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Zusammenfassung

Die " C-Messungen in Baumbléttern ergaben 2000
an der Referenzstation einen Wert von A™*C = 94 +
3%.. Verglichen mit diesem Wert wurden wie in
friheren Jahren Netto-erhohungen in Baumblat-
tern aus der Umgebung der Kernkraftwerke
Leibstadt (KKL), Gosgen (KKG) und Mcdhleberg
(KKM) festgestellt. Die beim KKL gefundene
maximale Erhéhung betrug 133 %.. Die Erhohun-
gen stimmen gut mit denjenigen friherer Jahre
tberein und deuten auf relativ konstante Emissio-
nen und Verddnnungsvorgange in den Hauptwinad-
richtungen hin. Die dre/ Stichproben aus der
Umgebung des KKG ergaben Werte zwischen 6
und 55 %.. Beli einem angenommenen Langzeit-
Verdtinnungsfaktor von 3 x 10~ s/m’ lassen sich
fir die letzten 3 Jahre ' CO,-Emissionen von ca. 5-
10 kBqg/s abschétzen, was in der gleichen
Grossenordnung ist wie aus einem Siedewasser-
reaktor. Der Vergleich von Messwerten fur Blatt-
proben aus der Umgebung des KKM mit Modell-
werten ergibt eine befriedigende Uebereinstim-
mung. Bel dieser Bewertung ist die variable
Verdinnung in higeligem Gelénde und die Unsi-
cherheit der Emissionen zu bertcksichtigen.

In der Umgebung des PSI resp. des ZWILAG
wurden wiederum elf '*C-Proben gemessen. Wie
in friheren Jahren wurde eine recht gleichméssige
Erhohung (bis maximal 55 %.) gefunden. Die
Quellen dieser Erhohungen sind unkiar.

/n Basel sind die Erhéhungen in der Nahumgebung
des Verbrennungsofens der Firma NOVARTIS
verschwunden. Das wird darauf zurtickgefihrt,
dass nur noch nachts " C-haltige Abfélle verbrannt

werden. Erhohungen sind aber nach wie vor am
Volta-Platz und in der Umgebung der Firma
ROCHE gemessen worden, was auf zwei weitere
Emissionsquellen deutet. Ein Teil dieser kinstl-
chen Aktivitat kann mit Ethanol abgewaschen
werden, wurde also nicht als CO, emittiert.

Alle gemessenen " C-Erhéhungen fiihren zu hypo-
thetischen zusatzlichen Dosen, die in der
Grossenordnung von uSv pro Jahr liegen, sie fallen
also nicht ins Gewicht. Die Bedeutung der "C-
Messungen liegt also nicht primar bei den zusétzli-
chen zu erwartenden Dosen d.h. beim Strahlen-
schutz, sondern darin, dass mit diesem Nuklid
Umweltprozesse untersucht und besser verstan-
den werden konnen und dass die verwendeten
Ausbreitungsmodelle getestet werden kénnen.

%Krypton ist eines der wenigen Radionuklide,
deren Aktivitét in der Atmosphare noch ansteigt.
Der heutige Grundlevel betrégt ca. 1,3 Bg/m’.
Dieser Anstieg ldsst darauf schliessen, dass in
Wiederaufbereitungsaniagen vermehrt Kernbrenn-
stoff verarbeitet wird, was zu ansteigenden Emis-
sionen fuhrt. Die Messresultate lassen diese
Emission fir das Jahr 2000 zu ca. 5 x 10" Bg
abschatzen. Erhohte Wochenwerte bis ca. 3,56
Bg/m® Luft wurden auch 2000 in Luftoroben vom
Jungfraujoch und von tieferen Stationen (z.B.
Freiburg im Breisgau) beobachtet. Die Strahlendo-
sis durch ®Kr (B-Dosis der Haut und y-Dosis) ist
kleiner als Tu Sv/Jahr (effektive Dosis) und deshalb
vernachlassigbar.
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Figur 1: A™C Konzentrationen in Buchenblittern von den Referenzstationen

Die A'C Konzentration in Buchenblattern an der Referenzstation auf dem Langenberg betrug im Jahr 2000
noch 94 + 3 %. Die kontinuierliche Abnahme des atmosphéarischen '*CO,-Gehaltes ist darauf
zurlickzufihren, dass das atmosphérische CO, standig mit dem CO, des globalen Ozeans im Austausch ist,
so dass die durch die Kernwaffentests in den 60er Jahren produzierte zusétzliche '*C-Aktivitat langsam in
die Ozeane verschwindet. Innerhalb 3 Standard-Abweichungen stimmen die niedrigsten Werte in der
Umgebung des KKW Goésgen und der Verbrennungsanlage der NOVARTIS in Basel (ca. 15 Proben) mit dem
Wert der Referenzstation (berein, was auf die Reproduzierbarkeit unserer *C-Messungen hinweist. Die in
den Figuren 2 bis 10 dargestellten Netto-Erhéhungen sind die Abweichungen zu den oben erwahnten +94
%o an der Referenzstation.
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Figur 2: Netto A™C in der Umgebung vom KKW Leibstadt, 2000

