 240+40 <2 19+2 ———-
Heu Poschiavo/GR 3.8.94 550+40 <2 10+1.4 ——--
Heu Poschiavo/GR 18.8.94 830+50 <2 11£2 -—-
Gras Arenenberg/TG 3.5.94 880+45 <l1 <1 1.2+0.1

1) = Gras 1. Schnitt;

2) = Gras 2. Schnitt.
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3.2. TRITIUM-, KOHLENSTOFF-14-, ARGON-37- UND KRYPTON-85-
AKTIVITATEN IN UMWELTPROBEN

H. Loosli, U. Schotterer und H. Biirki

Abt. Klima- und Umweltphysik, Physikalisches Institut, Universitét Bern
Sidlerstr. 5, 3012 BERN

W. Weiss Institut fiir Atmosphérische Radioaktivitidt, Bundesamt fiir Strahlenschutz
Rosastrasse 9, D-79098 FREIBURG IM BREISGAU

3.2.1. Zusammenfassung

Erhohungen der “C Konzentration relativ zu Referenzstationen lassen sich in Baumbldttern
aus der Umgebung der Siedewasserreaktoren Leibstadt und Miihleberg, aus der Umgebung
des Reaktors Saphir des PSI und aus der Umgebung des alten Verbrennungsofens der CIBA
in Basel nachweisen. Die maximalen Netto A14C-Werte betragen fiir die beiden Kernkraft-
werke ca. 100 %o, fiir die beiden anderen Standorte ca. 200 bzw. 400 %o. Obschon sich diese
Konzentrations-Erhohungen leicht messen lassen, sind sie fiir den Strahlenschutz nicht rele-
vant, hypothetische Dosen betragen hochstens ca. 1 microSv pro Jahr.

Der 835Kr-Level in der nordlichen Troposphdre liegt heute bei etwa 1,1 Bqg/m3 Luft. Die Mes-
sungen der im Jahre 1994 wichentlich auf dem Jungfraujoch genommenen Proben bestdtigen
einen leicht ansteigenden Trend dieser Aktivitdt in der Lufi. Strahlendosen von 85Kr sind ver-
nachldssigbar.

Die Tritium-Jahresmittelwerte aller Niederschlags- und Flusswasser-Stationen (mit Aus-
nahme der Aare bei Brugg) bleiben bezogen auf das Vorjahr innerhalb einer Toleranzgrenze
von 10 % des Mittelwertes gleich. Eine allfillige weitere Abnahme, verursacht durch die
Entleerung des stratosphdrischen Reservoirs (aus der Zeit der Kernwaffentests) liesse sich
nur iiber erhohten Messaufwand (Gascounter) feststellen.

3.2.2. Kohlenstoff-14 in Baumbliittern und Beeren

a)  Kohlenstoff-14 an Referenzstationen

An den Referenzstationen (Wiler auf dem Belpberg und Imihubel auf dem Léngenberg, je ca.
15 km siidlich von Bern) betrug 1994 der A14C-Wert noch + 124 + 4 %.. Dies entspricht einer
spezifischen 14C-Aktivitit von 0,255 Bg/g C. Diese Erhéhung von 124 %o iiber dem
"natiirlichen" Level (= 0,226 Bq/g C) stammt grosstenteils noch von den atmosphérischen
Kernwaffentests der 60er Jahre. Abschéitzungen zeigen, dass die Bombenversuche zum heuti-
gen 14C-Uberschuss in der Atmosphire immer noch etwa 100 bis 1'000 mal mehr beitragen
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als die Emissionen in den letzten Jahrzehnten aus Kernanlagen (siehe I. Levin und H. Loosli,
Bericht der Konferenz iiber langlebige Nuklide, Vitznau, 29./30.6.1995). Dabei kann ange-
nommen werden, dass die in Blittern der Referenzstationen gemessene Al4C-Aktivitit bis auf
wenige %o mit der Aktivitédt im atmosphérischen CO; iibereinstimmt.

Die zusitzliche Aktivitdt in der Atmosphédre war 1994 wieder etwa 8 %o geringer als im Vor-
jahr (siehe Figur 1). Diese kontinuierliche Abnahme der zusitzlichen atmosphérischen 14C-
Aktivitét ist damit zu begriinden, dass CO7 zwischen Atmosphire und der Oberfldchenschicht
der Weltmeere ausgetauscht wird. Der Mixed Layer weist heute einen A14C-Wert von ca.
+70 %o auf. Ferner wird der Atmosphirische 14C-Gehalt durch das !4C-freie CO, aus der
Verbrennung fossiler Brennstoffe verdiinnt. Dieser Verdiinnungseffekt (Suess-Effekt) konnte
bis ca. 1945 gemessen werden, spiter bewirkten die Kernwaffentests, dass der atmosphérische
Al4C-Wert auf ca. +900 %o anstieg. Extrapolationen ergeben, dass der Suess-Effekt heute
etwa -100 %o ausmachen wiirde. Eigentlich wiirde dieser Wert die bessere Vergleichsbasis
darstellen, um anzugeben, wieviel Bomben-14C sich noch in der Atmosphdre befindet (124 +
ca. 100 %o = 224 %o relativ zum vorindustriellen natiirlichen Level). Damit kann die heutige
zusitzliche Dosis wegen 14C der Kernwaffentests abgeschitzt werden; unter der Annahme,
dass in unserem Korper diese Gleichgewichtskonzentration von +224 %o herrscht, ergibt sich
nach UNSCEAR 1988 jéhrlich eine Dosis von ca. 3 microSv.

b)  Kohlenstoff-14 in der Umgebung von Kernanlagen

Erhéhungen der 14C-Aktivitit wurden 1994 in Stichproben von Baumblittern aus der Umge-
bung der Siedewasserreaktoren Leibstadt und Miihleberg und aus der Umgebung des Reaktors
Saphir am PSI gemessen. Die Messwerte und die Netto-Erhéhungen relativ zu den Werten der
Referenzstationen sind in Tabelle 1 zusammengestellt. Fiir die Referenzstationen wurde ein
Mittelwert von +124 + 4 %o verwendet. In der Figur 2 sind die Netto-Erhéhungen in der
Umgebung des KKL dargestellt. Sie sind in ca. 1 km Entfernung von der Emissionsstelle in
Ostlicher und westlicher Richtung am grossten (ca. 100 %o) und nehmen wegen der Verdiin-
nung mit zunechmender Entfernung ab. In der Figur 2 unten ist als Zeitreihe dargestellt, wie
sich die Netto-Erhéhungen in der kritischen Distanz vom Kamin in den letzten ca. 10 Jahren
entwickelten. Bemerkenswert sind die recht konstanten Nettowerte fiir alle drei dargestellten
Probenahmeorte. Dies bedeutet, dass die Emissionen und die mittlere Verdiinnung wéhrend
der Wachstumsphase der Blitter in diesen Jahren also recht konstant waren.

Vier Stichproben wurden 1994 an Stellen aus der Umgebung des KKM erhoben, wo schon
frither Proben genommen wurden. Sie ergaben Netto-Erh6hungen von der gleichen Grossen-
ordnung wie friiher (siehe Figur 3).

In Figur 4 sind die Netto-Al14C-Werte aus der Umgebung des Reaktors Saphir seit 1984 dar-
gestellt. Der Baum, der am néchsten zur Emissionsquelle stand (Saphir D) kann nicht mehr
ausgemessen werden, weil er 1993 gefillt wurde. An den iibrigen Standorten setzte sich 1994
der schon im Vorjahr beobachtete deutliche Riickgang der 14C-Aktivitit fort. Dies kann dar-
auf zuriickgefiihrt werden, dass der Saphir am 17.12.1993 abgestellt wurde. Ob die 1994 fest-
gestellte Restaktivitdt von verzogerten Emissionen stammt oder ob die Bdume im Friihling
aktiven Kohlenstoff fritherer Jahre in die neuen Blitter einbauen, kann nicht eindeutig beant-
wortet werden. Ein analoger Riickgang der 14C-Aktivitit wurde auch an den Standorten EIR-



-B.3.24-

Figur3: Netto Al4%C-Werte in der Umgebung des Kernkraftwerkes Miihleberg.
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Ost und Siid festgestellt, welche sich nordostlich und siidlich in ca. 400 m Entfernung vom
Reaktor Saphir befinden (siehe Tabelle 1, vergl. Figur 4 im BAG Bericht 1993). Eher iiberra-
schend jedoch ist der ebenfalls beobachtete Riickgang an der Station Au, die etwa in der Mitte
zwischen PSI und KKB liegt. Dies und der Riickgang an der Station Wasserkraftwerk
(nordéstlich von KKB) deuten darauf hin, dass der Reaktor Saphir auch an diesen Standorten
eine wesentliche Quelle darstellte.

Fiir eine konservative Dosisabschitzung soll angenommen werden, dass jemand in seinem
Korper eine 14C-Konzentration aufweist, die gegeniiber dem heutigen Referenzwert um ca. 80
%o erhoht ist. Die zusétzliche jahrliche effektive Dosis betrdgt dann ca. 1 microSv, was vergli-
chen mit anderen Strahlendosen und mit deren Variatonsbreiten vernachldssigbar ist. Trotz-
dem existiert die Tatsache, dass kiinstliche Radioaktivitit in Lebensmittel und damit in unse-
ren Korper eingebaut werden kann. Allerdings sind diese !4C-Konzentrationen deutlich
kleiner als nach den Kernwaffentests der 60er Jahre.

Tabelle 1: Al4C-Werte und Netto-Erhdhungen relativ zu den Referenzstationen Wiler und

Imihubel
Umgebung Probenahme Datum s13¢ Al4C Al4C netto
von Probenahme (%) (%0) (%)

Ref. Wiler 22.5.94 -31,5 120,7+3,0

KKM Wickacker 26.8.94 -29,5 160,6+3,2 36,9+4,4
KKM Elektrizititswerk - 26.894 -30,8 168,8+3,0 45,1+4,2
KKM Ufem Homn 26.8.94 -33,8 205,2+3,3 81,5+4,5
KKM Runtigenrain 26.8.94 -30,4 174,3+2,9 50,6+4,2
KKL Laufenburg 31.8.94 -32,5 133,4+3,0 - 9,7+4,2
KKL Weidhof 31.8.94 -34,2 162,3+2,9 38,6+4,2
KKL Station Leibstadt 31.8.94 -33,9 189,6+3,3 | 659+4,5
KKL Chlammi 31.8.94 -29,8 187,8+3,1 64,1+4,3
KKL Schliisselgraben 31.8.94 -33,0 222,2+3,3 98,5+4,5
KKL Ried 31.8.94 -30,9 218,7+2,9 95,0+4,2
KKL Schibenicher 31.8.94 -29,9 159,0+3,0 35,3+4,2
KKL Laubberg 31.8.94 -31,3 129,5+3,2 5,8+4,4
KKB-PSI Wasserkraftwerk 31.8.94 -32,1 136,6+2,8 12,9441
KKP-PSI Au 31.8.94 -33,4 165,5+3,0 41,8+4,2
PSI EIR Ost 31.8.94 -29,3 131.9+3,2 8,2+4,4
PSI EIR Sud 31.8.94 -34,8 151,8+2,8 28,1+4,1
PSI Saphir C ' 31.8.94 -28,9 326,1+3,1 202,4+4,3
PSI Saphir E 31.8.94 -30,8 249,3+£3,4 125,6+4,5
Ref. Imihubel 19.6.94 -31,7 126,7+3,0
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¢)  Kohlenstoff-14 in der Umgebung der Verbrennungsdfen der CIBA in der Stadt Basel

Im Auftrag der Firma CIBA, Basel, sind 1994 ca. 50 Blatterproben in der Umgebung des
bisher betriebenen Verbrennungsofens K-224 und als Beweissicherung in der Umgebung des
neuen Verbrennungsofens gesammelt und gemessen worden. In den Figuren 5 und 6 sind die
Standorte dieser beiden Oefen angegeben. Die Probenahme erfolgte unter Mithilfe des Kt.
Laboratoriums Basel-Stadt und der Stadtgértnerei Basel. Beprobt wurden Kastanien, Ahorn,
Linde, Platane, Esche, Akazien, Eiche und Buche, je nachdem was im gewiinschten Sektor
und in der gewiinschten Entfernung vorhanden war. Ausgangspunkt fiir die Standortwahl war
die Haufigkeit der Windrichtungen, wie sie fiir 1992 von der CIBA-Meteostation K-90
bestimmt wurde. Angenommen wurde, dass sich geméss Ausbreitungsrechnungen der SUVA
die maximalen 14C-Konzentrationen etwa in einer Entfernung von 200 bis ca. 1'000 m vom
Kamin einstellen wiirden (Mitteilung von Dr. Th. Lauffenburger an die CIBA vom
22.6.1993).

