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7. Messungen von Spezialnukliden

7.1. Tritium, Kohlenstoff-14 und Krypton-85

Th. Stocker, H. Loosli, R. Fischer, M. Moll, U. Schotterer und H. Biirki
Abt. Klima und Umweltphysik, Physikalisches Institut Universitat Bern, Sidlerstrasse 5, 3012 BERN

F. Cartier und J. Lohle

Hauptabteilung fur die Sicherheit der Kernanlagen, 5232 VILLIGEN-HSK

W. Weiss und H. Sartorius

Institut flr Atmospharische Radioaktivitat, BfS, Rosastrasse 9, D-79098 FREIBURG IM BREISGAU

J. Eikenberg
Paul Scherrer Institut, 5232 VILLINGEN-PSI

Zusammenfassung

Die A™C-Bestimmungen in Baumbléttern aus der
Umgebung der Kernanlagen ergaben in den beiden
Berichtsjahren 2001 und 2002 dhnliche Erhéhun-
gen wie in friheren Jahren. relativ zur Referenz-
station waren die A"”C-Werte” in der Umgebung
der beiden Siedewasserreaktoren um 40 bis
240 %0 erhoht. In der Umgebung von KKB und
PSIZWILAG stimmen die A™C-Werte innerhalb
der Messunsicherheit mit denjenigen der Refe-
renzstation tberein. Auch in der Umgebung des
Verbrennungsofens RSMVA der Firma VALOREC
AG zeigten sich keine erhéhten A C-Werte, weil
die " C-haltigen Abfille nur noch nachts verbrannt
werden. Dagegen deuten erhdhte *C-Werte im
ehemaligen SANDOZ Areal und im Bereich der
ROCHE je auf eine lokale Emissionsquelle hin
(Maximalwert:330 %.).  Eine  zusétzliche —"*C-
Aktivitat von 100 %o fihrt zu einer hypothetischen
maximalen (effektiven) Dosis von ca. TuSv/Jahr.
Dies féllt gegendiber den Variationen der nattrl-
chen Strahlendosen, und insbesondere denjenigen
verursacht aurch Radon, nicht ins Gewicht. Die
SKr-Aktivitit in der Troposphére zeigt in den bei-
den Berichtsjahren immer noch eine steigende
Tendenz, wie Wochenproben aus Luft vom Jung-
fraujoch ergaben.

" Die A-Notation korrigiert mit Hilfe der gemessenen 8'°C-
Werte die Isotopenfraktionierung durch die Pflanzen und gibt
die relative '“C-Aktivitat der Probe (in %o) an als Differenz zu
einem zerfallskorrigierten Standard-Wert (Radiocarbon 19
(1977) 355).

7.1. Kohlenstoff-14
7.1.1 Referenzstation

Die A'“C-Konzentration in Buchenblattern an der
Referenzstation auf dem Belpberg betrug im Jahr
2001 noch 85+3 %o (Fig.1). Eine Stichprobe von
jungen Weisstannennadeln von der Referenzstati-
on ergab 2001 ebenfalls eine A'*C-Konzentration
von 85+3 %.. Um nachzuweisen, dass beim Ab-
waschen (siehe Fig.14) keine '*C-Aktivitat einge-
schleppt wird, wurden 4 Blattproben von der Refe-
renzstation dem gleichen Waschvorgang unterzo-
gen; sie ergaben im Mittel 84 %.. Die &'C-
Messung aller Blattproben ergab Werte zwischen
-32.4 und -33.3 %, wahrend die Tannadeln
-28.1 %o ergaben, je mit einem Messfehler von
0.2 %o. Innerhalb 2 Standard-Abweichungen stim-
men die niedrigsten A'*C Werte in der Umgebung
des KKW Goésgen und der NOVARTIS in Basel (12
Proben) mit dem Wert der Referenzstation Uber-
ein, was auf die gute Reproduzierbarkeit unserer
'“C-Messungen hinweist.

Im Jahre 2002 betrug die A'C-Konzentration an
der Referenzstation noch 80+1.3 %o (Mittelwert
aus 4 Messungen). Innerhalb von 2 Standard-
Abweichungen stimmen 8 Proben aus der Umge-
bung KKB und PSI und 9 Proben aus Basel damit

. Uberein. Die Abwaschprobe ergab 2002 einen

A"C-Wert von 74+1.8 %o.

Die kontinuierliche Abnahme des atmospharischen
“C0O,-Gehaltes ist darauf zurlickzufiihren, dass das
atmospharische CO, standig mit dem CO, des
globalen Ozeans im Austausch ist, so dass die
durch die Kernwaffentests in den 60er Jahren pro-
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duzierte zuséatzliche '“C-Aktivitat langsam in die
Ozeane verschwindet.
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Fig. 1: A'“C-Konzentrationen in Buchenblattern. von
den Referenzstationen

Die in den Figuren 2 bis 16 dargestellten Netto-
Erhéhungen sind die Abweichungen zu den oben
erwahnten +85 %o (2001) resp. +80 %o (2002) an
der Referenzstation.
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Fig. 2: Netto A™C in der Umgebung des Siedewasse-
reaktors Muhleberg. (Die Kreisflachen sind proportional
zur gemessenen Netto-Erhéhung)

7.1.2 KKM

Das Langzeit-Uberwachungsprogramm wurde in
den beiden Hauptwindrichtungen an 5 Standorten
fortgesetzt. Ufem Horn (ca. 75m nordlich vom
Standort M-15) zeigten Rottannennadeln im Jahr
2001 eine A"C-Netto Erhéhung von 33 %o, wéh-
rend die Buchenblatter am Standort M-15 113 %o
ergaben. Am Standort M-7 stimmt die Erhéhung in
Eichen- mit derjenigen in Hainbuchenblattern gut
Uberein (41 resp. 43 %o). Die Messfehler der Netto
Erhoéhung betragen je 3 bis 4 %o.