Das Ueberwachungsprogramm in der Umgebung des KKL wurde als Langzeitreihen flr sechs Standorte
weitergefihrt. Die gréssten Erhdhungen der C-Aktivitat in Buchenblattern traten wie frilher in einer
Entfernung von ca. 1 km vom Abluftkamin in den beiden Hauptwindrichtungen auf (mittlere Figur). In
grésserer und kleinerer Entfernung sind in norddstlicher Richtung die gemessenen Erhéhungen kleiner, was
mit den Ausbreitungsmodellen Ubereinstimmt. Die gemessenen Erhohungen sind im Laufe der Jahre
bemerkenswert konstant geblieben (untere beide Figuren fur die Standorte Chlammi, Ried und
Schllsselgraben). Dies lasst auf ahnliche Emissionensraten (ca 10* Ba/s) in der Wachstumsperiode und auf
relativ konstante Langzeitverdiinnungfaktoren (x ~ 5 x 107 s/m>) schliessen. Eine zusatzliche C-Aktivitat
von 100 %o flihrt zu einer hypothetischen maximalen (effektiven) Dosis von ca.1 pSv/Jahr. Dies féllt
gegenliber den Variationen der natlrlichen Strahlungsdosen und insbesondere denjenigen wegen Radon
nicht ins Gewicht.
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Figur 3: Netto A "C in der Umgebung vom Kernkraftwerk Miihleberg, 2000
(die Kreisflachen sind proportional zur gemessenen Nettoerhéhung)
und Konturen des Gauss-Modells

Die im Jahr 2000 gemessenen Netto A '“C-Werte in Baumblattern koénnen mit Ergebnissen der
Modellrechnung verglichen werden. Annahmen der HSK sind Emissionen von ca. 6000 Bg/s (tagstber) und
ein Langzeitverdinnungsfaktor von ca. 7 x 107 s/m®. Damit erhalt man am Hauptaufschlagspunkt (Ufem
Horn, Nr.15) eine Erhéhung von 100%., was mit der Messung ausgezeichnet Ubereinstimmt. Das Modell
widrde allerdings in norddstlicher Richtung an der Aare und auf der Anhohe Salvisberg geringere Erhéhungen
voraussagen als die gemessenen 25-50%. Dagegen sagt das Modell richtigerweise flr das Jahr 2000 Sstlich
von Frieswil (d.h. in doppelter Entfernung wie Salvisberg) wieder erhéhte Werte voraus. Generell ist aber die
Uebereinstimmung zwischen Modell und Messung als gut zu bewerten, sind doch schon die Emissionen
nur auf ca. 50% genau bekannt; ferner ergibt das higelige Gelande in der Umgebung des KKM grosse
Variationen bei der Ausbreitung. Der Vergleich zwischen Modell- und Messwerten Ufem Horn unterstitzt
die getroffenen Modellannahmen, die Messwerte in nordostlicher Richtung weisen auf eine schlechtere
Durchmischung als im Modell vorausgesagt hin. _

(Bewertung der zusatzlichen Dosis: siehe Legende der Figur 2)
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Figur 4: Zeitreihen einiger Stichproben - Standorte in der Umgebung des KKM
(Standort-Nummern: siehe Figur 3)

Fir einige Standorte in der Umgebung des KKM wurden in den letzten 25 Jahren periodisch Netto - A™C -
Erhéhungen gemessen. Fir zwei Orte in westlicher (Nr. 14 und 15) und in &stlicher (Nr. 6 und 7) Richtung
sind alle Ergebnisse oben dargestellt. Eine bemerkenswerte Konstanz der Immissionen ist zu beobachten;
z.B. betrug die Erhéhung Ufem Horn immer etwa 80%. und sie war an den andern Standorten meist

geringer. Diese Konstanz der Immissionen deutet auf etwa gleich gebliebene Emissionen und
Windverhaltnisse wahrend der Wachstumsperiode der Blatter hin.
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Figur5: Netto AC Werte in der Umgebung des Kernkraftwerkes Gosgen
(Kreisflachen der oberen Figur sind proportional zur gemessenen Netto Erhéhung)

In der oberen Figur sind die Messresulte der im Jahre 2000 gewonnenen drei Stichproben dargestellt, in der
unteren Figur alle seit 1984 gemessenen Netto-Erhéhungen.

Es ist anzunehmen, dass ein Druckwasserreaktor wie Gosgen C vorwiegend in der Form von CH, abgibt,
d.h. flr Pflanzen nicht assimilierbar. Messwerte zwischen 50 und 100%. wirden aber bei einem
angenommenen Langzeitverdiinnungsfaktor von 3 x 107 s/m® auf “CO, Emissionen von ca. 5-10 kBa/s
wahrend der Wachstumsperiode schliessen lassen, d.h. in der gleichen Gréssenordnung wie aus dem KKM
und KKL. Allerdings kann aus den Messwerten der Standorte Séren und Schachen in den drei letzten Jahren
nicht eindeutig auf héhere *CO,-Emissionen durch das KKG als in friiheren Jahren geschlossen werden; es
kann auch sein, dass diese beiden Standorte den Hauptaufschlagpunkt der Abluft besser erfassen als die
frher gewahlten Stichproben-Standorte Aarfeld und Obergdsgen. Betreffend zusatzlicher Dosis: Siehe
Legende zu Figur 2.
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Figur 6
Netto A'™C Werte in der Umgebung des PSI/ZWILAG und Vergleich der A™C-Werte in den

Jahren 1999 und 2000
(Netto Erhéhungen in der oberen Figur sind proportional zur Kreisflache; in der unteren Figur sind die A-

Werte direkt aufgetragen)

Auch im Jahre 2000 wurden in der Um-gebung des PSI resp. des ZWILAG in Baumblattern ziemlich
gleichmassig erhohte A'C-Werte gemessen, allerdings mit steigender Tendenz, wie der Vergleich der
Messwerte der beiden letzten Jahre zeigt. Die Quelle der Erhohung ist unklar; in Frage kommen die
Verbrennung '*C-haltiger Abfélle im PSI, die am SIN durchgefihrten Experimente und das KKB.