In Figur 5 sind die Netto-Erhhungen gegeniiber dem oben angegebenen Mittelwert der Refe-
renzstationen fiir die Probenahmen am 31.5., 1.6. und 7.6.1994 graphisch dargestellt: die
Flache der ausgefiillten Kreise ist proportional zur Netto-Erhhung, wobei als Massstab die
Flache von 100 %o in der Legende angegeben ist. Maximale Erhohungen sind in der Gegend
des Voltaplatzes, des Sandoz-Parkplatzes und der Dreirosenanlage in ca. 700 m vom Verbren-
nungsofen K-224 gemessen worden (425, 255 und 230 %o0). Gemiss Angaben der CIBA
erfolgten 1994 vor der Probenahme zweimal kontrollierte 14C-Abgaben aus dem Verbren-
nungsofen K-224 von je ca. 5 - 109 Bq; am 3.5. wehte der Wind wihrend der Zeit der Abgabe
in siidwestlicher Richtung, am 10.5. in siid-siidostlicher Richtung. Dies stimmt mit den in
diesen Richtungen gefundenen 4C-Erhohungen iiberein und l4sst den Verbrennungsofen als
Quelle als wahrscheinlich erscheinen.

Viele der 50 Proben wiesen 14C-Aktivititen auf, die sich innerhalb von 1o-Zihlstatistik nicht
vom Wert der Referenzstationen unterscheiden; sie sind in der Figur 5 mit Kreuzen markiert.
Einige Werte lagen sogar um 6 bis 17 %o tiefer als diejenigen der Referenzstationen. Diese
befinden sich meist in der Ndhe der Autobahn oder einer stark befahrenen Strasse; die 14C-
Erniedrigung erfolgt vermutlich durch die Emission von fossilen 14C-freien Abgasen. Insbe-
sondere zeigen die Messungen auch, dass sich die 14C-Aktivitdt an den Stellen, die zur
Beweissicherung in der Umgebung des neuen Verbrennungsofen gewéhlt wurden, nicht von
derjenigen der Referenzstationen unterscheidet.

Am 14. September wurde die Probenahme an gewissen Stellen wiederholt, insbesondere an
den Orten, deren 14C-Aktivitit im Mai/Juni deutlich erh6ht war. Wie aus Figur 6 ersichtlich
ist, blieben die 14C-Aktivititen dort etwa auf demselben Level. Die Figur 7 illustriert diesen
Vergleich zwischen Mai/Juni- und September-Werten: Die Proben W6 und W10 betreffen die
beiden linksufrigen, die Probe E6 den rechtsufrigen Standort. Auch die Figur 7 zeigt, dass die
beiden Probenahmen vergleichbare 14C-Erhéhungen ergaben. Dies konnte bedeuten, dass die
Blitter wihrend der Wachstumsphase im Mai die Einlagerung von Kohlenstoff weitgehend
abgeschlossen hatten. Der stirkere 14C-Uberschuss der Probe E6 im Siiden des alten Verbren-
nungsofens im Herbst verglichen mit dem Friihlingswert kann dadurch erklart werden, dass
im Juni und Juli noch viermal !4C-haltige Abfille verbrannt wurden; in drei dieser Fille
wehte der Wind in siidostlicher Richtung.
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Figur 7:

Vergleich der Netto A14C-Werte zwischen Proben, die im Mai/Juni und solchen, die im
September gewonnen wurden. W-Standorte liegen westlich des Rheins, E-Standorte 6stlich.
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Zum Vergleich wurden im September 1994 an vier Stellen zwischen Voltaplatz und Dreiro-
senbriicke auch Beerenproben erhoben. Zwei Proben ergaben Al4C-Werte wie an den Refe-
renzstationen; die anderen beiden Proben zeigten einen Netto Al4C-Wert von +65 resp.
+81 %o (im Sandoz - Areal resp. am Voltaplatz). Die geringere Erhohung in Beeren verglichen
mit derjenigen in Baumblittern kann dadurch erkldrt werden, dass wihrend der Haupt-
wachstumszeit der Beeren (August/September) keine 14C-Emissionen erfolgten.

Neben der Windrichtung und der beobachteten kritischen Entfernung der Maximalwerte vom
moglichen Emissionszentrum kann auch der Absolutwert der 14C-Bestimmung dazu herange-
zogen werden, die Quelle zu identifizieren. Aus der bekannten Emissionsmenge von zwei mal
5-109 Bq !4C soll im folgenden die Immissions-Konzentration in Bléttern abgeschitzt wer-
den. Dazu werden ein Kurzzeitverdiinnungsfaktor von 10-4 s/m3 und eine Verdiinnung der
abgegebenen 14C-Aktivitit durch das bei der Verbrennung dazugemischte 14C-freie CO, von
einem Faktor 175 verwendet. Ferner wird angenommen, dass der Hauptteil der Blitter im
Frithling wihrend ca. 2 Wochen gewachsen ist, davon mit erhéhter 4C-Konzentration im
CO, wihrend der Emissionszeit (welche nicht in die Rechnung eingeht). Aus diesen Annah-
men lésst sich eine netto Erhhung von 250 %o erreichen, also ein Wert, der mit den gemesse-
nen Erhéhungen sehr gut {ibereinstimmt. Damit erscheint der CIBA-Ofen als Emissionsquelle
nochmals wahrscheinlicher.

Eine hypothetische Strahlendosis kann wie folgt abgeschitzt werden: wiirde ein Basler 1/4
seines Nahrungsbedarfs mit Lebensmitteln decken, die einen A14C-Wert von 400 %o aufwei-
sen und wiirde sich im Laufe der Jahre im Korper dieser Person ein neues A!4C-Gleichge-
wicht von +100 %o einstellen, ergibe sich eine zusitzliche jahrliche Dosis von ca. 1 microSv.
Dies ist gegeniiber anderen Strahlendosen und deren Variationsbreite (z.B. Radon-Folgepro-
dukten) vernachléssigbar. Dass die Immissionen in Basel bez. Strahlendosis nicht ins Gewicht
fallen, sieht man auch daraus, dass die erhohten 14C-Werte deutlich geringer sind als der Tole-
ranzwert fiir Lebensmittel gemiss neuer Strahlenschutzgesetzgebung: ein Wert von Al4C =
+400 %o entspricht einer Gesamtaktivitit von ca. 300 Bg/kg C, also einem Wert von ca. 50
Bg/kg Lebensmittel; der Toleranzwert betragt 200 Bg/kg.

3.2.3. Kirypton-85 Aktivitiit in der Troposphire

Die Sammlung von wochentlichen Proben auf dem Jungfraujoch wurde auch 1994 fortgesetzt.
Die in Freiburg i. Br. gemessenen 85Kr-Aktivititen sind in Figur 8 mit denjenigen der
deutschen Station Schauinsland (ca. 1'000 m.ii.M.) verglichen. Aus der Figur sind drei
Schliisse ablesbar:

a) der Grundlevel auf dem Jungfraujoch liegt 1994 bei etwa 1,1 Bq/m3 Luft, einem Wert, der
hoher liegt als in friiheren Jahren. Dies stimmt damit iiberein, dass die 85Kr-Aktivitéit auch
an anderen Stationen Europas im Steigen begriffen ist. Dieser Anstieg bedeutet, dass die
Emissionen angestiegen sind und nicht nur in der Lage sind, den atmosphérischen Verlust
an 85Kr durch den radioaktiven Zerfall zu kompensieren. Eine vergrosserte Emission von
85Kr aus der Wiederaufbereitungsanlage in La Hague ist bekannt und ist als Teilerkldrung
des oben erwihnten atmosphérischen Anstiegs der 85Kr-Aktivitéit anzusehen. Die auf dem
Jungfraujoch gemessenen tiefsten 85Kr-Aktivititen entsprechen etwa dem heutigen mittle-
ren 85Kr-Level in der nérdlichen Troposphire.



-B.3.2.10 -

b) Spitzen der 85Kr-Aktivitit sind auf dem Schauinsland und etwas gedampft auch auf dem
Jungfraujoch zu beobachten. Solche Spitzen treten auf, wenn eine Station in einer nur teil-
weise verdiinnten Abluftfahne einer Wiederaufbereitungsanlage liegt, wenn also insbeson-
dere kontaminierte Luft von Meereshohe bis in die Héhe von 3'S00 m.ii.M. gelangt. Weil
die Distanz von La Hague oder von Sellafield bis aufs Joch grosser ist als bis auf den
Schauinsland, sind die Spitzen auf dem Jungfraujoch geringer (wegen der grésseren Ver-,
diinnung). '

c¢) Fast alle Wochenwerte auf dem Jungfraujoch sind kleiner als auf dem Schauinsland. Dies
kommt daher, dass sich die Emissionen auf Meereshéhe und die Senke (= der radioaktive
Zerfall) in der ganzen Atmosphire befinden. Deshalb ist eine Abnahme der 85Kr-Aktivitit
mit zunehmender Hohe-zu erwarten, wie sie in der Tat gemessen wurde. Aus dem Ver-
hiltnis der beiden Aktivititen konnen vertikale Diffusionskoeffizienten zwischen 103 und
105 cm?/s bestimmt werden.

Zur Uberpriifung des langfristigen Trends der atmosphérischen 35Kr-Aktivitit wurde diese
auch in zwei Stichproben gemessen, die in Bern aus Luft abgetrennt wurden. Die Resultate
lauten:

Probenahmedaten 85Kr-Aktivitiit
. dpm/cc Kr Bg/m3 Luft
28.3.1994 62,3+3,8 1,18 £ 0,07
20.9.1994 55,6 +2,3 1,06 + 0,04

Diese Werte stimmen mit Messwerten anderer europdischer Stationen gut iiberein.

Die durch 85Kr bewirkte zusitzliche Dosis (Hautdosis) féllt iiberhaupt nicht ins Gewicht,
obschon 85Kr das kiinstliche Nuklid mit der hochsten Aktivitét in der Luft ist.

3.24. Argon-37 in Troposphiirenluft

Troposphirische Argon-Proben, die von der Firma Carbagas in Wiler bei Utzensdorf
zwischen Januar und Mirz 1994 gewonnen wurden, ergaben 37Ar-Werte wie in fritheren
Jahren: zwischen 0,7 und 4 mBq/m3. Das Zihlrohr ist aber seither defekt und konnte noch
nicht repariert werden.