Die Netto A'C-Erhdhungen waren in den beiden
Berichtsjahren etwa gleich gross wie in friheren
Jahren. Die von der HSK schon friiher getroffenen
Annahmen Uber Emissionsrate (6000 Bg/s) und
Verdinnungsfaktor (10® s/m?) sind damit innerhalb
der Unsicherheiten bestéatigt (vergl. BAG-Berichte
1999 und 2000). Diese Ubereinstimmung der
Messwerte mit den Modellwerten innerhalb etwa
eines Faktors 2 ist flr das verwendete einfache
Gaussmodell und das hlgelige Gelande um das
KKW Mihleberg resp. bei der Unsicherheit der
Emissionsrate zufriedenstellend.
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Fig. 3: Langéeitreihen an  einigen  Stichproben-
Standorten in der Umgebung des KKM (Standorte: siehe
Fig. 2)
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7.1.2 KKM

Das Langzeit-Uberwachungsprogramm wurde in
den beiden Hauptwindrichtungen an 5 Standorten
fortgesetzt. Ufem Horn (ca. 76m nérdlich vom
Standort M-15) zeigten Rottannennadeln im Jahr
2001 eine A'C-Netto Erhéhung von 33 %o, wah-
rend die Buchenblatter am Standort M-15 113 %o

. ergaben. Am Standort M-7 stimmt die Erhéhung in

Eichen- mit derjenigen in Hainbuchenblattern gut
Uberein (41 resp. 43 %.). Die Messfehler der Netto
Erhéhung betragen je 3 bis 4 %e.

Die Netto A™C-Erhéhungen waren in den beiden
Berichtsjahren etwa gleich gross wie in friiheren
Jahren. Die von der HSK schon friiher getroffenen
Annahmen (ber Emissionsrate (6000 Bg/s) und
Verdinnungsfaktor (10° s/m®) sind damit innerhalb
der Unsicherheiten bestatigt (vergl. BAG-Berichte
1999 und 2000). Diese Ubereinstimmung der
Messwerte mit den Modellwerten innerhalb etwa
eines Faktors 2 ist flr das verwendete einfache
Gaussmodell und das hiigelige Geldnde um das
KKW Miuhleberg resp. bei der Unsicherheit der
Emissionsrate zufriedenstellend.

120 -
100 -
S 80 A
O
b
<
Qo
260
z
40
20 I|IIIIIIIIIIIIIIIIII!IIIIIII
1980 1990 2000
—@— Elektrizitatswerk (M-6)
— = - Wickacker (M-7)
—<&— Runtigenrain (M-14)
—A— Ufem Horn (M-15)
—H&— Schiessplatz (M-5)

Fig. 3: Langzeitreihen an  einigen  Stichproben-
Standorten in der Umgebung des KKM (Standorte: siehe
Fig. 2)



-B.7.1.3-

2001

& KKL
@  100%0 Erhdhung

1 km

2002

Fig. 4: Netto A'C in der Umgebung des Siedewasser-
reaktors Leibstadt. (Die Kreisflachen sind proportional
zur gemessenen Netto-Erhéhung)

7.1.3 KKL

Das Langzeit-Uberwachungsprogramm wurde in
den beiden Hauptwindrichtungen an 6 Standorten
fortgesetzt. Maximale Erhéhungen wurden in bei-
den Jahren in ca. 700 m in Nord-Ostlicher Richtung
am Standort ,Meteostation” festgestellt. Sie be-
trugen im Jahre 2001 95 %o und im Jahre 2002
238 %o je mit einer statistischen Messunsicherheit
von ca. 4 %o. Bei der Interpretation der Netto A™C-
Werte muss beachtet werden, dass vermutlich die
zufalligen, lokalen Windverhaltnisse wahrend der
Wachstumsperiode der Blatter fir die grossten
ortlichen und zeitlichen Variationen der Immissio-
nen von Jahr zu Jahr verantwortlich sind.

Am héchsten waren die Netto A'C-Werte in den
letzten Jahren immer in ca. 1 km Entfernung vom
Emissionsort, wie dies von den Ausbreitungsmo-
dellen auch vorausgesagt wird. Die hochsten Net-
to-Werte traten am Standort , Meteostation” auf
und betrugen z.B. von 1998 bis 2002: 191 %o,
225 %o, 133 %0, 95 %o und 238 %o. In kleinerer Ent-
fernung (z.B. am Standort Seel) waren die Erho-
hungen geringer. Die relativ hohen Werte am
Standort Meteostation in den Jahren 1999 und
2002 mussen kein Hinweis auf hdhere Emissionen
sein, sondern kénnen auch mit kleinerer Verdln-
nung wahrend der Wachstumsperiode erklart wer-
den. Die gemessenen Erhéhungen ergeben fir
Emissionsraten von 10* Ba/s wahrend der Wachs-
tumszeit einen Verdiinnungsfaktor von 5x107 s/m®
(vergl. BAG Bericht 1998).
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Fig. 5: Ortliche und zeitliche Abhangigkeit der Netto
A™C-Werte in den beiden Hauptwindrichtungen des KKL
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Fig. 6: Netto A'C-Werte in der Umgebung des Kern-
kraftwerkes Gésgen im Jahr 2001 und Vergleich mit
Modellrechnungen der HSK

714 KKG

Da Stichproben von Baumblattern aus der Umge-
bung des KKG in den Jahren 1998 bis 2000 Netto-
Erhéhungen von 50 bis 100 %o ergaben, d.h. von
der gleichen Grdssenordnung waren wie in der
Umgebung der Siedewasserreaktoren KKM und
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KKL, wurde im Jahr 2001 eine umfangreichere
Messkampanie mit 15 Proben durchgefihrt.