Betreffend zusétzlicher Dosis: Siehe Legende zu Figur 2.
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Figur 72 Netto A'C-Werte in Basel, Herbst 2000

In der Nah-Umgebung des Verbrennungsofens der Firma NOVARTIS zeigte im Jahre 2000 kein einziger
Messpunkt erhéhte A'C-Werte. Dies ist darauf zurlickzufiihren, dass seit 1998 *C-haltige Abflle nur noch
nachts verbrannt werden. Dagegen sind weiterhin erhohte Werte westlich vom Rhein am Voltaplatz (d.h.
beim ehemaligen SANDOZ Areal) und in der Umgebung der Firma ROCHE gemessen worden (siehe Figuren
8 und 9). Maximal betragen die Werte 90 resp. 102%.. An iber 15 Orten ergaben die Messungen A'*C-
Werte, die innerhalb von 2® mit dem Wert der Referenzstation Ubereinstimmen; im Nord-Osten des
Verbrennungsofens zeigte der Standort nahe der Autobahn einen Netto A"™C-Wert von -9%., was mit der
Verdinnung durch fossiles CO, erklarbar ist. Fiir zusatzliche Strahlendosen: Siehe Legende zu Figur 2.
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Figur 8: Netto AC-Werte auf dem Gebiet westlich des Rheins (W-Nummern)

Im Bereich des Volta-Platzes wurden auch im Jahre 2000 die Zeitreihen fortgesetzt; 7 von 9 Messwerten
ergaben Erhohungen. Tendenziell sind die Werte etwas geringer als in friheren Jahren. Aus den
Messwerten muss aber auf eine oder mehrere lokale Quellen geschlossen werden (siehe Figur 10).
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Figur 9: Netto A'“C-Werte an Blattproben aus der Umgebung der Firma ROCHE

Auch in der Nahumgebung der Firma ROCHE wurden die Zeitreihen fortgesetzt. Ein Maximalwert von
102%o liegt praktisch gleich hoch wie in den vier vorausgehenden Jahren. Drei Standorte ca. Tkm nordlich

des Areals zeigten leichte Erhdhungen von 11 bis 23%o wahrend weitere 6 Standorte A'*C-Werte ergaben,

die innerhalb 26 mit dem Wert der Referenzstation Ubereinstimmen (siehe Figur 7). Zur Erkléarung der
gemessenen Erhéhung muss eine lokale *C-Quelle angenommen werden.
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Figur 10: Ergebnis der Abwaschversuche 2000

Zum Verstandnis der bisherigen Messungen in Basel wurden zwei zusatzliche Fragen weiterverfolgt:

1. lasst sich die "*C-Aktivitat auf Blattern vom Voltaplatz und aus der Umgebung ROCHE abwaschen ? und
2. kann das Gauss-Modell die 'C-Erhéhung der Jahre 1996 und 1997 des Verbrennungsofens der
NOVARTIS erklaren?

Die oben dargestellten Ergebnisse zeigen, dass sich die "*C-Aktivitdt mit Ethanol und destilliertem Wasser
wenigstens zum Teil entfernen lasst,- dass also mindestens ein Teil der lokalen Quellen nicht CO,
Emittenten sind. Die Abwaschversuche werden weitergefihrt.

Die Modellrechnungen zur Beantwortung der 2. Frage gingen aus von bekannten Abgaben wé&hrend 9
Verbrennungs-Daten im Jahr 1996 in den Monaten April und Mai resp. 7 Tagen im Jahr 1997 (Moser und
Wenger, NOVARTIS, 2000). Wahrend die Orte mit erwarteten '“C-Erhéhungen recht gut vorausgesagt
werden konnten (Maximal-Werte in ca. 300 bis 1000m Abstand), ist die Modell-Verdinnung zu stark. Ferner
zeigte sich, dass die tatsachliche Ausbreitung des CO, im (berbauten Gebiet und bei Schwachwindlagen
in breitere Sektoren erfolgt als im Modell.
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Figur 11: ®Kr Aktivitat in Troposphérenluft vom Jungfraujoch
(seit Messbeginn im Jahre 1990)

Die im Institut fiir atmosphéarische Radioaktivitat, Freiburg im Breisgau, gemessenen ®°Kr-Aktivitaten in
Wochen-Proben zeigten auch auf dem Jungfraujoch die ansteigende Tendenz des Grundlevels. Dieser hat
heute ca. 1,3 Bag/m® erreicht. Aus diesem Anstieg muss auf steigende Emissionen aus den
Wiederaufbereitungsanlagen und also auf eine umfangreiche Bearbeitung von Kernbrennstoff geschlossen
werden. Die Emissionen miissen weltweit auch im Jahre 2000 ca. 5 x 10" Bq betragen haben. Die ®Kr
Aktivitat ist in der Luft dann deutlich hoher als der Grundlevel, wenn die Probenahmestation in eine noch
schlechter verdiinnte Abluftfahne von La Hagne oder Sellafield gerat. Es ist verstandlich, dass die Spikes in
Freiburg haufiger und hoher auftreten als auf dem Jungfraujoch, weil in 35600 m Hohe die Verdlinnung von
Abluft starker ausfallt. Der hochste Spike auf dem Jungfraujoch ergab im Jahre 2000 ca. 1,8 Bag/m®,
derjenige in Freiburg im Breisgau ca 3.4 Bg/m® Mit diesen Messwerten stimmen die ®Kr-Aktivitaten
Uberein, die an Stichproben aus Luft im Labor Bern bestimmt wurden. Sie ergaben:

Probe vom 13.3.2000: 3.4 + 0.2 Bg/m®
Probe vom 24.4.2000: 2.5 + 0.2 Bg/m®
Probe vom 5.6.2000: 1.2 + 0.1 Bg/m®



" Tabelle 1: Ubersicht iiber die Tritium-Messwerte in Niederschlagen und Flissen fiir die Jahre 1992 - 2000
(fettgecruckt: Medianwert pro Jahr in Ba/l, in Klammern: Wertebereich der Monatswerte in Bg/l)

Station / Jahr 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000
Basel ! 29(1538) | 32(1.756.7) | 3.2(0958) | 25(1.69.2) | 3.8(246.0) | 29(22-49) | 22(1.952) | 2.9(1.234) | 2.1(15-36)
Bern " 55(3.7-14) | 5.8(1.328) | 55(3.1-28) | 4.8(1.232) | 4.4(3455) | 65(2.921) | 3.6(1.875) | 35(2257) | 4.1(1.2-16)
Grimsel/BE " 15(04-29) | 1.6(083.7) | 1.8(0529) | 2.0(0.7-28 | 24(1.341) | 1.7(0834) | 1.2(08-2.9) | 1.4(0622) | 0.9(0.5-1.8)
Guttannen/BE " 1.8(08-28 | 1.7(0528) | 1.7(0.44.3) | 20(0.7-32) | 2.6(1.335) | 1.6(0.6-25) | 15(09-2.9) | 1.3(0.924) | 1.1(0.6-2.0)
Meiringen/BE " 22(1.22.8) | 2.3(1.2-40) | 1.9(1.030) | 21(0.73.1) | 2.3(08-39) | 1.6(0.62.3) | 1.2(0.930) | 15(1.2-25) | 1.5(0.7-2.4)
e |VaduzFL" 5(0.7-34) | 25(0.4-42) | 2.3(1.1-46) | 23(0.7-38) | 25(1.7-49) | 20(07-39) | 1.7(1.1-27) | 1.7(1.23.2) | 1.6(0.72.4)
§ Nyon/VD " - 2.0(0.7-49) | 24(087.1) | 2.0(12-48) | 26(1.445) | 2.0(1.228) | 1.7(1.223) | 1.9(0.832) | 1.2(0.8-2.4)
& | LaBrévine/NE " - 2.3(055.0) | 1.7(05-43) | 1.5(08-32) | 1.8(1.03.8) | 1.6(0.826) | 1.2(0929) | 1.4(0.73.1) | 1.2(0.7-2.8)
Locarno " 1.7(05-13) | 1.8(0.6-24) | 1.7(0.339) | 1.0(0.7-23) | 1.5(0.6-2.3) | 1.2(0.6-1.5) | 1.0(0.7-19) | 1.1(0.622) | 1.0(05-15)
Fribourg ? = 3.0(1.5-10) | 2.7(0.846) | 2.7(1.252) | 3.2(1.45.2) | 2.8(1.480) | 1.9(0.727) | 1.7(095.2) | 1.4(0.41.8)
Leibstadt/AG ? — 4.2(2655) | 3.4(2268) | 36(1.975) | 3.3(2447) | 45(3.075 | 24(1.937) | 2.6(1.636) | 2.9(0589)
Goésgen/SO 2 — 3.6(1.9-64) | 34(2549) | 39(2256) | 3.9(22-13) | 47(3.0-83) | 2.6(1.634)-| 24(1.7-47) | 25(0.7-10)
Muihleberg/BE ? — 2.8(1.7-38) | 3.7(1.1-44) | 40(1387) | 35(1.947) | 3.7(1.7-134)| 24(2049) | 2.2(1.54.1) | 1.8(0.7-29)
Aare beim KKM ? = = 2.4(2.129) | 29(2646) | 27(21-40) | 23(1.7-25) | 1.9(1526) | 1.9(15-26) | 1.7(1.1-2.1)
Aare bei Brugg " — 44(3.221) | 43(22-12) | 42(2711) | 422619 | 3.8(1.729 | 35(1.2-16) | 35(269.1) | 2.8(1.7-8.8)
o | Ticino/Contone/TI ? — 1.9(0.932) | 1.9(0.73.1) | 20(1.331) | 1.8(1.1-25) | 21(1.36.7) | 1.4(0.7-1.8) | 1.4(0.82.1) | 1.0(0.7-1.8)
§ Rhéne/P.d.Scex/VS ? — 2.3(1.23.0) | 23(1.234) | 24(153.1) | 22(1.429) | 28(1.7-41) | 1.7(1.1-21) | 1.8(0.825) | 1.1(0.8-1.8)
T [Rhone/Chancy/GE ? — 3.7(255.0) | 3.1(255.3) | 3.1(2049) | 3.4(2.73.9) 8(3.0-82) | 2.3(1.939) | 23(163.0 | 1.6(0823)
Doubs/St-Ursanne/JU ? = 49 (27-125) | 24(16-103) 26 (5-32) 28(18-38) | 24(9.8-43) 16(7-37) | 7.0(4683) -
Rhein/Weil (b.Basel) 2 - — — — 3.1(1.838) 5(2.136) | 25(154.7) | 27(184.6) | 23(1.352)

" Messung Universitat Befn (U. Schotterer & H. Biirki), = (0.1 -0.3) Ba/l; ? Messung SUER (H. Vélkle & A. Gurtner), + (0.4 — 0.8) Bg/l

Kommentar zur den Messwerten von 2000: Alle Tritiumkonzentrationen der Niederschldge des Jahres 2000 liegen unter denen des Vorjahres. Zudem ist wieder
der ‘klassische" Jahresgang mit dem Minimum der Konzentrationen in den Wintermonaten bei allen Stationen sichtbar. Der Uber-regionale Einfluss von KKWs und
Wiederauf-bereitungsanlagen war im letzten Jahr offensichtlich sehr gering.