3.2.5. Tritium in Niederschlags- und Flusswasserproben

Die Resultate sind in den Figuren 9a-h und der Tabelle 2 dargestellt. Die Tritium-Jahresmit-
telwerte aller Niederschlags- und Flusswasser-Stationen (mit Ausnahme der Aare bei Brugg)
bleiben bezogen auf das Vorjahr innerhalb einer Toleranzgrenze von 10 % des Mittelwertes
gleich. Eine allfillige weitere Abnahme, verursacht durch die Entleerung des stratosphiri-
schen Reservoirs (aus der Zeit der Kernwaffentests) liessen sich nur iiber erhéhten Messauf-
wand (Gascounter) feststellen.
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Tabelle 2a:  Tritium in Niederschldgen, 1994 (Angaben in Becquerel pro Liter Wasser)
Monat Basel Bern Grimsel Guttannen Meiringen
Januar 4.9+0.4 5.3+0.4 0.8+0.4 1.2+0.4 1.8+0.4
Februar 5.4+0.4 28.4+0.7 2.9+0.4 2.6+0.4 1.8+0.4
Mirz keine Probe 5.7+£0.4 1.8+0.4 2.3+0.4 1.6+£0.4
April 3.240.4 6.5+0.5 1.9+0.4 1.9+0.4 2.5+0.4
Mai 3.240.4 3.240.4 1.8+0.4 1.3+0.4 2.7+0.4
Juni 3.3+0.4 4.7+0.4 2.7+0.4 2.9+0.4 2.2+0.4
Juli 3.9+0.4 6.2+0.4 2.740.4 4.3+0.4 2.6+0.4
August 2.5+0.4 3.3+0.4 1.8+0.4 2.7£0.4 1.9+0.4
September 1.8+0.4 4.1+04 1.0+0.4 1.4+0.4 3.0+0.4
Oktober 2.0+0.4 6.0+0.4 0.7£0.4 0.9+0.4 1.1+:0.4
November 2.4+0.4 5.7£0.4 0.5+0.4 1.0+0.4 1.0+0.4
Dezember 0.9+0.4 3.1£0.4 0.5+0.4 0.4+0.4 1.4+0.4
Mittel *: 29 5.4 1.5 1.8 2.1
Monat Vaduz Nyon La Brévine Locarno

Januar 1.4+0.4 2.4+0.4 1.1+0.4 1.2+0.4

Februar 3.5+0.4 7.1£0.4 1.9+0.4 1.1+0.4

Mirz 2.1£0.4 2.8£0.4 1.5+0.4 2.3+0.4

April 3.0£0.4 2.1£0.4 2.9+0.4 2.5+0.4

Mai 3.1£0.4 3.2+0.4 2.7+0.4 1.9+0.4

Juni 3.3+0.4 2.4+0.4 43+0.4 2.3+0.4

Juli 4.6+0.4 2.5+0.4 3.2+0.4 3.9+0.4

August 2.4+0.4 2.4+£0.4 2.4+04 1.1£0.4

September 1.8+0.4 1.3+0.4 1.2+0.4 1.5+0.4

Oktober 1.6+0.4 0.8+0.4 1.0+0.4 2.9+0.4

November 1.2+0.4 1.3+£0.4 0.5+0.4 0.3+0.4

Dezember 1.1£0.4 0.9+0.4 0.5+0.4 0.8+0.4

Mittel *: 2.7 2.1 1.8 1.6

Tabelle 2b:  Tritium in Fliissen, 1994 (Angaben in Becquerel pro Liter Wasser)

Monat Aare bei Brugg

Januar 4.5+0.4
Februar 4.3+0.4
Mirz keine Probe
April 8.7+0.5
Mai 12.0+0.5
Juni 44+04
Juli 3.9+0.4
August 3.5+0.4
September 2.8+0.4
Oktober 2.2+0.4
November 4.1+0.4
Dezember 5.6£0.4
Mittel **: 5.1

* Mittel gewichtet nach Niederschlagsmenge ** arithmetisches Mittel
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Fig.9a  Tritium im Regen 1993-1994 Fig. 9b  Tritium im Regen 1993-1994
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Fig.9e¢  Tritium im Regen
Ubersicht: Jahresmittel 1981-1994
Basel, Guttannen, Locarno, Bern

Fig. 9f  Tritium im Flusswasser 1993-1994
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3.3 MESURES IN SITU ET EXPOSITION EXTERNE

Ch. Murith, A Gurtner:  Section de surveillance de la radioactivité, SUER
Office fédéral de la santé publique
Ch. du Musée 3, 1700 Fribourg

Résumé

La spectrométrie gamma in situ constitue une méthode aux performances reconnues pour
déterminer la radioactivité contenue dans le sol. Cette connaissance revét un intérét considé-
rable dans 1’évaluation de l’exposition du public aux rayonnements. En effet la présence de
radionucléides dans le sol contribue a notre exposition externe et également a notre irradia-
tion interne via la chaine alimentaire ou suite a l’'inhalation des radionucléides en émanation
ou en resuspension.

La radioactivité naturelle des sols est caractérisée en permanence par les radioisotopes ter-
restres de longue vie, potassium-40, séries uranium-238 et séries thorium-232, dont la distri-
bution est habituellement quasi uniforme.

La radioactivité artificielle provient essentiellement des contaminations atmosphériques cau-
sées par les essais nucléaires dans les années 50 et 60 et par l'accident au réacteur de
Tchernobyl en mai 1986. Durant la phase de contamination, |’activité déposée se concentre
principalement dans les couches supérieures du sol avant de se transférer graduellement dans
les couches plus profondes. Au niveau des émetteurs gamma, le césium-137 (période 30 ans)
reste le témoin privilégié de ces injections artificielles. Si |'on excepte les traces subsistantes
des radioisotopes du césium et du cobalt-60 encore décelables localement aupres de
Miihleberg en conséquence du rejet des résines radioactives en automne 1986, la spectromé-
trie gamma in situ ne signale aucun émetteur gamma témoin d’une contamination ou d’une
accumulation attribuable aux rejets des centrales nucléaires suisses.

3.3.1. Les concentrations in situ (Fig. 1)

La figure 1 donne I’apergu des concentrations in situ calculées en Bq/kg pour une distribution
homogéne des émetteurs gamma naturels et artificiels identifiés dans le sol. L’hypothése
homogene est réaliste pour les radionucléides naturels comme I’ont confirmé les analyses de
profils de sol. Pour les radionucléides artificiels cette méme hypothése, méme si elle n’est pas
forcément conforme a la réalité, permet de déceler avec une bonne sensibilité tout nouvel
apport d’un an sur I’autre. Une distribution uniforme peut également traduire le transfert pro-
gressif des contaminations par une décroissance plus rapide que ne le laisse prévoir les
périodes des nucléides en question. Le choix d’une distribution uniforme s’adapte par consé-
quent fort bien aux exigences d’une surveillance suivie et sensible. Pour les contaminations,
outre le césium-137, I’ensemble des sites examinées en 1994 est aussi marqué par le césium-
134 avec un rapport moyen d’activité césium-137 / césium-134 = 25 + 5 caractéristique des
retombées de Tchernobyl, sauf a Ufem Horn ou ce rapport n’est que de 12.5 en raison de
I’émission additionnelle en automne 1986 de ces radioisotopes du césium a Miihleberg. Les
traces de cette contamination restent encore perceptibles au niveau du cobalt-60 avec 1.6 + 0.3
Bg/kg. Comme le montre la figure 1, ce sont les radionucléides naturels et le dépot
Tchernobyl (surtout au Tessin) qui indiquent les concentrations prédominantes.
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Figure 1: Concentrations in situ (Bq/kg) des principaux émetteurs gamma
mesures SUER 1994
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3.3.2. Exposition ambiante (Fig. 2)

La spectrométrie gamma in situ permet de surcroit de calculer ’exposition ambiante 1 métre
au-dessus du sol a partir des concentrations in situ. Les facteurs de conversion des
concentrations en débit de dose ambiante H'(10) tiennent compte de toutes les émissions
gamma du nucléide en question et des ses descendants. Ils sont indiqués dans le tableau
suivant pour une distribution uniforme.

Radionucléides| Séries | Séries i % B3es Bdcs 0o
238U 232Th

nSv.h'/Bgkg'| 0.501 0.710 | 0.0464 | 0.174 0.474 0.747

Ainsi a partir des concentrations reportées dans la figure 1, on détermine les contributions a
I’exposition ambiante indiquées dan§ la figure 2 en prenant également en compte la part
cosmique calculée en nSv/h selon: H'(10)=37 - exp (0.38 - Z) ou Z représente I’altitude
exprimée en km. Il convient de mentionner que 1’hypothése d’une distribution uniforme de
Iactivité dans le sol implique une surestimation du débit de dose artificiel d’autant plus
prononcée que les contaminations restent piégées dans les couches supérieures du sol. On peut
déduire une surestimation d’un facteur voisin de 1.6 pour les sites ou le transfert des
contaminations en profondeur est faible. Au niveau de I’exposition ambiante totale, cette
surestimation se traduit par une valeur calculée du débit de dose ambiante d’au plus 20%
supérieure a la valeur mesurée avec la chambre d’ionisation pour les sites examinés en 1994.

Figure 2: Contributions a I’exposition ambiante dans les sites examinés en 1994
mesures SUER
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3.3.3. Profils de sol (Fig. 3)

Le devenir des contaminations dépend de leur transfert dans le sol récepteur. La figure 3
montre la distribution du césium-137 dans les profils des sols suisses examinés en 1994,
L’inventaire des contaminations peut étre estimé a partir des spectres in situ en se basant sur
une distribution exponentielle de la forme: A(Bq/ m?) = Ao exp (=%, - p - z), ou Ao
représente la concentration en surface, p la densité du sol, 1/a la longueur de relaxation et z la
profondeur. Pour 1994, une valeur p/a voisine de 8 g.cm'2 restitue les concentrations totales
reportées dans les graphiques. Cette valeur indique une progression annuelle du parameétre p/a
de I’ordre de 1 g.cm'2 depuis 1986, qui semble caractériser les sols suisses non soumis a des
remaniements dus aux activités humaines. Une progression plus lente de ce paramétre se
confirme cependant pour les sols forestiers ainsi que pour des sols au piégeage favorable par
les argiles.

Figure 3: Concentrations Césium-137 dans les profils de sols suisses examinés en 1994
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Tant que les traceurs cobalt-60 et césium-134 sont détectables, le calcul des contaminations
selon leur origine reste possible. Ainsi on peut distinguer dans les 15 premiers centimétres a
Horn Weide les contributions suivantes:

Dépot en Bq/m2 Cobalt-60 Césium-134 Césium-137
Résines KKM 280+ 80 310+ 50 2900 + 200
Tchernobyl 50+ 10 1200 £+ 100
Essais nucléaires : 1650 £ 150

Rapportées a 1986, ces concentrations sont conformes a celles déterminées par spectrométrie

gamma in situ, pour une évaluation basée alors sur une distribution caractéristique d’une
, .. . 2

déposition humide (p/a =1 g.cm™)
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3.3.4. Conclusions et bilan radiologique

Les mesures in situ effectuées sur le territoire suisse en 1994 confirment le recul des contami-
nations, dont la contribution a 1’exposition externe est en moyenne 10% inférieure a celle
déterminée dans les mémes sites en 1993. Cette diminution s’explique par la décroissance des
contaminations et par leur transfert en profondeur. Aucune nouvelle contamination n’a été
enregistrée dans les sites examinés, aussi bien dans le voisinage des centrales nucléaires
suisses qu’en dehors de ce dernier. Un sé€jour permanent dans ces sites se traduirait par des
doses ambiantes échelonnées de 0.7 a 1.7 mSv/an.

La part naturelle prédominante de 0.7 a 1.2 mSv/an se compose de 0.32 a 0.8 mSv/an prove-
nant du rayonnement terrestre et de 0.35 a 0.6 mSv/an du rayonnement cosmique.

La part artificielle de 0.02 a 0.6 mSv/an est essentiellement due aux retombées de 1’accident
de Tchernobyl, dont I’impact maximal s’enregistre toujours au Tessin. Une faible contribution
de I’ordre de 0.01 & 0.03 mSv/an incombe encore au césium-137 des essais nucléaires passés,
qui a pu atteindre des couches plus profondes. Enfin, les traces subsistantes du rejet de résines
radioactives a la centrale nucléaire de Miihleberg en 1986 occasionnent au point critique
Ufem Horn une exposition additionnelle jusqu'a 0.05 mSv/an.

En résumé, les mesures in situ entreprises par la SUER en 1994 ne signalent pas de doses
ambiantes significatives du point de vue de la radioprotection. Ce constat se confirme en par-
ticulier dans le voisinage des centrales nucléaires suisses. Un complément d’information sur le
suivi et les principaux résultats des mesures in situ des 10 derniéres années figure dans la réfé-
rence [1]. Les performances des mesures de spectrométrie in situ et la qualité des résultats qui
en résultent ont été attestées lors d’une intercomparaison entre la SUER et le laboratoire AC
de Spiez a I’occasion de I’exercice NARADO mis sur pied par la CENAL. Au niveau interna-
tional, ces deux laboratoires ainsi que celui de la DSN ont également pris part a une campagne
de mesures en Autriche (Salzburg et Badgastein), ou 26 laboratoires ont été engagés. Le rap-
port final de cette intercomparaison est en cours et devrait permettre aux spécialistes de cette
technique de mesure de se situer dans le concert international et de s’améliorer sur les points
problématiques qui leurs ont été soumis au niveau de I’évaluation des spectres, des facteurs de
conversion en doses ambiantes et de I’estimation de sources ponctuelles enfouies dans le sol.

Nous n’aimerions pas omettre de remercier les responsables des diverses stations de I’Institut
suisse de météorologie, les exploitants des centrales nucléaires, les collaborateurs de la DSN
et du laboratoire AC de Spiez ainsi que toutes les personnes privées qui ont pu favoriser la
bonne réalisation de nos mesures.