Der Vergleich der oben dargestellten Resultate mit
den Konturen des Gaussmodells, das die Wachs-
tumszeit vom 16.4. bis 14.5.2001 abdeckt, ergibt
folgende Schlisse:

Auch 2001 lag der grosste gemessene Netto-Wert .

bei 50 %o (Schachen).

Maximale Erhohungen wurden wie in den friheren
3 Jahren an den Standorten Schachen und Séren
gemessen, d.h. in ca. 1 km Entfernung vom Emis-
sionsort.

Die fruher als Zeitreihen beprobten Standorte
Gretzenbach, Aarfeld und Obergdsgen liegen of-
fenbar ca. 30° neben der Hauptwindrichtung. Mog-
licherweise betrug die maximale Erhéhung auch
schon vor 1998 50 bis 100 %o .

Der Vergleich der gemessenen Netto-Erhéhungen -

mit den Modellwerten bestatigt die frihere Ver-
mutung, dass die Emissionen von C in “CO,-
Form grosser ist als die bisher angenommenen
Schatzwerte. Beispielsweise flhren die von der
HSK angenommenen Emissionen von 3 kBg/s und
der Verdiinnungsfaktor von 3x107 s/m® auf eine
maximale Erhéhung von nur 25 %.. Auch an andern
Standorten liegen die Netto-Messwerte ca. einen
Faktor 2 Uber den Modellwerten.

Provisorische Messungen der '*C-Emissionen im
KKG bestatigen, dass die Emissionen grésser sind
als 3 kBg/s; allerdings liegen vorerst nur Emissi-
onsmessungen der totalen Aktivitat vor, welche
die CO2 und CHgs-Form summieren (H. Weitze,
personliche Mitteilung).
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Fig. 7: Langzeitreihe der Netto A'“C-Werte in der Um-
gebung des KKG (Standorte siehe Figur 6)
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Fig. 8: Netto A'™C-Werte in der Umgebung des
PSI/ZWILAG im Jahr 2001 und zusatzlich in der Umge-
bung des KKB im Jahre 2002

Die Messwerte der im Jahre 2002 genommenen
Proben liegen in der gleichen Gréssenordnung wie -
in den Vorjahren. Die Langzeitreihen stltzen die
Schlussfolgerung, dass die '“C-Emissionsraten
vom KKG zeitlich recht konstant waren.

7.1.5 PSlund KKB

Die im Jahre 2001 gemessenen Netto-Erhohungen
in Baumblattern aus der Umgebung des
PSI/ZWILAG lagen im gleichen Wertebereich wie
in den vergangenen 7 Jahren (10 bis 33 %o); im
Jahre 2002 waren die Werte von 3 Stichproben
tiefer (Maximum: 15 %o), &hnlich wie im Jahre
1997.

Um die Ursache der seit einigen Jahren gemesse-
nen Erhéhungen zu finden, wurden im Jahre 2002
zusatzlich 6 Proben aus der Umgebung des KKB
erhoben. Weil alle Messwerte aus der Umgebung
des KKB innerhalb der statistischen Messunsi-
cherheit (2 Sigma) gleiche *C-Werte ergaben wie
an der Referenzstation, scheidet das Kernkraft-
werk als Quelle aus, falls 2002 die Emissionen et-
wa gleich waren wie in den friheren Jahren.
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Fig. 9: Zeitreihe der Netto A'C-Werte aus der Umge-
bung PSI/ZWILAG. (Standorte siehe Figur 8)

Die hoheren Messwerte insbesondere am Stand-
ort Au in den Jahren 1993 und friher sind den
Emissionen aus dem Forschungsreaktor Saphir
zuzuschreiben. Die Quelle(n) der geringeren Erho-
hungen seit 1994 ist (sind) nicht klar; in Frage
kommen die Verbrennung '“C-haltiger Abfélle am
PSI und die am SIN durchgefihrten Experimente.

Bevor feststand, dass 2002 die Netto A'*C-Werte
aus der Umgebung des PSI/ZWILAG so tief waren,
wurden diese Proben ausgewahlt um die Ab-
waschversuche fortzusetzen; da die zusatzliche
4C-Aktivitat sehr gering war, liess sich praktisch
auch nichts abwaschen (siehe Fig.14).