Ausnahmen sind die Station Bern und Basel, die durch lokale Abgaben von Industrie-Tritium beeinflusst werden. In Bern sind zudem die Konzentrationen hoher als
im Vorjahr. Die hohen Abgaben im Januar 2000 zum Beispiel haben sich wahrscheinlich auch bis Meiringen ausgewirkt.

-zriea-
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7.2. Mesures de plutonium et d’américium dans I’'environnement

P. Froidevaux, J.-J. Geering, T. Schmittler, F.Barraud, J.-F. Valley
Institut de radiophysique appliquée, Grand Pré 1, 1007 LAUSANNE

Résumeé

L'activité en plutonium et en américum a été
mesurée sequentiellement sur des échantillons de
sols, de sédiments, d'eau et de filtres a air. Dans
les sols, l'activité en 7Py est comprise entre
0.08 et 2.0 Bg/kg de masse seche (MS). L activité
en “*Pu est environ 35 fois inférieure. L ‘activité en
américium est comprise entre 0.03 et 0.8 Bg/kg
MS et représente environ 0.4 fois l'activité en
239240p, Dans les sédiments collectés en aval des
centrales nucléaires suisses, les rapports isotopi-
ques moyens “PPu/ PPy (0.028+0.004) et
2 Amy ZP929py (0.41+0.03) indicatifs des retom-
bées des essals de bombes atomiques sont
respectés. Dans les eaux de rivieres et du robinet,
l'activité en plutonium et en américium ne dépasse
pas 4 mBg/m’. Dans l'eau de pluie de Fribourg
toutefols, une activité en américium de 10 mBg/m’®
a été mesurée. Cette valeur est a mettre en rela-
tion avec |'activité des filtres a air de Fribourg (75
nBg/m’) indiquant une trés légére contamination
en %' Am, alors que les filtres & air de Miihleberg,
Gdsgen, Morges et Romanshorn, mesurés pour
contréle, indiquent une valeur inférieure a 2
nBg/m>. On soupconne que I'incinération de détec-
teurs d'incendie est a l'origine de cette légere
augmentation d'activité en américium des filtres a
air de Fribourg.

7.2.1 Introduction

La radioactivité naturelle dans I'environnement
provient principalement de |'uranium et du thorium,
en incluant les séries des produits de filiation, et du
potassium. Aujourd'hui, se surimpose a cette
radioactivité naturelle la radioactivité artificielle
déposée lors des essais de bombes atomiques
réalisés en atmosphére dans les années soixante,
lors de la désintégration du satellite SNAP-9A et
lors de l'accident de la centrale nucléaire de
Chernobyl.

L'industrie nucléaire peut, lors d'incidents mineurs
ou lors du stockage des déchets, relacher dans
I'environnement des constituants similaires a ceux
des retombées des essais d'armes atomiques. ||
est ainsi important de pouvoir déterminer |'origine
des radioéléments présents dans les échantillons
soumis a l'analyse, particulierement dans le cadre
d'un plan de surveillance. Dans ce rapport, une

analyse multi-variables utilisant les activités en
américium, ?®pPu , 292%py et ¥Cs g été tentée
afin de déterminer |'origine des dépositions.

7.2.2 Méthode

La méthode de séparation chimique utilisée en
2000 a été développée a partir de la méthode de
EML [1] et adaptée a l'utilisation de la digestion
micro-onde d'échantillons. Elle consiste a séparer
séquentiellement le plutonium et I'américium sur
des résines Dowex AG 1x8 , TRU® et TEVA® et a
électodéposer les actinides sur disque d'acier(2].
Les sources sont ensuite mesurées sur une instal-
lation Canberra Alpha Analyst munie de détecteurs
PIPS.

La méthode a été testée sur I'échantillon de sédi-
ments |AEA-300, a fait |'objet des exercices
d’'intercomparaison |IAEA-384 (proficency test) et
IAEA-414 (échantillon de poisson) ainsi que de
|'exercice PROCORAD 2000 (actinides dans les
cendres de selles).

7.2.3 Mesures du plutonium et de
I'américium dans le sol, les sédi-
ments, I'eau et |"air

Introduction

L' 2'"Am (période de 445 ans) est un produit de
filiation du %*'Pu (période de 14.4 ans). Dans
I'environnement en Suisse, on le trouve associé au
239/240p,; dans un rapport d’environ 0.40 [3, 4, 5]. Ce
rapport est typique de la déposition atmosphérique
due aux essais d'armes atomiques réalisés dans
les années soixante. La présence de *®Pu dans
I'environnement provient essentiellement de la
désintégration dans |'atmosphére du satellite
SNAP-9A en 1964 et le rapport 28Pu/2%2%py est
proche de 0.030 [6]. Lors de contaminations indus-
trielles, ces rapports se modifient de maniére signi-
ficative [7, 8, 9]. On constate donc que |'analyse
détaillée des rapports des différents isotopes de
plutonium et d’américium est trés importante dans
I'établissement de |'origine d'une contamination de
I'environnement par ces radioéléments; c'est



-B.7.2.2-

pourquoi les analyses effectuées seront toujours
commentées selon ce critére.