[1] « Radioactivité, environnement et centrales nucléaires: bilan décennal de surveillance
(1984 - 1994) ». Ch. Murith, A. Gurtner, ISBN 3-905235-15-3, novembre 1994 OFSP/SUER
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3.4. DIE AUTOMATISCHE UBERWACHUNG DER ORTSDOSEN MIT
NADAM

D. Rauber, A. Leonardi

Nationale Alarmzentrale, Postfach, 8044 ZURICH
Eidg. Departement des Innern

3.4.1. Ubersicht

Das seit 1988 im Routinebetrieb stehende Netz fiir die automatische Ortsdosis-
leistungsmessung und -alarmierung NADAM dient der grossrdumigen und permanenten
Uberwachung der externen Strahlung. Das Netz zeichnete sich auch 1994 durch eine sehr
hohe Verfigbarkeit aus. In einem Fall wurden bei Giosgen erhohte Werte festgestellt, die
durch eine bei Schweissnahtpriifungen eingesetzte Strahlenquelle verursacht wurden. Sonst
wurden bis auf wenige Stérungen keine besonderen Vorfdlle registriert.

Ende 1993 wurde ein Messprogramm gestartet, in dem die Vergleichbarkeit der NADAM-
Sonden mit anderen dhnlichen Gerdten uiberpriift wurde. Im Schwerpunkt des Interesses stan-
den dabei die Gegeniiberstellung mit den Werten, die vom Messnetz zur automatischen
Dosisleistungsmessung in der Umgebung der Kernkraftwerke MADUK gemessen werden,
aber auch der Vergleich mit den Messnetzen benachbarter Ldnder.

1995 wird ein routinemdssiges Qualitdtssicherungsprogramm fiir die NADAM-Sonden einge-

Sihrt.

3.4.2. Spezielle Ereignisse

Auch 1994 konnte das NADAM-Netz eine rdumlich und zeitlich praktisch liickenlose gross-
raumige Uberwachung gewihrleisten. In der Berichtsperiode wurden keine Werte festgestellt,
die auf eine erhdhte Strahlenexposition der Bevilkerung schliessen liessen. Einige besondere
Vorkomnisse, die zu Stérungen oder zu einer Zunahme der Messwerte fiihrten, werden im
folgenden kurz geschildert.

Sonde Leibstadt, 7. - 8. 9.: Stationsausfall infolge Blitzschlag

Bei der Station Leibstadt wurde in der Nacht des 7. September 1994 die Elektronik durch
einen Blitzschlag stark beschidigt. Dies hatte einen Ausfall der Station wihrend ca. 35 Stun-
den zur Folge.

Sonde Miihleberg, 8.9. und 12. 9.: Erhohte 10-Minutenwerte

Am 8. und am 12. September 1994 wurden von der Sonde Miihleberg je ein einzelner stark
erhohter 10-Minutenwert registriert, die am gleichen Standort stationierte MADUK-Sonde
hingegen zeigte keinen entsprechenden Effekt. Diese Ausschlidge sind auf technische Stérun-
gen zuriickzufiihren, deren Ursache vermutlich elektromagnetische Pulse waren, die von
Blitzen ausgelost wurden. Zu dieser Zeit herrschten in der ganzen Region Gewitter.
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Sonde Gosgen, 21.11. und 15. 12.: Erhohte Werte bei Schweissnahtiiberpriifungen

Am 21. November und am 15. Dezember 1994 wurden in der Néhe der Sonde Gosgen, jedoch
ausserhalb des Werkgeldndes, mit einer Strahlenquelle Schweissnéhte tiberpriift. Dies fiihrte
vereinzelt zu erhohten Zehnminutenwerten sowohl bei der NADAM-, als auch bei der
nichstgelegenen MADUK-Sonde. Ein Vergleich der von beiden Sonden registrierten Werte
istin Fig. I dargestellt.

3.4.3. Erfahrungswerte und Mittelwerte

Die Erfahrungswerte wurden anhand des neuen Datenmaterials iiberpriift. Eine Darstellung
der Jahresmittelwerte sowie der extremen Wochenwerte fiir die einzelnen Stationen ist in Fig.
2 abgebildet. Auch dieses Jahr ergeben sich fiir meherere Stationen leichte Anderungen. Fiir
Sonden, deren Mittelwert 1994 um mehr als 5 nSv/h vom bisherigen Erfahrungsbereich
abweichen, wurden entsprechende Anpassungen vorgenommen. Diese sind in der nachfol-
genden Tabelle zusammengefasst.

Erfahrungswerte | Erfahrungswerte | Neue Erfahrungs- Ursache der
Station 1993 1994 bereiche Anderung des
[nSv/h] [nSv/h] [nSv/h] Erfahrungswerts
Jungfraujoch 219 215 180-250 unbekannt
Lugano 161 158 135-185 Tschernobyl
Stabio 200 194 160-225 Tschernobyl

In den letzten Jahren konnte in den Regionen, die 1986 stirker vom radioaktiven Niederschlag
von Tschernobyl betroffen waren, eine kontinuierliche Abnahme der ODL-Werte beobachtet
werden. Sie ist in erster Linie durch den physikalischen Zerfall und das langsame Eindringen
der langlebigen Radionuklide in den Boden bedingt. Dieser Trend setzt sich zwar weiter fort,
ist aber mit der Zeit schwicher geworden und liegt heute bereits im Bereich der natiirlichen
Schwankungen. So zeigt z. B. der Erfahrungswert von Lugano dieses Jahr eine weitere leichte
Abnahme, wihrend derjenige der Station Hinterrhein nach dem starken Riickgang vom letzten
Jahr wieder etwas angestiegen ist. Der langfristige Verlauf jedoch ist fiir beide Stationen
abnehmend (Fig. 3).

3.44. Korrektion

Vergleiche zwischen den NADAM-Messwerten und der mit anderen Gerédten bestimmten
Ortsdosisleistung haben gezeigt, dass die NADAM-Werte systematisch hoher liegen als jene
anderer Messgerite. Um die Ursache dieser Diskrepanz zu untersuchen, wurden Ende 1993
Messungen durchgefiihrt, in denen man die Uberbewertung der kosmischen Strahlung sowie
den apparativen Nulleffekt der NADAM-Sonden bestimmt hat. Die Untersuchungen haben
gezeigt, dass die NADAM-Werte um ca. 40 nSv/h zu hoch sind, was je ca. zur Halfte auf den
Eigennulleffekt und die Uberbewertung die kosmischen Strahlung zuriickzufithren ist. Wie
auch bei anderen Netzen iiblich, wird bei den NADAM-Werten die Uberbewertung der kos-
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mischen Strahlung auch in Zukunft nicht korrigiert. Wo es fiir den Vergleich mit anderen
Messungen wichtig ist, wird hingegen fiir den Eigennulleffekt ein mittlerer Wert von 20 nSv/h
subtrahiert. Diese Umstellung ist auf den 1.10.95 geplant.

Dieser Effekt kann auch bei den Vergleichsmessungen zwischen NADAM- und EG-90 beo-
bachtet werden, die anlésslich der Jahresrevision der NADAM-Sonden durch die Schweizeri-
sche Meteorologische Anstalt SMA durchgefiihrt werden. Diese Messungen wurden nicht
unter Laborbedingungen durchgefiihrt und zeigen dementsprechend eine gréssere Streuung.
Sie liefern uns aber eine Statistik, die alle Sonden tiber mehrere Jahre erfasst, und erméglichen
auch standortspezifische Vergleiche der beiden Gerite. Eine Zusammenstellung der wihrend
der letzten vier Jahre gemessenen Werte ist in Fig. 4 abgebildet. Daraus ergibt sich eine
Abschitzung fiir den Offset, die erstaunlich gut mit dem im Labor bestimmten Wert tiberein-
stimmt.

3.4.5. Vergleich mit weiteren Messnetzen

Seit September 1994 konnen die Daten der in Payerne stationierten Sonde des franzgsischen
Netzes TELERAY abgerufen werden. Erste Vergleiche zeigen auch hier eine gute Uberein-
stimmung, wobei wiederum bei den NADAM-Sonden die in Abschnitt 4 erwihnte Effekte
sichtbar sind (Fig. 5).

Bei der auf dem Schauinsland bei Freiburg i. Br. installierten NADAM-Sonde, die einen
Vergleich zwischen dem schweizerischen und dem deutschen Messnetz (WADIS) bieten soll,
gibt es hingegen noch einige Probleme bei der automatischen Dateniibermittlung iiber die
Landesgrenzen hinweg. Dies hingt vor allem mit der hierfiir gewihlten neuen Technologie
zusammen, die bis heute kaum bei Messnetzen angewendet wurde.

3.4.6. Qualitiitssicherung

Im Jahr 1995 wird ein Qualitétssicherungsprogramm fiir die NADAM-Sonden gestartet. Das
Programm sieht folgende Schritte vor:

1. Ermitteln der wesentlichen physikalischen Eigenschaften der NADAM-Sonden im Sinne
einer Typenpriifung (Eigennulleffekt, Kalibrierung, Linearitit, Richtungs-, Energie- und
Temperaturabhéngigkeit)

2. Qualititssicherung durch die jahrliche Uberpriifung ausgewihlter Sonden (Eigennulleffekt,
Kalibrierung, Linearitit)

Der erste Teil der Uberpriifung wird Ende Mirz 1995 abgeschlossen. Anschliessend wird die
routineméssige Qualititssicherung gestartet, bei der ca. 10 Sonden pro Jahr tiberpriift werden
wird. Bei einem Bestand von ca. 60 Stationen ergibt sich daraus fiir die einzelnen Sonden
ungefihr ein 6-Jahresrhythmus.
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3.,5. DIE NATURLICHE TERRESTRISCHE UND KOSMISCHE
STRAHLUNG IM HAUSINNERN UND IM FREIEN

H. U. Johner, H. Vilkle Sektion Uberwachung der Radioaktivitit
Bundesamt fiir Gesundheitswesen
ch. du Musée 3, 1700 FRIBOURG

Zusammenfassung

Die Erdkruste enthdlt seit ihrer Entstehung eine Vielzahl von Radionukliden in értlich varia-
bler Konzentration. Sie sind allgegenwdrtig und somit auch in Baustoffen und zum Teil sogar
im menschlichen Korper vorhanden. Ihr Vorkommen im Boden und in Baumaterialien Siihrt zu
einer permanenten Bestrahlung. Eine weitere Komponente zur natiirlichen Strahlendosis
liefert die kosmische Strahlung. Sie ist ein dauernder Teilchenfluss aus dem Weltraum und
von der Sonne. Diese beiden natiirlichen Strahlenquellen machen ca. einen Fiinftel der durch-
schnittlichen jdhrlichen Strahlenexposition der Bevolkerung in der Schweiz aus. Im Haus-
innern wird die terrestrische und kosmische Strahlung durch die Hauswdnde zwar
geschwdcht, andererseits kommt aber ein geringfiigig hoherer Beitrag durch die Radionuklide
in den Baustoffen hinzu, sodass die Dosen im Hausinnern im Durchschnitt gesamthaft um
etwa einen Fiinftel hoher sind als im Freien. Der Variationsbereich dieser Dosiskomponente
ist allerdings nicht so gross wie beim Radon.

3.5.1. Einleitung

Im Rahmen des BAG-Projektes «Natiirliche Strahlung in der Schweiz» werden die Beitréige
der natiirlichen Radionuklide und der kosmischen Strahlung zur externen Dosis im Freien und
im Hausinnern erfasst. Ein weiteres Ziel ist die Ermittlung der zivilisationsbedingten
Einfliisse wie z.B. der Anteil durch die Radionuklide in den Baustoffen sowie die Verminde-
rung der Dosen im Hausinnern infolge Absorption der kosmischen und terrestrischen Strah-
lung durch die Gebéudehiillen. Von Interesse ist weiter auch die Frage, wieweit die Ortsdosis-
leistung mit der ortlichen Radon-Konzentration korreliert.