Parallelproben wurden im Jahre 2002 vom PSI (mit
Liquid Scintillation Counting) und der Universitat
Bern gemessen und ergaben gute Ubereinstim-
mung (fiir die Berechnung der A™C-Werte wurden
die von der Universitat Bern gemessenen & '°C-
Werte verwendet):

Tabelle 1: Vergleich der an Parallelproben vom Labor
PSI und KUP (Uni Bern) gemessenen A'*C-Aktivitaten

2001 2002

@ 50% Erhohung
. 100% Erhdhung

NE Verbrennungsofen

1 km

Referenz -33.320.2 89z5 80.3x1.3
SIN-West -32.8+0.2 106+5 95.2+3.4
AU -30.9+0.2 98+5 87.2+2.7
EIR Ost -29.3+0.2 105+5 82.7+2.6
Wasserkraftwerk -31.1+£0.2 95+5 81.4+2.6

Fig. 10: Netto A'C-Werte in Basel, Herbst 2001 und
2002

7.1.6 Region Basel

Es sind deutlich drei Gebiete unterscheidbar: Die
(kreisformig beprobte) Umgebung des Verbren-
nungsofens RSMVA? der Firma VALOREC AG, das
westlich vom Rhein liegende Gebiet der ehemali-
gen Firma SANDOZ (Voltaplatz) und das Gebiet der
Firma ROCHE.

In der Umgebung des Verbrennungsofens RSMVA
sind praktisch keine "C-Erhdhungen feststellbar.
Die Netto A™C-Werte sind dort auch in den beiden
Berichtsjahren viel kleiner als friiher, weil 'C-
haltige Abfalle seit 1998 nur noch nachts verbrannt
werden. In beiden Jahren ergaben die Messungen
fir mehrere Standorte A'*C-Werte, die innerhalb
von 2 Sigma mit dem Wert der Referenzstation
Ubereinstimmen; im Nord-Osten des Verbren-
nungsofens zeigen die Standorte E-14 und E-32
nahe der Autobahn tiefe und zum Teil negative
Werte, was mit der Verdlinnung durch fossiles
CO, erklarbar ist (siehe Figur 12).

Die Netto A“C-Werte von Stichproben am Volta-
platz und in seiner Umgebung (westlich vom
Rhein) betrugen im Jahre 2001 maximal 45 %o (W-
09) und lagen im Jahre 2002 zwischen 35 und
80 %o (Zeitreihe: siehe Figur 11; Abwaschversuche:
Figur 14).

Erhdhte '*C-Werte wurden in den beiden Berichts-
jahren in der Nahumgebung der Firma ROCHE
festgestellt, mit einem Maximalwert fir die Netto
AMC-Aktivitat von 330 %o am Standort E-36 im Jah-
re 2002. Eine lokale '“C-Quelle ist als Ursache an-

2" RSMVA = Regionale Sondermdill-Verbrennungsanlage
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zunehmen, insbesondere auch deshalb, weil in
unmittelbarer Nahe von E-36 auch tiefe '“C-
Aktivitdten wie an der Referenzstation gemessen
wurden (E-33 und E-35). Im Jahre 2001 wurde eine
Probe doppelt gemessen; die Netto-Werte stim-
men mit 28 und 29 %o sehr gut Uberein. (Zeitreihen
und Abwaschproben: siehe Figuren 13 und 14).
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Fig. 11: Netto A'C-Werte am Voltaplatz (Standorte:
siehe Figur 10)

Als Quelle fir die seit 1994 gemessenen '‘C-
Erhohungen sind in Betracht zu ziehen:

a) Der alte Verbrennungsofen K-224 (in der Nahe
der Dreirosenbricke), der bis 1994 in Betrieb
war.

b) Der neue Verbrennungsofen RSMVA, in dem
in den Jahren 1996 und 1997 auch tagsuber
C-haltige Abfélle verbrannt wurden.

c) Eine lokale Quelle, die '*C teilweise in assimi-
lierbarer Form abgibt (vergl. Figur 14).

Die starken Erhohungen (1994,1995 Knospen,
1997) konnen also mit Hilfe der Quellen a) und b)
verstanden werden. Eine lokale Quelle muss zur
permanenten, kleineren Erhéhung in den Jahren
1995 und 1998 bis 2002 angenommen werden.
Variationen dieser gemessenen Netto A™C-Werte
konnen mit unterschiedlicher Ausbreitung und
Verdlnnung oder/und mit variablen Emissionsraten
dieser lokalen Quellen wahrend der Wachstums-
periode der Blatter erklart werden.

20 —
A E-32

§OiTT§ K
PR YT

20 —

1994 1996 1998 2000 2002

Fig. 12: Netto A'*C-Werte im Bereich der Autobahn in
Basel (Standorte: siehe Figur 10)

Es fallt auf, dass die A'C-Werte an der Station
6stlich vom Verbrennungsofen (E-14) seit dem
Beginn der Uberwachung in Basel meistens inner-
halb der Messunsicherheit gleich hoch waren wie
diejenigen an den Referenzstationen. Die Station
E-32 (nordlich vom Ofen) zeigte tendenziell sogar
leicht tiefere Werte. Diese '*C-Erniedrigung ist
vermutlich auf die nahegelegene Autobahn zurick-
zufiihren: Die "C-Aktivitat wird mit "*C-freiem CO,
aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe ver-
didnnt.