Résultats de la surveillance

Concentration de plutonium et d’américium
dans les sols

Tous les échantillons ont été analysés pour en
determiner la concentration en plutonium et en
ameéricium, exprimée en Bg/kg de matiére seche.
Les résultats sont présentés dans le Tableau 1. La
Figure 1 est la représentation graphique des varia-
bles faisant intervenir I'activité en 28Pu, en 29%4%py
et en ?'Am d'un échantillon. Dans cette figure, on
constate que tous les échantillons mesurés, sauf
deux, constituent un seul groupe centré sur la
valeur (0.41;0.03). Ces coordonnées correspondent
aux rapports requis pour attribuer la déposition aux
retombées des essais d'armes atomiques réalisés

en atmospheére dans les années soixante. Pour ce
groupe, les activités en 2*®Pu, #9%%py et *'Am
sont trés fortement corrélées (r>0.98).

Les deux valeurs représentées dans la Figure 1 et
qui forment un second groupe correspondent aux
activités mesurées en 1999 et en 2000 sur un
echantillon de sol dans les environs du CERN
(Booster). Bien que le rapport 28Pu/?¥%°py indica-
tif des retombées des années soixante soit
respecté, il semble que I'inventaire en 2*'Am soit le
double de celui attendu. Dans un profil de sol d'un
autre échantillon des environs du CERN (La Maille)
une déposition de 76 Bg/m? en Z%2%py, tres
proche d'autres valeurs mesurées pour le 2>%?4py
sur le Plateau suisse [10], a été mesurée. Le pluto-
nium ne pose donc pas de probléeme dans ces
échantillons alors que I'américium, utilisé dans les
détecteurs d'incendie, peut étre introduit acciden-
tellement dans I'environnement comme déchets
de construction ou lors de l'incinération de ces
déchets.

Tableau 1: Concentration en plutonium et américium dans le sol en 2000

(couche de 0 a 5 cm ou spécifiée).

. Balkg Rapport Rapport
Lieu 209/240p,, 1A m 238p, 1239/240p,, 241 o /2391240py
Centrales nucléaires :
Miuhleberg (BE) 0.174+0.007 0.078+0.009 0.026+0.006 0.45+0.05
Gosgen (SO) 0.29+0.0.01 0.12+0.01 0.029+0.005 0.41+0.05
Leibstadt (AG) 0.22+0.01 0.099+0.008 0.026+0.007 0.45+0.05
Beznau (AG) 0.115+0.005 0.051+0.006 0.026+0.007 0.44+0.07
Sites en plaine :
Grangeneuve (FR) 0.24+0.01 0.096+0.009 0.027+0.006 0.40+0.05
Arenenberg (TG) 0.253+0.008 0.11£0.01 0.034+0.005 0.43+0.05
Fahrni (BE) 0.67+0.02 0.23+0.02 0.027+0.003 0.34+0.04
PSI (Zwillag) 0.165+0.009 0.071+0.007 0.032+0.009 0.43+0.06
CERN (Maille, 0-10) 0.21+0.01 0.037+0.006 0.029+0.008 0.18+0.05
CERN (Maille, 10-20) 0.21+0.01 n.m. 0.025+0.006 n.m.
CERN (Maille, 20-30) 0.21+0.009 n.m. 0.024+0.006 n.m.
CERN (Booster) 0.090+0.006 0.11+0.01 0.036+0.01 1.22+0.08
Rodi (TI) 0.2840.01 0.12+0.02 0.032+0.007 0.43+0.08
Sessa (TI) 0.46+0.01 0.19+0.01 0.029+0.003 0.41+0.03
Sites en altitude :
Diesse (BE) 0.54+0.01 0.20+0.03 0.024+0.003 0.37+0.06
Allmendhubel (BE) 1.17+0.03 0.44+0.03 0.027+0.003 0.38+0.03
Gimmelwald (BE) 0.75+0.02 0.29+0.02 0.023+0.004 0.39+0.03
Intragna (T1) 1.82+0.08 0.76+0.03 0.020+0.004 0.42+0.03
Davos (GR) 1.30+£0.03 0.524+0.02 0.029+0.001 0.40+0.03
Chatel (Croix) 1.51+0.03 0.64+0.02 0.032+0.002 0.42+0.02
Chatel (sous-buvette) 1.86+0.03 0.72+0.0.02 0.032+0.002 0.3940.02
Mt-Tendre (ferme, 0-5) 1.06+0.02 0.35+0.007 0.025+0.002 0.33+0.003
Mt-Tendre (ferme,5-10) 1.15+0.03 0.47+0.03 0.025+0.003 0.41+0.03
Mt-Tendre (Montricher) 0.88+0.02 0.37+0.03 0.025+0.003 0.42+0.04
Etude spéciale
Gotthard 1 0.077+0.006 0.033+0.006 0.031+0.005 0.43+0.10
Gotthard 2 0.44+0.04 0.17£0.01 0.025+0.005 0.3940.05
Biasca 0.1414+0.007 0.083+0.01 0.056+0.006 0.59+0.10
Stabio 0.70+0.05 0.324+0.02 0.030+0.004 0.46+0.06

241 Am/?39240py = 0.4140.03 (moyenne suisse)

238py/239240py = 0.028+0.004 (moyenne suisse)
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Figure 1

Analyse multi-variables des échantillons de sols et de
sédiments collectés et mesurés pour les isotopes 2Py,
239240p et 24Am, en 2000. Les barres d'erreur sur les
rapports sont reportées en 2o, pour un intervalle de
confiance de 95%.