3.5.2. Messungen im Hausinnern

Bisher wurden Messungen im Hausinnern schwerpunktmassig im Kanton Freiburg durchge-
fiihrt. Sie zeigen eine Abhéngigkeit vor allem von den folgenden Faktoren:

verwendetes Baumaterial (Radionuklidgehalt der Baustoffe)

Raumgeometrie (Grosse des Raumes, Abstand des Messpunktes zu den Wénden)
Anzahl Stockwerke eines Gebaudes

Stockwerk, auf dem die Messung durchgefiihrt wird.
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Bei der Dosisleistung im Hausinnern spielt der unterschiedliche Radionuklidgehalt in den
Baustoffen eine wichtige Rolle, aber auch die Raumgeometrie, d.h. die Grésse des Raumes
und die Messanordnung, wie aus Fig. 1 und 2 ersichtlich ist. Figur 1 zeigt den Einfluss der
Baustoffe: Bei den in der Region Freiburg verwendeten Baumaterialien haben die Backsteine
im Mittel einen etwa 5-mal héheren Radionuklidgehalt als der Beton. Im weiteren ist auf der
Figur auch der Einfluss der Raumgeometrie, d.h. des Abstandes zu den Winden zu erkennen.

EN@)

O

Backstein

Nachbar-
wohnung
Terasse
I—
O st
Alle Werte in nSv/h

Figur 1: Ortsdosisleistung (nSv/h) in einem Neubau: Der hohere Radionuklidgehalt der
verwendeten Backsteine fiihrt zu hoheren Dosiswerten in der Nihe von Back-
steinwdnden, der tiefere Gehalt des Betons zu niedrigeren in der Ndhe von
Betonwdinden; tiefer sind die Werte auch in der Mitte der Rdaume und in den
grossen Raumen. Der Fehler der Messwerte betrdgt + 1 nSv/h.

In Hochhéusern wird der Beitrag durch die kosmische Strahlung, je nach Stockwerk, durch die
Betonbdden der dariiberliegenden Stockwerke geschwicht. Mit zunehmender Stock-
werknummer steigt daher die Dosisleistung annéhernd exponentiell an, wie auf Fig. 2 anhand
einer Messung in einem solchen Gebiude in der Stadt Freiburg ersichtlich ist.
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Betrachtet man die Mittelwerte der Ortsdosisleistung in der Region Freiburg (Fig. 3), z.B.
klassiert nach Haus- oder Raumtyp, so ergeben sich zwar geringere Variationsbreiten als beim
Radionuklidgehalt in Baumaterialien, aber grosse Streuungen um den Mittelwert. Das Ver-
héltnis zwischen Maximal- und Minimalwerten von bis zu einem Faktor 3 liegt somit im
Bereich der Variation der lokalen Radionuklidgehalte.
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Figur 3: Hiufigkeitsverteilung der Ortsdosisleistung (nSv/h) nach Haus- und Raum-

typ: Der mittlere Strich entspricht dem Median, die Box 25%-75% und die
aussern Striche 10% und 90%.

Der Unterschied zwischen den einstéckigen und mehrstéckigen Hausern liegt in der stdrkeren
Absorption der kosmischen Strahlung und der hiufigeren Verwendung von Beton bei den
letzteren.
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Der viel kleinere Variationsbereich der Dosiswerte im Vergleich zu jenem der lokalen Radio-
nuklidkonzentrationen in Baumaterialen hat zwei mogliche Griinde: Zum einen macht der
Beton, der in der Regel geringere Variationen bei der Radionuklidkonzentrationen aufweist
als der Backstein, die grossere Masse eines Hauses aus und ein Haus ist nie ausschliesslich
aus Backsteinen gebaut. Zum andern wurden die Messungen meistens an den Aufenthaltsorten
der Bewohner, also nicht in unmittelbarer Nihe der Winde gemacht. Eine feinere Einteilung
beziiglich der méglichen Einflussgrossen wie Winde, Boden, Strahlung im Freien, Anteile der
kosmischen oder terrestrischen Strahlung etc. ergibt daher keine statistisch signifikanten
Unterschiede.

Der oft verwendete «Housingfactor» ist definiert, als das Verhéltnis zwischen der Dosislei-
stung im Hausinnern und derjenigen im Freien in der Ndhe des Hauses. Anhand der Messun-
gen im Kanton Freiburg kann er durch folgende empirische Formel ersetzt werden.

D'(Innen) = 1.7+0.1 * D'(terrestrisch) + 0.63+0.09 * D'(kosmisch)

Fiir die bisherigen Messungen kann mit dieser Formel ein Erwartungswert, mit einer durch-
schnittlichen Genauigkeit von etwa 15 %, berechnet werden. Die Formel basiert auf folgenden
Annahmen:

e die Regressionsgerade auf Figur 4 gehe durch den Ursprung, d.h. der Eigennulleffekt der
Messgerite werde vernachléssigt,

e das Baumaterial habe eine dhnliche Radionuklidkonzentration wie der Erdboden in der
Umgebung der Gebiude (was fiir den Beton anndhernd der Fall sein diirfte).

Daraus ergibt sich die folgende physikalische Aussage fiir die Dosis im Hausinnern:

e die kosmische Strahlung wird auf ca. 65 % geschwicht (was mit Simulationsrechnungen
libereinstimmt),

¢ die externe Gamma-Strahlung wird durch den grésseren Raumwinkel beziiglich der Radio-
nuklide in den Gebdudewinden deutlich verstirkt.

Fiir eine genauere Verifizierung dieser Formel sind allerdings mehr Messwerte und eine bes-
sere Statistik notig. Unter diesem Aspekt erweist sich der «Housingfactor» als eine regional
beschrinkt brauchbare Grosse. '
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3.5.3. Messungen im Freien

Um das weitere Vorgehen optimieren zu konnen, lag 1994 das Hauptgewicht auf den Uber-
sichtsmessungen im Freien im ganzen Land. Damit sollten geographische Gebiete mit mogli-
cherweise erhohten Dosisbeitrdgen von solchen mit mehr oder weniger tiefen und konstanten
Dosisanteilen unterschieden werden kénnen. Figur 5 zeigt eine Karte der Schweiz mit den
Kantonsmittelwerten und der Verteilung der Messpunkte und Figur 6 die Verteilung der
Mess- und Mittelwerte nach Kanton aufgetragen.

; 5\@ 100 - 135 (4)
| EEEE 87-100 (8)
T 54-87 (11)

Figur S: Karte der mittleren Dosisleistung nach Kantonen: Verteilung der Messpunkte
im Freien.
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Figur 6: Haufigkeitsverteilung der Dosismesswerte (nSv/h) nach Kantonen.
Der mittlere Strich entspricht dem Median, die Box 25%-75%
und die dusseren Striche 10% und 90%.

Es zeigt sich, dass die Messungen in den Mittellandkantonen, dem Jura und den Voralpen
ghnliche Mittelwerte und Variationsbereiche aufweisen, im Gegensatz zu den Bergkantonen,
die hohere Werte zeigen. Bei den weiteren Untersuchungen soll deshalb vor allem in den letz-
teren gemessen werden, d.h. siidlich einer Linie Bodensee-Genfersee. In Figur 7 ist die
Haufigkeitsverteilung der Messwerte aufgetragen. Der Mittelwert betrigt 99+1 nSv/h. Es sind
zwei Maxima zu erkennen, entsprechend den Messwerten aus den Bergkantonen und jenen
aus dem Unterland. Die diesbeziigliche Einteilung der Schweiz in geologische Gebiete und
die Quantifizierung des Zusammenhanges mit der Ortsdosisleistung sind noch in Bearbeitung.
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i 40
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Figur 7: Haufigkeitsverteilung und Summenkurve der Dosismesswerte (nSv/h) im Freien
aus der ganzen Schweiz.
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3.5.4. Weiteres Vorgehen

Fiir das weitere Vorgehen, bis zum Abschluss des Projektes, sind folgende Schwerpunkte vor-
gesehen:

a) Weitere Messungen zur Vervollstiindigung der Daten: Die Analyse der bisherigen Mes-
sungen in Héausern und im Freien erlaubt Riickschliisse beziiglich der statistischen Sicher-
heit der im Rahmen dieses Projektes gewonnenen Ergebnisse sowie der fiir den Abschluss
noch erforderlichen Anzahl Messungen. Geht man von rund 300 zusitzlichen Dosismes-
sungen (jeweils im Hausinnern und im Freien in der Nahe des Hauses) aus, dann kann pro
Kanton mit einer Genauigkeit des Mittelwertes von rund 10% (1o) gerechnet werden. Im
Mittelland, dem Jura und den Voralpen soll daher noch in 2 bis 3 Bezirkshauptorten
gemessen werden. In den Gebirgskantonen, siidlich einer Linie Bodensee-Genfersee, sind
mehr Messungen erforderlich, weshalb dort in jedem Bezirkshauptort sowie in weiteren
grosseren Ortschaften der einzelnen Bezirke gemessen wird. Bei diesem Vorgehen kann fiir
das Landesmittel eine Genauigkeit der Prognose von besser als 2.5% (1c) erreicht werden,
bei einer Auflosung der Karte auf Bezirksgrosse (im Unterland auf Kantonsgrésse). Es sei
hier noch angemerkt, dass die bisherigen und auch die zukiinftigen Messungen in Ortschaf-
ten und deren ndherer Umgebung durchgefiihrt wurden bzw. werden. Dies ergibt keine
flichendeckende, sondern eine bevolkerungsbezogene Verteilung der Messpunkte, was
auch dem Ziel dieses Projektes entspricht.

b) Radionuklide im Boden und in Baustoffen: Um den Zusammenhang zwischen lokalen
Radionuklidkonzentrationen des Bodens und Ortsdosisleistungen zu erstellen, werden an
jedem Ort Proben von Erdboden und vom lokal verwendeten Baumaterial gamma-spek-
trometrisch untersucht. Einige zusitzliche Bodenprofile sollen Aufschluss tiber die Vertei-
lung der Radionuklide im Boden und die Anteile der verschiedenen Komponenten an die
Ortsdosisleistung ergeben.

c¢) Kalibrierung und Traceability der Dosismessung: Eine standardisierte Kalibration der
Messgerite soll die Riickfiihrbarkeit der Ortsdosismesswerte und den Bezug auf die
entsprechenden ICRU- bzw. ICRP-Definitionen dieser Grgsse sowie den Anschlufl an
internationale Standards gewihrleisten.

d) Simulationsrechnungen: Weitere Simulationsrechnungen werden schliesslich den
Einfluss der Baumaterialien auf die Ortsdosisleistung im Hausinnern, die Absorption der
terrestrischen und kosmischen Strahlung durch die Gebiiudewiinde und die Anteile durch
die verschiedenen Radionuklide erhellen.
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3.6. AERORADIOMETRISCHE AUFNAHMEN IN DER UMGEBUNG
DER SCHWEIZERISCHEN KERNANLAGEN

G. Schwarz', L. Rybach? E. Klingelé’

. Hauptabteilung fiir die Sicherheit der Kernanlagen (HSK), 5232 VILLIGEN-HSK

2 Forschungsgruppe Geothermik und Radiometrie, Institut fiir Geophysik der ETH
Honggerberg, 8093 ZURICH

3.6.1. Zusammenfassung

Seit 1989 wurde die Umgebung der schweizerischen Kernanlagen jihrlich vermessen. Die
Messungen dienen zur Erweiterung der Beweissicherung sowie als Vergleichsbasis bei allfdl-
ligen Verstrahlungsfdllen. Eigens fiir diese Messungen wurde eine spezielle Methodik fiir die
Datenakquisition, Datenverarbeitung und Kartierung entwickellt.

Zusdtzlich zu den jdhrlichen Berichten zuhanden der Hauptabteilung fiir die Sicherheit der
Kernanlagen (HSK), wurden zwei abschliessende Publikationen iiber die Methodik, die Resul-
tate der Messungen sowie iiber das im Rahmen des Projektes vollstindig erneuerte Mess-
system erstellt.

Seit 1994 ist die Aeroradiometrie in die Einsatzorganisation Radioaktivitit des Bundes inte-
griert. Fiir die Notfalleinsdtze wurde das Messgerdt in Zusammenarbeit mit dem EMD in
einen Super-Puma-Helikopter der Armee eingebaut.

Wiihrend der Messungen im Rahmen einer Ausbildungsiibung hat das Messsystem einwand-
Jrei funktioniert. Vermessen wurden die Gebiete um das KKL, das KKB und das PSI. Die
Datenqualitat war sehr gut.

Um die Quellensuche zu trainieren, wurden in einem weiteren Messgebiet im Ziircher
Oberland verschiedene Quellen ausgelegt. Mit Ausnahme einer K-40 Quelle (Lastwagen
voller Kalidiinger) konnten alle ausgelegten Quellen detektiert werden. Sogar eine Cs-137
Quelle im offenen Abschirmbehdilter konnte trotz der starken seitlichen Kollimierung erkannt
werden.