Auch in der Nahumgebung der Firma ROCHE wur-

- den die Zeitreihen fortgesetzt. Im Jahr 2001 wurde

ein Maximalwert von netto 35 %, gemessen; an 6
Standorten lagen die Messwerte aber innerhalb
von 2 Sigma (ca. 6 %o) gleich hoch, oder sogar tie-
fer, als die Aktivitat an den Referenzstationen (sie-
he Figur 10). Im Jahre 2002 jedoch wurde an der
Station E-36, die mitten im Areal liegt, ein uner-
wartet hoher Netto A™C-Wert von 330 %o gemes-
sen. Dieser plotzliche Anstieg deutet auf eine re-
zente Emissionsquelle hin, die sich vermutlich na-
he am Probenahmestandort E-36 befindet. Falls
man frihere Abwaschversuche extrapolieren darf,
konnte ein Teil dieser Aktivitdt von Chemikalien
stammen, die auf den Blattern abgelagert wurden
(Figur 14). Vor der Trocknung der Blatter wurde
aber diesmal leider keine Doppelprobe zu Wasch-
versuchen abgezweigt.
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Fig. 13: Netto A'*C-Werte an Blattproben aus der Um-
gebung der Firma ROCHE (Standorte: siehe Figur 10)
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Fig. 14: Resultate bisheriger Abwaschversuche von
Blattern aus Basel und Teufen

7.1.7 Kommentar

Die Frage soll beantwortet werden, ob die in Basel
und Teufen (siehe Figur 16) gemessene zusatzli-
che "#C-Aktivitdt in CO, Form (d.h. durch Assimila-
tion) oder durch Ablagerung von vermutlich meist
organischen Stoffen in resp. auf die Blatter gelang-
te. Deshalb wurden Doppelproben von Blattern vor
dem Trocknen mit Ethanol (30%) sowie destillier-
tem Wasser oder nacheinander mit destilliertem
Wasser, dann mit Dioxan und zuletzt mit Hexan
gereinigt. Die gemessenen Netto A'*C-Aktivitaten
von Proben - gewaschenen und ungewaschenen -
sind in obiger Figur verglichen, wobei Messpunkte
ohne Jahrzah! im Jahr 2001 erhalten wurden. Die
Messunsicherheit der Netto-Aktivitaten betragen
je 3 bis 4 %.. Die Standorte E-34 und E-36 befinden

sich im ROCHE-Areal, die Standorte W-06, BA-V3
und W-10 am Voltaplatz d.h. westlich der Dreiro-
senbricke. Die Standorte TRITEC sind in Teufen
(siehe Figur 16).

Die Ergebnisse zeigen, dass sich in Proben aus
Basel die gemessene zusatzliche "“C-Aktivitat we-
nigstens zum Teil entfernen lasst, dass also min-
destens ein Teil der lokalen Quellen nicht CO, E-
mittenten sind. Dagegen lassen die drei Proben
aus Teufen den Schluss zu, dass der wesentliche
Anteil der zusatzlichen 'C-Aktivitdt in CO,-Form
emittiert wurde, d.h. durch Assimilation in die Bio-
sphéare gelangte.

Die Abwaschversuche wurden 2002 mit Proben
aus der Umgebung des PSI/ZWILAG fortgesetzt.
Alle Resultate lagen nahe am Wert der Referenz-
station, was gut verstandlich ist: da 2002 praktisch
keine Erhoéhung in der Umgebung PSI/ZWILAG
festzustellen war, liess sich auch nichts abwa-
schen.

al4c [%o0] in feinen Wurzeln al4c [%o] in Wurzelteilen

Jahr Jahr Voltaplatz
Voltaplatz 300 1980  Referenz- (Linde)

standort

(Tanne)

200 — 1984

1988
H- 1992

1996
100 —H- 2000

. feine Wurzeln

[l Tanne [ Linde

[ Buche B Rinde von dicken Wurzeln

Ei Inneres von dicken Wurzeln

Fig. 15: A'C-Aktivitit in Wurzeln von B&umen aus
Basel und von der Referenzstation (Belpberg). Die zeitli-
che Abnahme der "C-Aktivitat von Blattern an der Refe-
renzstation ist durch eine zusatzliche vertikale Achse
angegeben.

Bei der Diskussion der '“C-Erhéhungen in Baum-
blattern vom Voltaplatz in Basel wurde die Frage
gestellt, ob ein Baum durch die Wurzeln CO, aus
dem Bodengas aufnehmen und in die Blatter
transportieren koénnte. Deshalb wurden im Jahr
2001 in Basel und an der Referenzstation einige
Waurzelproben parallel zu den zugehérigen Blatt-
proben erhoben; die gemessenen '“C-Aktivitaten
sind in Figur 15 dargestellt.

Gegenlber den Blattproben zeigen alle Wurzelpro-
ben deutlich erhéhte A'C-Werte; z.B: Gegeniiber
+85 %o in den Blattern und Tannennadeln von der
Referenzstation ergaben die zugehdrigen Wurzel-
proben Werte zwischen +131 und +196 %.. Ge-
gentber +92 bis +122 %o in Blattproben vom Vol-
taplatz ergaben die Wurzelproben Werte zwischen
+210 und +268 %.. Um erste Hinweise Uber die
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Verteilung der '*C-Aktivitit in den Wurzeln zu er-
halten, wurden Grdssenfraktionen einzeln gemes-
sen (Fig.15 rechts).