L'analyse multivariables permet également de
déterminer |'origine de la contamination en *’Cs
des échantillons prélevées en Suisse en 2000.
Dans la figure 2. Le rapport "’Cs/Z¥*Py est
reporté en fonction du rapport *'Am/?9%40py,
Dans le cas d'une contamination due uniquement
aux essais des armes atomiques, le rapport
137Cs/92%0py prend une valeur proche de 40 [11]
et le rapport *'Am/?%%°Py une valeur de 0.41
(moyenne suisse en 2000). Les points de la Figure
2 respectent le rapport 24'Am/?¥?*°Py alors que le
rapport "¥'Cs/?9%°py s'échelonne sur une large
gamme de valeurs. Ainsi, la déposition de "’Cs
due a l'accident de la centrale de Chernobyl a peu
touché la plupart des sites de prélevement en
Suisse avec au maximum un doublement de
I'inventaire, alors que le Tessin voit son inventaire
en "'Cs dU aux dépositions des essais d'armes
nucléaires réalisés en atmosphere dans les années
soixante plus que décupler (Figure 3).

800 | T Biivs
700 “ / (0.58;3350)
Stabio
5 600 | Retombéees ©
48 500 | 1955-1965 Rodj
% 400 ¢ Sessa
3 300 Gotthardo J?A'e"e"berg
5 200 | ntragna
" 100 83
| 0 S
0 = ; : . = . )
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r(241Am/239/240Pu)
Figure 2

Analyse multi-variables des échantillons de sols et de
sédiments collectés et mesurés pour les isotopes
239240p 241Am et '*7Cs, en 2000.

137Cs [Bqlkg]

2391240P u [Bq/kg]

Figure 3

Activité en "*’Cs en fonction de I'activité en 23924%Py de
I'échantillon. La ligne pleine représente la valeur
attendue pour une déposition en '¥’Cs et 2%24°py dont
I'origine est les tests d'armes atomiques alors que la
ligne pointillée indique un décuplement de cette
activité.

Concentration en plutonium et américium dans
les sédiments

La collecte d'échantillons de sédiments de surface
en aval d'une centrale est un moyen simple et
efficace de déterminer l'impact de celle-ci sur
I'environnement aquatique. Des radioéléments tels
que le césium, le plutonium et ['américium
s'adsorbent fortement sur les particules des
sédiments. Lors des rejets liquides des centrales
nucléaires, le ®°Co peut étre mesuré au-dessus de
la limite de détection dans les sédiments [12].
Sanchez-Cabeza et al. [13] ont mesuré une légére
augmentation de |'activité en plutonium dans les
sédiments collectés dans |'environnement marin
du réacteur nucléaire de Vandellos (Espagne).

Lors des mesures effectuées en 2000 sur les
sédiments des rivieres en aval des centrales
nucléaires suisses, les différents isotopes du
plutonium et I'américium ont été mesurés dans les
rapports attendus pour les retombées des essais
de bombes atomiques.
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Tableau 2 : Concentration (Bg/kg) en plutonium et en américium dans des sédiments en 2000.

Centrales nucléaires Période de 239/240 Rapport 241 Rapport
prélévement Pu 238p, 239/240p,, Am 201 g /239/240p,

Aval de Mithleberg 550507 10.00 = 0.109+0.004 = 0.032+0.007 0.04240.01 0.39+0.1

Hagneck

Aval de Gosgen et

de Beznau 04.07-02.08.00 = 0.093+0.004 |  0.022+0.007 0.036+0.007 0.43+0.05

Lac de Klingnau

Qr‘;?:e‘l’: Leibstadt 04.04-02.056.00 = 0.067+0.004 & 0.025+0.002 0.029+0.02 0.39+0.09

Concentration en 2®Pu , 29?%py et 2'Am dans
I"air

Conformément au plan annuel de prélévement,
I'activité en plutonium et en américium a été
déterminée sur des filtres a air pour un site en
plaine (Fribourg) et |'autre en montagne (Weissflu-
joch). La durée du prélevement s’étend sur une
année car l'activité de ces deux radionucléides
dans l'air est tres faible et provient, en situation
normale, de la resuspension [14]. Toutefois, une
faible contamination en américium a été détectée
sur les filtres a air de Fribourg. Dans une moindre
mesure, les filtres a air collectés au Weissfluhjoch
présentaient aussi une activité supérieure en

américium a celle attendue. Des mesures de
contréle ont alors été effectués sur les filtres a air
collectés a Morges, Miuhleberg, Gosgen et
Romanshorn, qui n' ont indiqué aucune augmenta-
tion de l'activité en américium et en plutonium. On
peut donc conclure qu'une trés faible contamina-
tion en américium, sans danger pour le public et
I'environnement, probablement due a I'incinération
accidentelle d'un détecteur de fumées, s'est
produite aux environs de Fribourg.

Tableau 3 : Concentration en plutonium et en américium dans l'air.

) Activité (nBg/m?)
Emplacement Année 239/240p, 238p,, 2417
Fribourg 1994 1.36+0.25 1.47+0.25
Fribourg 1995 1.2340.16 0.36+0.07
Fribourg 1996 <1.6 <0.6
Fribourg 1997 1.8+0.3 0.21+0.07
Fribourg 1998 2.241 <0.5 2.1+0.5
Fribourg " 1999 1.5+£0.3 0.4£0.1 0.6+0.2
Fribourg 2000 1.5640.3 <0.1 75+3
Weissfluhjoch 1996 1.9+0.8 1.1£0.2
Weissfluhjoch 1997 4.0£0.5 <0.3
Weissfluhjoch 1998 3.5+1 1.3+0.5
Weissfluhjoch 1999 4141 1.5+0.4 0.9+0.3
Weissfluhjoch 2000 1041 0.6+£0.2 1342
Muhleberg 2000 0.7£0.2 <0.3 1.1+£0.3
Morges 2000 0.6+0.1 <0.3 0.9+0.3
Gosgen 2000 1.0£0.1 <0.3 1.1+0.3
Romanshorn 2000 <0.3 <0.3 1.1+£0.3
La Figure 4 montre bien que I'activité en 2¥?%°py nium des filtres & air provient du phénomeéne de