Anhand der bestehenden radiometrischen Daten (Aerogammaspektrometrie, in situ-
Gammaspektrometrie, Labormessungen an Gesteins- und Bodenproben), wurden radiometri-
sche Karten der Schweiz erstellt (K-40, Bi-214, TI-208, Cs-137; terrestrische Dosisleistung
und kosmische Dosisleistung). Diese Karten konnen als Referenz bei Verstrahlungsfillen her-
angezogen werden.
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3.6.2. Abschliessende Publikationen

Die zwei abschliessenden Publikationen iiber die Methodik, die Resultate der Messungen
1989-1993 und das im Rahmen des Projektes vollstindig erneuerte Messsystem, wurden
erstellt und der Zeitschrift "Geophysics" zur Publikation eingereicht.

3.6.3. Notfalleinsiitze

Als mogliche Einsatzfille kommen Transport- und Industrieunfille mit radioaktivem Material,
KKW-Storfille und Satellitenabstiirze in Betracht. Die Notfallmessungen erfolgen unter der
Regie der Nationalen Alarmzentrale (NAZ). Unterhalt und die Bereitstellung des Mess-
systems werden weiterhin vom Institut fiir Geophysik der ETHZ durchgefiihrt.

Der Einsatz des Super Puma bei Notfidllen bietet, gegeniiber den bisher verwendeten Alouette-
III- und Ecureuil-Helikoptern wesentliche Vorteile, hauptséchlich in Bezug auf Navigation,
Schlechtwetter- und Nachtflugtauglichkeit. Der Einbau erfolgte in enger Zusammenarbeit mit
dem EMD und dem Flugzeugwerk Emmen. Am Helikopter mussten Anpassungen wie Einbau
der Antenne fiir das Satellitennavigationssystem GPS, Abgriff von Radaraltimeter und Baro-
meter durchgefiihrt werden. Fiir das Messgerdt wurde ein Einbau-Kit konstruiert, das den
sicheren Einbau von Detektor und Gerite-Rack erlaubt. Mit einem aufwendigen Priifverfahren
wurde die Flugtauglichkeit des Umbaus abgekldrt (elektromagnetische Vertrédglichkeit,
mechanische Festigkeit usw). Ein Helikopter konnte 1994 ausgeriistet werden, weitere folgen
in den néchsten Jahren.

3.6.4. Flugaufnahmen 1994

Nach der Abnahme des Einbaus im Mai 1994, fand vom 22. bis zum 26. August eine
Einsatziibung statt. Die Fliige des Jahres 1994 dienten hauptsdchlich der Ausbildung, dem
Test der Einbauvorrichtung und der Kalibration des Messsystems.

Insgesamt wurden vier Messgebiete beflogen. Die beiden Messgebiete KKL und KKB/PSI
wurden bereits im Auftrag der HSK mehrmals vermessen. Auch 1994 wurden fiir die Mes-
sungen dieselben Flugparametern verwendet. Zusitzlich wurden zwei Testgebiete im Ziircher-
Oberland definiert und beflogen. Diese Testgebiete wurden im Auftrag der NAZ auch in situ-
gammaspektrometrisch vermessen und kénnen fiir die dynamische Kalibration herangezogen
werden. Wihrend der Ubung wurde ein Informationsvideo erstellt.

In Figur 1 ist der "MMGC-Ratio" der Messgebiete KKL und KKB/PSI dargestellt. Der
"MMGC-Ratio": das Verhiltnis von tiefenergetischer zu hochenergetischer Gammastrahlung,
reagiert sehr empfindlich auf kiinstliche Radioaktivitit, weil kiinstliche Radioisotope fast aus-
schliesslich nur im niedrigenergetischen Bereich (kleiner als 1400 keV) des Spektrums strah-
len.

Sowohl das KKL als auch das PSI konnten mit den diesjéhrigen Messungen anhand ihrer
Direktstrahlung nachgewiesen werden. Beim Paul Scherrer Institut wird die Direktstrahlung



-B.3.63 -

der Lagerstitten fiir radioaktive Komponenten (PSI-West) resp. Abfille (PSI-Ost) erfasst. Das
KKB weist eine sehr ‘geringe Gesamtstrahlung auf. Es war auch in fritheren Jahren nur im
MMGC-Ratio schwach erkennbar. Bei den diesjdhrigen Messungen konnte das KKB aerora-

diometrisch nicht nachgewiesen werden.

Ausserhalb der umzédunten Areale der Kernanlagen konnte keine erhhte kiinstliche Radioak-
tivitdt, die nicht durch Tschernobyl oder die Kernwaffenversuche der sechziger Jahre erklart
werden kann, nachgewiesen werden. Der Aktivititspegel in der Umgebung ist iiber die letzten

sechs Jahre etwa konstant geblieben.

PSI-Ost

3599

PSI-West

3@86

25@8

28@8

15eg

MMGC-Re t to ( %)

1205

Sep

®

Figur 1 : 3D-Darstellung des MM GC-Ratios (%) Messgebiete KKL und KKB/PSI

Die Karte stellt den Blick nach Siidosten dar. Drei Maxima sind ersichtlich: PSI-Ost (links),
PSI-West (rechts) und KKL (vorne). Dargestellt ist die Direktstrahlung nach oben.

In einem weiteren Messgebiet wurde im Ziircher Oberland die Quellensuche geiibt. Insgesamt
wurden vier Quellen ausgelegt: Eine starke Cs-137 Quelle mit 2.24 GBq, eine schwache Cs-
137 Quelle mit 249 MBq, eine Co-60 Quelle mit 212 MBq und eine K-40 Quelle (Lastwagen
mit Kalidiinger). Zusédtzlich wurde noch ein kleineres Gebiet zwischen Hallwyler- und

Greifensee vermessen.
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Mit Ausnahme der K-40 Quelle konnten alle ausgelegten Quellen detektiert werden. Sogar die
schwache Cs-137 Quelle im offenen Abschirmbehélter konnte trotz der starken seitlichen
Kollimierung erkannt werden.

Bedingt durch den Wechsel des Helikoptertypes (von Ecureuil zu Super-Puma), musste das
System neu Kalibriert werden. Dabei waren vor allem die Hintergrundstrahlung und das
Absorptionsverhalten des Helikopters von Interesse. Die Hintergrundstrahlung des Heli-
kopters wurde mit einem Flug iiber dem Neuenburgersee, das Absorptionsverhalten wurde mit
Fliigen tiber starken Punktquellen bestimmt. Eine ausfiihrliche Beschreibung des Kalibra-
tionsverfahrens findet man in Schwarz et al. (1994a).

3.6.5. Radiometrische Karte der Schweiz

Der grosste Beitrag zum Strahlungsfeld ist natiirlichen Ursprungs. Er wird durch die kosmi-
sche Strahlung, die natiirliche Radioaktivitéit des Erdbodens sowie durch die radioaktiven Fol-
geprodukte des Edelgases Radon in der Luft verursacht. Die genaue Kenntnis der Variations-
breite und der regionalen Verteilung der terrestrischen und kosmischen Gammastrahlung ist
auch aus strahlenbiologischer Sicht von Bedeutung, namentlich bei der Diskussion um die
Wirkung kleiner Strahlendosen.

Erste flichenhafte Messungen der terrestrischen Strahlung, (mittels Ionisationskammern am
Boden), wurden in der Schweiz bereits 1961 durchgefiihrt. Die damalige Messpunktdichte
geniigt jedoch modernen Anforderungen nicht mehr. Auch jetzt steht fiir die Schweiz kein
einheitlicher flichendeckender Datensatz mit geniigender Messpunktdichte zur Verfiigung.
Deshalb wurden zur Erstellung der radiometrischen Karte vier verschiedene Datensitze ver-
einigt. Die Verteilung der verwendeten Messungen ist auf Figur 2 dargestellt.

e Aecroradiometrische Messungen: Im Rahmen der geophysikalischen Landesaufnahme
wurde vor allem in den Zentralalpen ein Gebiet von tiber 2'800 km” aeroradiometrisch
vermessen. Zusammen mit den Messungen in der Umgebung der Kernalagen und verschie-
denen kleineren Messgebieten in der Westschweiz wurden insgesamt 3'500 km® der
Schweiz erfasst.

e In situ-gammaspektrometrische Messungen: Von der SUeR wurden iiber 200 in situ-

gammaspektrometrische Bodenmessungen mit portablen Germaniumdetektoren durchge-
fiihrt.
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Figur 2 : Rdumliche Verteilung der verwendeten Datensiitze. Die schraffierten Gebiete wur-
den aeroradiometrisch erfasst (Schweizer Landeskoordinaten in [m])

e Dosisleistungsmessungen: Parallel zu den in situ-Messungen wurde immer auch eine
Dosisleistungsmessung mit einer Reuter-Stokes-Ionisationskammer durchgefiihrt. Daneben
stehen noch 400 Dosisleistungsmessungen mit Geiger-Miillerzihlern aus der NARACH-
Ubung zur Verfiigung.

e Labormessungen an Gesteinsproben: In den letzten 30 Jahren wurden mehr als 600
Gesteins- und Bodenproben am Institut fiir Geophysik der ETHZ gammaspektrometrisch
vermessen und in einer Datenbank zusammengestellt.

Bei der Kombination von Datensiitzen, die mit verschiedenen Messmethoden erhoben wurden,
kommt der Kalibration eine wichtige Rolle zu. Dabei ist zu beachten, dass die verschiedenen
Methoden eine unterschiedliche rdumliche Aufldsung besitzen. Eine aeroradiometrische Mes-
sung erfasst die Strahlung der obersten 50 cm Boden einer Fldche von 300 m x 300 m. Eine in
situ-gammaspektrometrische Messung erfasst ein viel kleineres Gebiet von 10 m x 10 m. Das
kleinste Volumen wird bei einer Labormessung abgedeckt, rund 500 g pro Probe.

Die in situ-gammaspektrometrischen Messungen wurden anhand von fiinf bis zehn Bodenpro-
ben kalibriert. Die anschliessende Kalibration der aeroradiometrischen Messungen erfolgte
mit Hilfe von Bodenproben und der in situ-Messungen. Wegen des grosseren Einflussbereichs
aeroradiometrischer Messungen werden in diesem Fall rund 50 Bodenproben bzw. 10 in situ-
Messungen bendtigt.
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Fiir die Kartenerstellung wurde in drei Schritten vorgegangen:

Bestimmung der kosmische Strahlung: Die Karte der kosmischen Strahlung wurde
anhand des digitalen @ Hohenmodells RIMINI mit Hilfe der Formel
D osmic[nSv/h]=37-exp(0.38-Hohe[km]) erstellt.

Bestimmung der terrestrischen Strahlung: Die Karten der Konzentration der natiirlichen
Radioisotopen K-40, Bi-214 und TI-208 sowie der kiinstlichen Cs-137 Konzentration in
[Bq/kg], wurde anhand der Aeroradiometrie, in situ-Gammaspektrometric und den
Labormessungen an Bodenproben erstellt. Mit Hilfe dieser Radioisotopkonzentrationen
wurde die terrestrische Dosisleistung abgeleitet.

-Kombination mit den gemessenen Dosisleistungswerten: Die Summe aus kosmischer
und terrestrischer Dosisleistung wurde mit den tatsdchlich gemessenen Dosisleistungswer-
ten kombiniert und daraus die Karte der Gesamtdosisleistung am Boden berechnet.

Fiir die Interpolation der Karten wurde die "inverse distance"-Methode mit einem Suchradius
von 10 km und einer Zellengrosse von 2 km x 2 km verwendet. In Figur 3 ist die resultierende
Karte abgebildet. Die Werte bewegen sich im Bereich zwischen 50 und 450 nSv/h, wobei
Werte zwischen 70 nSv/h und 110 nSv/h dominieren. Die hochsten Werte wurden in den
Alpen gefunden. Die Griinde hierfiir sind die Geologie (die kristallinen Gesteine der Zentral
Alpen weisen relativ hohe natiirlichen Radioisotopkonzentrationen auf) und erhéhte kosmi-
sche Strahlung in hohen Lagen.
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Figur 3: Karte der Dosisleistung am Boden in nSv/h (Schweizer Landeskoordinaten in [km]).
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3.6.6. Perspektiven

Ab 1995 wird die Aeroradiometrie schwerpunktsméssig im Rahmen der Notfallorganisation
eingesetzt. Wahrend der jahrlichen Ubungen ist eine Befliegung der Umgebung der einzelnen
schweizerischen Kernanlagen nur alle zwei Jahre vorgesehen. Fiir 1995 ist eine grenziiber-
schreitende Ubung mit dem franzosischen Aeroradiometrie-Team HELINUC der CEA
geplant. Ausserdem wird im Auftrag der NAZ ein zweites Messsystem am Institut fiir Geo-
physik der ETHZ gebaut.