Fur die Interpretation dieser Resultate ist zu be-
achten, dass frihere Messungen an Referenzsta-
tionen bis auf die (korrigierbare) Isotopenfraktionie-
rung Ubereinstimmung zwischen der '*C-Aktivitat
im organischen Material der Blatter und im atmo-
spharischen CO, ergaben. Ein Transport von er-
hohten 'C-Aktivitdten aus dem Bodengas in die
Blatter kann also aus den Messungen an der Refe-
renzstation ausgeschlossen werden; dieser Me-
chanismus kann deshalb am Voltaplatz nicht zu
den gemessenen Erhohungen geflihrt haben. So-
mit bleiben zur Erklarung der hohen Aktivitaten in
den Wurzeln zwei Moglichkeiten:

a) Das organische Material in den Wourzeln
stammt aus den Blattern friherer Jahre. Bei-
spielsweise konnte fir feine Wurzeln mit ei-
nem Durchmesser von weniger als Tmm eine
Einlagerungsperiode von 1990 bis 1994 abgele-
sen werden (Skala links in den Figuren). Am
Voltaplatz ware die Aktivitat vor ca. 10 Jahren
also ca. 100 %, hoher gewesen als an den Re-
ferenzstationen. Dieses mittlere Alter der din-
nen Wurzeln von ca. 10 Jahren scheint aus bio-
logischer Sicht allerdings zu hoch.

b) Zwischen Wurzeln und Bodengas mit (von fri-
heren Jahren) erhdhten '“C-Aktivitaten im CO,
findet ein Austausch statt, so dass insbesonde-
re in feinen Wurzeln die heutige '*C-Aktivitét
der Atmosphare resp. der heutigen Blatter zu
“C-Werten friiherer Jahre verschoben ist.

Weitere Messungen sollen zeigen, welche dieser
Moglichkeiten die wahrscheinlichere ist.

d

100 m

@® Erhéhung 100%o0
X  TRITEC (Emissionsort)

Fig. 16: Netto A™C-Werte im Jahr 2001 in der Umge-
bung der Firma TRITEC, Teufen

7.1.8 Teufen/AR

Die "*C-Immissionen in der Umgebung der Firma
TRITEC, Teufen, wurden im Jahr 2001 mit Hilfe
von finf Stichproben untersucht. Die Netto A'C-
Erhohungen erreichten Werte zwischen 12 und
158 %o. Um abzuklaren, ob die Erhdhungen auf
Substanzen zuriickzufilhren sind, die auf den Blat-
tern abgelagert waren, sind drei Proben mit Etha-
nol (30%) und Wasser oder nacheinander mit
Wasser, Dioxan und Hexan vor der Trocknung und
Verbrennung gewaschen worden. Die Aktivitat der
Abwaschproben stimmt aber jeweils innerhalb von
2 Sigma (Messfehler) mit derjenigen der unbe-
handelten Probe Uberein (Figur 14), woraus ge-
schlossen werden muss, dass die '*C-Emissionen
in CO,—Form erfolgten. Das heisst aber auch, dass
die zusatzliche '“C-Aktivitit nur Uber die Assimila-
tion griner Pflanzen in den Biokreislauf gelangen
konnte.

Die gemessenen Aktivitdten sind vorwiegend in
den (angenommenen) Hauptwindrichtungen gegen
West und Ost erhdht, wahrend quer dazu und ins-
besondere gegen Norden die Erhdhungen geringer
sind. Zur Berechnung der Emissionsraten missen
Annahmen {ber die Emissionshéhe und die daraus
abschatzbaren  Verdinnungsfaktoren getroffen
werden. Die Emissionen kénnen nach Angabe der
TRITEC iber den Kamin aus 25 m Héhe (inkl. U-
berhéhung) oder aus ca. 10 m Hohe erfolgt sein.
Dies fuhrt zu Langzeit-Verdlinnungsfaktoren von
ca. 10° s/m® resp. 10*s/m® (Bonka, 1982). Daraus
konnen mittlere Emissionsraten von ca. 700 resp.
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70 Bag/s wahrend der Wachstumszeit der Blatter
berechnet werden. Die Emissionsraten wirden
etwa um den Faktor 5 geringer ausfallen, wenn
Kurzzeit-Verdlinnungsfaktoren angenommen wir-
den.

Nach Angaben der TRITEC .ist zu vermuten, dass
die Emissionen im Frihling 2002 geringer waren
als im Jahr zuvor. Die Stichprobe am Standort
westlich von der Firma bestéatigte diese Annahme,
indem der Netto A'*C-Werte von 158 %o im Jahre
2001 auf 56 %o im Jahre 2002 sank (je mit einem
Messfehler von 4 %o).

3.50 =
[Bq/m® Luft]
—— Kr-Jungfraujoch ‘

3.00 Kr-Schauinsland

- Kr-Freiburg
2.50

2.00

1.50

gust 2002 konnte durch Ruckwarts-Trajektorien
auf Emissionen in England zurickgeflhrt werden.

Im Labor der Abteilung KUP (Abt. Klima- und Um-
weltphysik) wurden an Stichproben von Bern die
8Kr-Aktivitat gemessen, wobei das Krypton aus
10-20 | Luft abgetrennt wurde (ca. 5ul Krypton).
Die Resultate stimmen innerhalb der statistischen
Messunsicherheit und der Unsicherheit bei der
Bestimmung der Krypton-Menge mit den Mes-
sungen in Freiburg (Brsg.) tberein.