mesurée au Weissfluhjoch est toujours supérieure
a celle mesurée a Fribourg car la déposition
atmosphérique surfacique (Bg/m?) est supérieure
en montagne. Elle confirme que I'activité en pluto-

resuspension. Cette derniere dépend, pour un
emplacement donné, de nombreux facteurs tel
gue l'age de la déposition, le régime des vents, la
nature du sol et de la couverture végétale ainsi que
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de la taille des particules associées au radioélé-
ment. L'augmentation de I'activité en 2Y%°Py (10
nBa/m®) observée au Weissfluhjoch en 2000 suit
I'augmentation constatée de l'activité en améri-
cium (13 nBg/m? et pourrait s'expliquer par une
diminution de la durée de la saison hivernale durant
laguelle la couverture neigeuse empéche la resus-
pension de particules de sol.

10.00 4
. Weissflujoch
E
® 500
[ : {
Fribourg
0.00 T T - T : T :
1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000
année
Figure 4

Activité en 2*%2%0py des filtres a air en plaine et en
montagne. Les barres d'erreurs sur les valeurs sont
reportées en 2 o, pour un intervalle de confiance de
95%.

Concentration de plutonium et d’américium
dans les eaux

Les mesures ont été effectuées sur des eaux de
riviere (Rhéne, Rhin et Venoge), des eaux de pluie
(Fribourg) et du robinet (Lausanne). La méthode de
préconcentration est |'évaporation de fractions
prélevées chaque semaine sur toute I'année
(Chancy et Fribourg) la précipitation d’hydroxydes
de fer sur des prélevements mensuels (Rhin) et la
précipitation d'oxyde de manganése dans des
volumes de 200 | d'eau (Venoge).

Les activités en 2¥?%°py sont comparables a celles
des années précédentes et |'activité en **Pu reste
en dessous de la limite de détection. L'activité en
américium est conforme a ce qui est attendu pour
une déposition provenant des essais d'armes
atomiques, sauf dans I'eau de pluie de Fribourg,
qui reflete celle de l'air, lIégérement augmentée
pour ce radioélément en 2000: la déposition
humide lors de précipitation a entrainé une partie
de la contamination de I'air dans |'eau de pluie.

La mesure de |'activité des isotopes du thorium a
été réalisée sur deux échantillons de 200 | d'eau du
robinet de Lausanne (IRA). Les résultats indiquent
une activité tres faible en thorium, avec équilibre
des isotopes 2**Th et Z°Th et une prédominance
de I'isotope #®Th. On constate que le traitement
de purification des eaux de consommation (bac de
sable, décantation, filtration) est trés efficace pour
I'élimination des espéces fortement associées aux
particules, comme le thorium.

Tableau 4 : Concentration en plutonium et en américium dans |'eau de pluie, de riviére et du robinet, en
mBg/m?.

Type d’eaux Lieu de prélevement 238/200p, 2Am B2Th BOTH 228Th
eaux de fleuve Weil-am-Rhin 2.6+0.9 2.940.9

eaux de fleuve Chancy 3.2+0.6 4.3+1

eaux de pluie Fribourg 3.7£1.0 9.0+0.8

eaux de riviere Venoge (I'lsle) 3.8+0.5 n.m.

Eau de riviere Venoge (Vufflens-la-Ville) 1.8+0.3 5.7+0.8

Eau du robinet Lausanne (IRA) 2.1+0.8 1.3+0.3 8+1 9+1 91+6
Eau du robinet Lausanne (IRA) 0.5+0.2 1.7+0.4 19+2 1742 79+6

7.2.4 Conclusions

Les mesures des activités en 292y, 28py et
2TAm ont été effectuées sur tous les échantillons
présentés dans ce rapport. La mesure de l'activité
de I'américium dans les échantillons de filtres a air
introduit un parameétre supplémentaire de contréle
de la contamination de I'environnement en Suisse
et a permis de détecter une légere augmentation

de I'activité dans I'air de Fribourg. L'analyse multi-
variables nécessite la mesure de plusieurs radio-
éléments sur un méme échantillon mais permet de
mettre en évidence des anomalies qui resteraient
autrement cachées, justifiant I'investissement dans
ces mesures. Par exemple ces mesures ont
permis de montrer que le '*’Cs mesuré dans les
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denrées alimentaires (ex: champignons dans le
Jura vaudois), attribué par la presse uniquement a
I'accident de la centrale nucléaire de Chernobyl,
provient en fait principalement des retombées des
test d'armes atomiques réalisés dans les années
soixante, a l'exception du Tessin et, dans une
moindre mesure, du nord de la Suisse orientale.
On estime ainsi que dans les sols du Jura vaudois,
dont I'activité en '*’Cs peut aisément dépasser 300
Ba/kg, plus de 50% de cette activité provient
encore des retombées des années soixante, alors
qu'au Tessin, 90% du '"*'Cs est originaire de
Chernobyl. Dans le nord-est de la Suisse, cette
proportion varie entre 65% et 85% alors qu'au sud
du canton de Berne (Allmendhubel, Gimmelwald,
Fahrni), la proportion du '"Cs de Chernobyl
n'atteint pas 10%. Etant donné l'importance de
I'age de la contamination des sols dans les proces-
sus de biodisponibilité des contaminants [15] et
dans la modélisation des transferts sol-plantes [10],
la distinction entre les sources et I'age des déposi-
tions doit étre établie.
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