3.6.7. Publikationen 1994

Schwarz, G.F., Rybach L., Klingelé, E.E., 1994a: Data Processing and Mapping in Airborne
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3.7. RADIOAKTIVITAT IN AQUATISCHEN SYSTEMEN

J. Beer, A. Liick und Y. Weidmann
Abteilung Umweltphysik, EAWAG, Diibendorf

3.7.1. Zusammenfassung

In aquatischen Systemen wurden nur in einigen wenigen Proben kiinstliche Radionuklide
nachgewiesen. In Flussedimenten (Aare und Rhein) wurden Spuren (einige Bq/kg) von 137Cs,
134Cs, 60Co, 54Mn und 65Zn festgestellt, die grosstenteils aus Kernanlagen stammen. In eini-
gen Wasserpflanzen wurde 60Co (bis zu 85 Bq/kg) gefunden. Kiinstliche Radionuklide konn-
ten in 2 Fischen nachgewiesen werden: 65Zn (1.2 + 1.0 Bq/kg) in einem Felchen aus dem
Bielersee vor Ligerz und 137Cs (1.2 + 0.7 Bq/kg) in einer Barbe aus dem Rhein 14 km unter-
halb des Kernkraftwerks Leibstadlt.

Die grossten an die Umwelt abgegebenen Aktivitdten stammen weiterhin aus der Tritium-ver-
arbeitenden Industrie. Die mittlere Tritiumaktivitit im Abwasser der ARA von La Chaux-de-
Fonds ist gegeniiber dem Vorjahr leicht gesunken und liegt mit 3.2 kBq/l unterhalb dem
Immissionsgrenzwert fiir offentlich zugdngliche Gewdsser von 12 kBq/l. Nach dem starken
Anstieg der Tritium-Konzentration im Niederschlag von La Chaux-de-Fonds gegen Ende
1992 zeichnet sich eine langsam sinkende Tendenz ab. Trotzdem liegen die Werte weiterhin
deutlich iiber denjenigen der Jahre 1990-92. Auffillig ist die starke Saisonalitdt mit Maxima
im Winter und Minima im Sommer. Die Tritiumaktivitit auf dem Areal der RC-TRITEC
(frither Radiumchemie) in Teufen zeigt ebenfalls einen Jahresgang mit Maxima kurz nach
Jahresbeginn. Die Gesamt-a-Aktivitit im Rheinwasser zeigt Spitzenwerte bis 0.15 Bq/l, die
mit erhéhten Schwebstoffgehalt des Rheinwassers zusammenhdngen diirften.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass in aquatischen Systemen keine Uberschrei-
tungen der Immissionsgrenzwerte der Strahlenschutzverordnung durch kiinstliche Radionu-
klide beobachtet werden konnten.

3.7.2. Ziele

Die Gruppe "Radioaktive und chemische Tracer" der Abteilung Umweltphysik der EAWAG
konzentriert sich bei der Uberwachung der Umgebungsradioaktivitit vor allem auf den aquati-
schen Bereich. Wasser stellt neben Luft das wichtigste Transportmedium fiir lokal freigesetzte
Radioaktivitit dar und bedarf deshalb besonderer Aufmerksamkeit.

Das Ziel der Uberwachung besteht darin, Anderungen der natiirlichen Umgebungsradioak-
tivitit festzustellen und die Radionuklide, die dafiir verantwortlich sind; zu identifizieren.

Uberwacht werden die Umgebungen wichtiger. potentieller Quellen wie Kernanlagen und
Isotopen-verarbeitende Betriebe, sowie das Abwasser der ARA-Ziirich und der Rhein, der
Hauptabfluss der Schweiz.
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Zu den Kernanlagen gehoren die Kernkraftwerke Beznau, Miihleberg, Gosgen-Déniken und
Leibstadt sowie das Paul Scherrer Institut. Die Uberwachung erfolgt durch halbjéhrliche
Stichproben. Untersucht werden Wasserproben aus dem jeweiligen Fluss ober- und unterhalb
der Anlage, Plankton, Wasserpflanzen, Sediment und, falls méglich, Fische sowie Grundwas-
ser aus der Umgebung.

Zu den iiberwachten Isotopen-verarbeitenden Betrieben gehéren die Uhrenindustrie von La
Chaux-de-Fonds und RC TRITEC AG (frither Radiumchemie) Teufen/AR, die beide Tritium
verarbeiten. In der Umgebung dieser Betriebe werden ein- bis dreimonatige Niederschlags-
proben gesammelt, die Auskunft geben iiber die Tritiummenge, die in Form von HTO an die
Luft abgegeben wird. Parallel dazu werden die Abfliisse der lokalen Abwasserdeponien
beprobt.

Die ARA-Zirich wird kontinuierlich mittels wodchentlicher Sammelproben {iberwacht.
Schliesslich werden im Rhein bei Rekingen/AG, Village-Neuf (unterhalb Basel) und
Schmitter (Diepoldsau/SG) monatliche Sammelproben erhoben, die im Rahmen der Rhein-
kommission zusitzlich auf verschiedene Schadstoffe untersucht werden.

Im Rahmen eines gemeinsamen Projektes mit der HSK wird das Verhalten von Radionukli-
den, die von Kernkraftwerken an Fliisse abgegeben werden, genauer untersucht. Insbesondere
interessiert, wie schnell diese Radionuklide sedimentieren und welche Prozesse dabei eine
Rolle spielen. Die Resultate werden zur Zeit ausgewertet und publiziert.

3.7.3. Methoden und Messverfahren

Die meisten Probegn werden mit Hilfe von Germanium-Detektoren analysiert. Diese Methode
erlaubt den Nachweis der meisten natiirlichen und kiinstlichen Radionuklide. Zusétzlich wer-
den Wasserproben aus Fliessgewassern noch auf Tritium und in wenigen Féllen auf a-Strahlen
untersucht. 90Sr wird nur im Abwasser von Abfalldeponien gemessen. Alle Angaben von spe-
zifischen Aktivititen beziehen sich auf Trockengewichte.

3.7.4. Zusammenfassung der Ergebnisse
3.7.4.1. Kernanlagen

Wasserproben aus den Fliissen Aare und Rhein sowie Grundwasserproben im Bereich von
Kernanlagen zeigen keine Tritiumkonzentrationen, die tiber der Nachweisgrenze von 10 Bg/l
liegen. Die Konzentrationen der kiinstlichen g-aktiven Radionuklide im Wasser lagen alle an
oder unter der Nachweisgrenze.

In den Sedimentproben aus der Umgebung von Kernanlagen wurden jedoch weiterhin kiinstli-
che Radionuklide gemessen: 137Cs, 134Cs, 54Mn, 60Co, 65Zn. Die Konzentrationen sind
jedoch im allgemeinen tief im Bereich von einigen Bg/kg. Die héchsten Werte wurden im
Sediment des Stausee's Niederried unterhalb KKW Miihleberg gefunden (68 + 3 Bg/kg 60Co).
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Wasserpflanzen zeigen vereinzelt Konzentration, die mit denjenigen der Sedimente vergleich-
bar sind. Bis zu 85 Bq/kg 60Co wurden beobachtet.

Von den insgesamt elf untersuchten Fischen aus Aare und Rhein zeigten nur zwei Spuren von
kiinstlichen Radionukliden. Eine Barbe aus dem Rhein 14 km unterhalb des Kernkraftwerks
Leibstadt enthielt 1.2 + 0.7 Bq/kg Frischgewicht 137Cs , ein Felchen aus dem Bielersee vor
Ligerz 1.2 + 1.0 Bg/kg Frischgewicht 65Zn.

3.7.4.2. Isotopen-verarbeitende Betriebe

La Chaux-de-Fonds:

In Fig. 1 ist die Tritiumaktivitdt im Niederschlag (oben) und im gereinigten Abwasser der
ARA (unten) fiir die Jahre 1989 bis 1993 dargestellt. Nach dem auffilligen Anstieg im Jahr

1992 zeigt die Tritium-Aktivitdt im Niederschlag ein deutliches saisonales Signal mit Maxima
im Winter und Minima im Sommer.

Figure 1: Tritium-Messungen im Niederschlag und in der ARA La Chaux-de-Fonds
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Der wesentliche Teil der Abgabe erfolgt weiterhin {iber die Abwisser der ARA. Dort setzt
sich der abnehmende Trend fort. Im Jahr 1994 hat die Kldranlage 25 TBq Tritium abgegeben,
was einer Abnahme von 6 TBq gegeniiber 1993 entspricht. Insgesamt wurden laut SUVA 250
TBq Tritium in La Chaux-de-Fonds verarbeitet.
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RC-TRITEC AG (friiher Radiumchemie) Teufen/AG

Die Tritiummessungen im Regenwasser, das 65 m 6stlich des Kamins der Radiumchemie in
Teufen gesammelt wird, sind in Figur 2 dargestellt. Auch hier ist ein deutlicher Jahresgang
mit Spitzen kurz nach Jahresbeginn festzustellen.

Figure 2: Tritium im Niederschlag bei Radiumchemie Teufen /AR
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3.7.4.3. Deponien

Die ehemalige Abfalldeponie Teufen sowie die Deponie von Stein/AR zeigen in ihrem
Sickerwasser a-Strahler (<1.0 Bg/l), Tritium (bis zu 7 kBq/l) sowie 90Sr (1 Bg/l). y-aktive
Radionuklide konnten keine festgestellt werden.

3.7.4.4. Kliranlagen

Messungen am gereinigten Abwasser der ARA Ziirich zeigen‘ keine Tritiumwerte oberhalb der
Nachweisgrenze von 10 Bg/l.

Nur in zwei Proben konnten Spuren von 137Cs nachgewiesen werden. Die Konzentrationen
aller tibrigen y-aktiven Radionuklide lagen durchwegs unter der Nachweisgrenze. Dies gilt
insbesondere auch fiir das in Spitilern verwendete 131J (Nachweisgrenze:0.2 Bg/l).



3.7.4.5. Oberflichengewiisser

Im Rhein wurden an den Stationen Rekingen, Village Neuf und Diepoldsau abflussgewichtete
Monatsproben erhoben. Der Verlauf der Gesamt-a-Aktivitdt von Rekingen und Village Neuf
ist in Figur 3 dargestellt. Beide Stationen zeigen ausgesprochene Spitzenwerte im Sommer,
Diese sind vermutlich auf erhohte Schwebstoffgehalte
nach Gewittern zuriick zu fiihren. Kiinstliche y-aktiven Radionuklide konnten keine festge-

die deutlich iiber 100 mBq/l liegen.

stellt werden.
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Figure 3: Alpha-Aktivitit im Rhein
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3.8. NATURLICHE RADIONUKLIDE IM WASSER

H. Surbeck Sektion Uberwachung der Radioaktivitit
Bundesamt fiir Gesundheitswesen
Ch. du Musée 3, 1700 FRIBOURG

3.8.1. Zusammenfassung

Eine systematische Erfassung der natiirlichen Radionuklide im Wasser ist aus folgenden
Griinden von Interesse:

1) In der neuen Strahlenschutzverordnung (StSV) werden Grenzwerte fiir Alpha-Strahler aus
der Uran- und Thoriumreihe im Trinkwasser festgelegt. Der Vollzug der StSV im Bereich
der Lebensmittel liegt zwar bei den Kantonen, aber die Kantonalen Laboratorien brauchen
dazu die Unterstiitzung des BAG. Dessen Aufgaben ist es, die bestehenden, sehr aufwen-
digen Analysenmethoden zu vereinfachen bzw. zu zeigen, wo Probleme mit Trinkwissern
aufireten konnten und welche Radionuklide wirklich gemessen werden miissen.

2) Bei der Suche nach Radon-Risikogebieten kann die Radonkonzentration in Grund- und
Quellwasser einen Hinweis auf solche Gebiete liefern.