Tabelle 2: Gemessene 8Kr-Aktivititen in 10 Liter
Luft von Bern

Datum Bq/m? Datum Bq/m®
20.3.01 1.35+0.13 13.3.02 1.56+0.20
17.7.01 1.2 £0.12 2.4.02 1.56+0.20
13.12:01 1.84+0.20 2.4.02 1.45+0.27
20.12.01 1.29+0.11 29.7.02 1.34+0.09
9.8.02 1.44+0.06
21.8.02 1.37+0.11

1.00
2001 2002

Fig. 17: ®Kr-Aktivitdt in Troposphérenluft, gemessen
am Institut fUr atmosphérische Radioaktivitdt, Freiburg
im Breisgau

7.2. Krypton-85

Auch in den Jahren 2001 und 2002 wurde die %Kr-
Aktivitat in Krypton-Proben (2-5 ml) gemessen, die
wahrend einer Woche gesammelt wurden. In obi-
ger Figur sind die Resultate fiir drei Probenahme-
Orte auf verschiedenen Hohen Uber Meer darge-
stellt. Der Grundwert der ®Kr-Aktivitat betragt 1.3
bis 1.4 Ba/m® Luft und zeigt eine steigende Ten-
denz. Die tiefsten Werte werden in Proben vom
Jungfraujoch gemessen, was etwa dem weltwei-
ten Niveau der Troposphérenluft auf der Nordhalb-
kugel entspricht.

Die ®°Kr-Aktivitat ist in der Luft dann deutlich héher
als der Grundwert, wenn die Probenahmestation in
eine noch schlechter verdinnte Abluftfahne von La
Hague/F oder Sellafield/GB gerat. Es ist verstand-
lich, dass die Spikes in Freiburg (Brsg.) haufiger
und hoher auftreten als auf dem Schauinsland
(ca.1000 m) oder auf dem Jungfraujoch, weil in
3500 m Hohe die Verdinnung von Abluft starker
ausfallt. Das unregelmassige Auftreten der Spikes
hangt mit den variablen Emissionsraten und den
wechselnden Windverhéltnissen in Europa zu-
sammen. Der Wert von 2.3 Bg/m?® (0.2%) vom
Jungfraujoch fir die Woche vom 12. Bis 19. Au-

7.3. Interpretation

Eine zusatzliche A'C-Aktivitdt von 100 %o in Le-
bensmitteln fihrt nach UNSCEAR 1988 zu einer
hypothetischen, maximalen, effektiven Dosis von
ca. 1.5 uSv pro Jahr. Alle in der Umgebung der
Schweizer Kernkraftwerke und der Emissionsquel-
len in Basel und Teufen gemessenen Netto A'*C-
Aktivitdten betragen hochstens 350 %0 und flhren
also zu zusatzlichen Dosen im puSv-Bereich. Dies
fallt im Vergleich mit der natlrlichen Strahlenexpo-
sition der Bevolkerung nicht ins Gewicht (ca. 3
mSv/a). Auch die Strahlendosis von ®Kr (B-Dosis
der Haut und y-Dosis) ist vernachldssigbar, weil sie
geringer als 1 uSv pro Jahr (effektive Dosis) ist.
Die Bedeutung von '*C-und ®Kr-Messungen liegt
also neben dem Strahlenschutz resp. der Uberwa-
chung primar darin, dass mit diesen Nukliden
Umweltprozesse untersucht und besser verstan-
den werden kénnen. Darunter fallen 3.1.) Bilanzen
und Gleichgewichte, 3.2.) Ausbreitung und Ver-
dinnung und 3.3.) Vergleiche zwischen Messun-
gen und Modellrechnungen.

7.3.1 Bilanzen und Gleichgewichte

Seit 1990 nimmt die atmosphéarische A™C-Aktivitat
regelmassig um ca. 6 %o pro Jahr ab. Dieser globa-
le Riickgang der Bomben '*C-Aktivitat aus den
60er-Jahren wegen dem CO,-Austausch zwischen
Atmosphéare und den Weltmeeren zeigt sich kon-
sistent im atmospharischen CO, und in der Bio-
sphare frisch eingebauten organischen Substanz.
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Diesem globalen Trend sind zusétzliche Effekte
Uberlagert, die auf die Verbrennung von "*C-freiem,
fossilen Brennstoffen, auf den Austausch zwi-
schen Troposphare und Stratosphére und auf brei-
tenabhéangige Austauschraten zwischen Atmo-
sphare und Ozean zurlickgehen. Ein Beitrag von 3-
6 ppm (resp.0-3 ppm) '“C-freiem CO, aus der
Verbrennung von fossilem Brennstoff konnte bei-
spielsweise fur Schauinsland (resp. fur Jungfrau-
joch) an Monatsproben von |. Levin und B.Kromer
bestimmt werden [Proceedings des Workshops
~Atmospheric Research at the Jungfraujoch and in
the Alps”, Davos 2002, pp. 19-20]

Zum besseren Verstandnis der Zusammenhéange in
unserer Umwelt dienen auch unsere Messungen
der "*C-Aktivitat in der Prozesskette Blatter/Nadeln
- Holz/Wurzeln — Boden.

®Kr ist eines der wenigen Radionuklide, dessen
Aktivitat in der Atmosphare noch . ansteigt. Das
Reservoir dieses Edelgasisotops ist die Atmospha-
re, aus der pro Jahr ca. 6.5% durch radioaktiven
Zerfall verschwinden. Zur Kompensation davon
braucht es also eine jahrliche Emission von

E,;=0.065x 1.4 Bg/m®x 4x10"®m® = 3.6x10'" Bq

Liest man aus Figur 17 eine Zunahme von ca. 1.35
auf 1.4 Bg/m® in den 2 letzten Jahren heraus,
braucht es daflir eine Emission von

E,=0.05 Bg/m®x 1/2a x 4x10"®m® = 1x10'" Bq

Aus den Messungen kann also eine totale, jahrli-
che, weltweite ®Kr-Emission von ca. 5x10'"" Bq
abgeschatzt werden.