3.8.2. Alphastrahler aus der Uran- und Thoriumreihe im Trinkwasser

Uran und Thorium sind natiirlicherweise in allen Gesteinen und Boden und damit auch im
Grundwasser vorhanden. Dass die Radionuklide der Uran- und Thorium-Zerfallreihen natiirli-
cher Herkunft sind, macht sie nicht harmloser als die kiinstlichen Radionuklide.

Die Figuren 1 und 2 zeigen die 238U- und 232Th-Reihen. Aufgrund der Halbwertszeiten kénnen
die Reihen etwas willkiirlich in Gruppen (umrahmt) mit jeweils einem Hauptnuklid (fett
gedruckt) eingeteilt werden. Das Hauptnuklid besitzt eine geniigend lange Halbwertszeit um
die Zeit zwischen der Entnahme aus dem Untergrund oder an der Quelle und der Konsuma-
tion zu iiberleben. Die kurzlebigen Nuklide bilden sich wihrend der Lagerung aus den Haupt-
nukliden nach.

Die Loslichkeit des Thoriums im Wasser ist sehr schlecht. Langlebige Th-Nuklide sind daher
im Wasser nur selten nachweisbar und konnen im allgemeinen vernachldssigt werden. In
einigen Mineralwissern wurden aber erhohte 228Th Aktivititen gefunden. Deshalb, und wegen
seiner hohen Radiotoxizitit sollte 228Th vorsichtshalber mitberiicksichtigt werden. Dagegen
klar zu vernachlissigen sind die Nuklide der 235U-Reihe, da das 235U/238U-Aktivitétsver-
hiltnis fiir Proben natiirlicher Herkunft nur 0.046 betrégt.



-B3.8.2-

(27 m 3im )

Pb214 <— Po218 <— Rn 222 | € Ra 226

38d
\ 1600y

Bi214 20m

—\
Pb210 <«— Po214 1E4s )

22y \

5d Bi210

stable

Fig. 1: 238U-Zerfallsreihe

<— Alpha-Zerfall

\ Beta-Zerfall

Th23a <— U 238

24d \ 45E9y

Pa234m 12m

~

75000 y 25ES5y

<— Alpha-Zerfall

\ Beta-Zerfall

Th 232

14E10y

11h \ 0.15s 56s

1208 <— Bi212 61m

™\ N

Pb20s8 | < Po212 3E.Ts

AN
e )
( Pb212 <— Po216 <— Rn220 <— Ra 2247% Th 228
36d 19y

stable

Fig. 2: 232Th-Zerfallsreihe



-B3.83-

Da sich die StSV nur auf Alphastrahler aus diesen Zerfallsreihen bezieht und das 222Rn
ausdriicklich ausgenommen ist, bleiben als zu bestimmende Radionuklide noch:

238, 234, 226Ra, 210Po, 228Th und 224Ra.

Nach der StSV darf die Summe der Alphastrahler aus den Uran- und Thorium-Reihen
(ohne Radon) 1 Bqg/Liter nicht iiberschreiten. Eine Nachweisgrenze von 100 mBgq/Liter fiir
jedes der aufgefiihrten Nuklide scheint daher sinnvoll. Sie garantiert noch eine gewisse
Sicherheitsmarge.

Um diese Nachweisgrenzen zu erreichen, setzen wir drei verschiedene Methoden ein, die
von uns zum Teil neu entwickelt, verbessert, oder erheblich vereinfacht wurden.

3.8.3. Gammaspektrometrie

2381J, 226Ra, 228Th und 224Ra konnen iiber die Tochternuklide durch Gammaspektrometrie
bestimmt werden. Mit einem low-level Ge-Detektor ist es moglich, mit eingedampften 1
Liter-Proben diese Nachweisgrenze zu erreichen. Unbefriedigend ist dabei einzig, dass der
Aufbau der gamma-strahlenden Tochternuklide abgewartet werden muss. Aus einer Mes-
sung direkt nach dem Eindampfen und einer zweiten Messung nach einigen Tagen koénnen das .
224Ra und das 228Ra bestimmt werden. Die zweite Messung liefert auch eine grobe Abschit-
zung fiir 238U, 228Th und 226Ra. Nach einer Wartezeit von 20 Tagen ldsst sich 228Th zuver-
lassig bestimmen. Gut 2 Monate muss gewartet werden, bis das 234Th aus dem 238U geniigend
aufgebaut ist. Fiir eine gammaspektrometrische Bestimmung des 226Ra muss die Probe entwe-
der radon-dicht verschlossen und 20 Tage gelagert werden, oder der 235U-Beitrag zur ein-
zigen bedeutenden 226Ra-Gamma-Linie muss bekannt sein. Dieser Beitrag kann aus dem 238U
berechnet werden. Ein zuverldssiger Wert fiir das 238U ist aber erst nach 2 Monaten Lager-
zeit zu erhalten.

234U ldsst sich gammaspektrometrisch nicht bestimmen. Da in Wasserproben 238U und
234U selten im Gleichgewicht sind, kann die 234U-Aktivitdt nicht einfach gleich der 238U-
Aktivitdt gesetzt werden. Aufgrund fritherer Messungen am PSI (vgl. BAG-Bericht zur
Umweltradioaktivitdt 1991, Seiten 3.5.10.ff) fiihrt die Annahme eines 234U/238U-Verhiiltnis
von 3 zumindest bei hohen Aktivitdten zu einer konservativen Abschiitzung der Gesamt-
Uranaktivitét.

3.8.4. Radium adsorbierende Schichten

Vor allem die Probleme mit einer raschen Bestimmung des 226Ra, einem der vom Strahlen-
schutz her wichtigen Nuklid, haben uns nach neuen Methoden suchen lassen. Die von uns
entwickelten Radium adsorbierenden Schichten haben das Problem gelost. Die Methode
wurde bereits im Jahresbericht 1993 beschrieben. Sie erlaubt die Bestimmung von 226Ra,
210Po und 224Ra mit sehr wenig Aufwand fiir die Préparation. Die Messung erfolgt mit einem
Halbleiter-Alpha-Detektor. Die Nachweisgrenze fiir die drei Nuklide liegt bei einer Messzeit
von einem Tag bei 20 mBq/Liter. Neu seit dem 1993er-Bericht ist, dass die adsorbierenden
Schichten auch an Metalloberfléichen gebildet werden konnen.
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Erste Versuche am Fraunhofer-Institut fiir Mikroelektronik in Dresden zeigen, dass modi-
fizierte Versionen unserer Schichten auch Uran adsorbieren. Sollten sich diese Schichten
als so zuverldssig erweisen wie die Radium-adsorbierenden Schichten, wire das Problem
einer raschen 238U- und auch der 234U-Bestimmung geldst.

3.8.5. Fliissig-Szintillation-Messung

Bis zuverlédssige Uran-adsorbierende Schichten vorliegen, bleibt fiir die rasche 238U- und die
234U-Bestimmung noch der Nachweis mit Fliissigszintillation. Selektiv extrahierende
Szintillatoren erleichtern die Probenpriparation und Spektrometer mit einer Alpha/Beta-
Diskriminierung, die in den letzen Jahren von mehreren Firmen entwickelt wurden, liefern
Alphaspektren mit einer fiir die Trennung von 238U und 234U geniigenden Energieauflgsung.

Die von uns stark vereinfachten Methode reduziert den Zeitaufwand fiir die Probenpraparation
auf 30 min. Mit einer Messzeit von 2 Tagen lassen sich 238U und 234U mit der gewiinschten
Nachweisgrenze von 100 mBg/Liter bestimmen. Ein typisches Alpha-Spektrum einer Was-
serprobe zeigt Fig. 3.
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Fig. 3 ;- Alpha-Spektrum (mit Fliissig-Szintillator) einer stark mineralisierten Wasserprobe
aus dem Wallis. In der eingefiigten Figur ist die Diskriminatorschwelle fiir dieses
Spektrum mit einem Pfeil markiert. Die Probe enthilt je etwa 300 mBq/Liter 234U
und 238U. Messzeit 2 Tage.

Die Alpha/Beta Diskriminierung beruht darauf, dass Lichtblitze, die im Szintillator von
Alpha-Teilchen erzeugt werden, etwas lidnger dauern, als diejenigen, die durch Beta-Teilchen
ausgeldst werden. In den Figuren 3 und 4 ist die Pulsbreite des Lichtblitzes als "Pulse shape"
bezeichnet. Um jeden Lichtblitz auswerten zu konnen, ist es von Vorteil, Pulshéhe (Energie)
und Pulsbreite simultan zu speichern (Fig. 4).
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Alpha-Spektrum einer 222Rn haltigen Wasserprobe (mit Fliissig-Szintillator). Fiir
jeden Lichtpuls wurden Pulshohe (Energie) und Pulsbreite (Pulse shape) simultan
registriert.

Resultate fiir eine erste Serie von Trinkwiissern aus der Schweiz

12 Trinkwasser-Proben (aus Wasserversorgungen oder von 6ffentlichen Brunnen) aus der
Schweiz, 12 stark mineralisierte Schweizer Grund- oder Quellwisser, die z.T. als Mine-
ralwasser im Handel sind und S auslindische Mineralwiisser wurden gammaspektrome-
trisch, mit den Ra-adsorbierenden Schichten und z.T. mit Fliissigszintillation untersucht.

Die Auswahl der Trinkwasserproben erfolgte zum Teil aufgrund der 1985 von der Abteilung
Lebensmittel des BAG gemessenen Uran-Konzentrationen in Trinkwissern der Schweiz
(unveréffentlicht). So wurden im Kanton Graubiinden Proben in den 7 Gemeinden erhoben, in
denen in der erwihnten Untersuchung Urankonzentrationen > 5 pg/Liter festgestellt wurden.
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Folgende Wertebereiche wurden gefunden (alle Werte in mBg/Liter):

Trinkwasser, Stark mineralisierte Mineralwiisser

einheimisch Wiisser, einheimisch importiert
238U <30-210 <30-390 <150
226Ra <70 <70 <50-1300
210Pg <50 <50 <50
228Th <50 <50 <50
224Ra <50 <50 <50-200

Fiir die Proben mit einer 238U Aktivitdt > 100 mBg/Liter, bei denen auch 234U bestimmt
wurde, ergaben sich 234U/238U Verhiiltnisse von ca. 1, in jedem Fall kleiner 2.

Eine eindeutige Uberschreitung der Limite nach der neuen StSV ergab sich fiir ein aus
Portugal importiertes Mineralwasser. Ein grosseres Messprogramm fiir importierte Mine-
ralwisser ist daher fiir 1995 vorgesehen. Dabei sollen insbesondere Mineralwésser untersucht
werden, die wie das erwéhnte portugiesische Mineralwasser nicht von der PSI Studie erfasst
wurden.

Der Abstand zur Limite ist aber auch fiir einige einheimische Wiisser nicht sehr komfor-
tabel. Zeitliche Schwankungen der Zusammensetzung konnten leicht zu einer Uberschreitung
der Limite fithren. Die Untersuchung einheimischer Wisser wird daher 1995 fortgesetzt.

Zum Vergleich der Messmethode wurden auch einige der Mineralwidsser analysiert, die
bereits frither am PSI gemessen wurden. Innerhalb der Fehlergrenzen wurden die gleichen
Werte gefunden.

3.8.7. Radonkonzentration in Grund- und Quellwassef

Seit einigen Jahren bestimmen wir insbesondere in Zusammenarbeit mit dem Centre d'Hydro-
géologie de 1'Université de Neuchatel (CHYN) 222Rn-Konzentrationen in Grund- und Quell-
wissern. Ziel dieser Untersuchungen ist es, Herkunft und Transport des Radons im
Wasser besser zu verstehen. Eine erhohte Radon-Konzentration im Grundwasser ist ein
Indikator fiir erhohte Radonkonzentrationen im Boden und daher méglicherweise ein Hinweis
auf erhohte Radonkonzentrationen in Wohnriumen (Radongebiete im Sinne der neuen
StSV). Das Interesse der Hydrogeologie am Radon besteht darin, dieses allgegenwartige
Edelgas als natiirlichen und leicht zu messenden Tracer einzusetzen.

Figur 5 zeigt die von uns bisher gemessene Verteilung der Radonkonzentrationen in Grund-
und Quellwissern in der Schweiz. Werte > 50 Bq/Liter miissen danach fiir Schweizer Ver-
héltnisse als deutlich erh6ht betrachtet werden und konnten ein Hinweis auf Radongebiete
sein. Der Zusammenhang zwischen der Radonkonzentration im W<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>