7.3.2 Ausbreitung und Verdiinnung

Mit "C wird lokale, mit ®Kr wird regionale Ver-
dinnung untersucht. Die gemessenen '*C-
Aktivitaten in Blattproben aus der Umgebung eines
Emittenten hangen von den '“C-Emissionen in
CO,-Form, von einer allfélligen Verdinnung mit
fossilem CO,, von der Wettersituation wahrend
der Wachstumsperiode und von Topographie, Be-
wuchs und Bebauung ab. Die '*C-Emissionen von
Kernkraftwerken und von den Uberwachten Indust-
riebetrieben sind oft nur abgeschéatzt und bis etwa
einen Faktor 2 genau bekannt. Die Bestimmung
der Wetterkategorien flr die Ausbreitungsmodelle
ist mit Vereinfachungen verknUpft, die zur Unge-
nauigkeit der Modelle beitragen. Fur die Ausbrei-
tung gibt wohl ein Kompromiss zwischen Kurz-
und Langzeit-Verdinnungsfaktor die beste Anné-
herung an die wirklichen Vorgénge, obschon zeitli-
che und ortliche Schwankungen der Ausbreitung

zu lokalen und raschen Detail-Variationen in der
Aktivitadt fihren missen. So sind Langzeitreihen
am selben Standort oder das gesamte Bild einer
ringférmigen Beprobung um den Emittenten oder
in den Hauptwindrichtungen aussagekraftiger als
Einzelmesswerte. Deshalb werden zur Interpreta-
tion der Modellwerte alle vorhandenen zeit- und
ortsabhangigen Resultate kombiniert. So kdnnen
die gegenlber ungewaschenen Proben um bis
15 %o grosseren Netto A '“C-Werte gewaschener
Proben von reellen Unterschieden innerhalb eines
Baumes stammen (Beispiel 2002, Umgebung
PSI/ZWILAG bezw. Blattproben von der Referenz-
station). Einzelne Blattproben sind weniger aussa-
gekraftig als eine Mischung von einem ganzen Ast
oder von benachbarten Baumen im Wald. Immer-
hin ist auffallig, dass bei allen Kernkraftwerken und
andern Emissionsquellen die héchsten Netto '“C-
Werte Uber mehrere Jahre meist an denselben
Standorten gefunden werden (Ufem Horn beim
KKM, Meteostation beim KKL, Séren und Scha-
chen beim KKG, Au beim PSI, W-06 in Basel), was
auf relativ konstante Emissionen und Verdinnun-
gen schliessen lasst.

7.3.3 Vergleich zwischen Messungen und
Modellen

Gemass den oben gegebenen Begrindungen sind
orts- und zeitabhdngige Variationen der 'C-
Aktivitdten in Blattern zu erwarten. Auch die ver-
wendeten vereinfachenden Ausbreitungsmodelle
weisen Ungenauigkeiten auf. So ist die mehrfach
gefundene Ubereinstimmung zwischen Modell-
und Messwerten innerhalb etwa eines Faktors 2
als befriedigend zu werten (siehe BAG-Berichte
1996 und 1997 fir das KKL, 1999 und 2000 fir das
KKM und 2001 fur das KKG).

Wir bedanken uns bei folgenden Stellen fir die Mithilfe

" bei der Probenahme: NO VARTIS, Kantonales Labor Ba-

sel, Hauswart Jungfraujoch und TRITEC, Teufen.
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Fig. 18: ®H-Aktivitit im Niederschlag Nordschweiz,
Mittel- und Berner Oberland
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Fig. 19: 3H-Aktivitait im Niederschlag Westschweiz,
Lichtenstein, und Tessin

7.4. Tritium

Die Tritiumkonzentrationen in den Niederschlagen
von Bern und (weniger stark) in Basel zeigen wei-
terhin  Unregelmassigkeiten im Jahresgang. Im
Mittel (siehe Tabelle 2) sind die Werte in Bern et-
was tiefer und in Basel etwas hoher als im Vorjahr.
Der Jahresverlauf im Berner Oberland war 2002
sehr regelmassig mit tiefen Tritiumwerten im Win-
terhalbjahr und héheren im Sommer. Lokale Kon-
taminationsfahnen durch Industrietritium wie im
Februar 2001 in Meiringen und Grimsel traten
nicht auf.

Wie ein Langzeit-Vergleich mit Vaduz zeigt, wer-
den die niedrigsten Tritiumwerte im schweizeri-
schen Messnetz nach wie vor an der Station Lo-
carno gemessen. Allerdings traten vor allem im
Januar und Februar 2002 leicht erhdhte Werte auf
die moglicherweise durch die lang andauernde
Inversionslagen verursacht wurden (lokale Konta-
mination?). Der Jahresgang der Tritiumkonzentra-
tionen an den Stationen Nyon und La Brévine war
nahezu identisch.

32 Flusswasser: —e— Aare Brugg

Bql

Flusswasser. —e— Aare Brugg

Byl

2001 ’ 2002

Fig. 20: 3H-Aktivitit im Flusswasser der Aare bei
Brugg

Die Tritiumkonzentrationen in der Aare bei Brugg
waren 2002 etwas niedriger als im Jahr zuvor. Ein
Vergleich ist allerdings nur bedingt mdglich; wegen
des Umbaus der automatischen Station von April
bis Juli 2001 war die automatische Probenahme
unterbrochen. Die Spitzen in den Fruhlingsmona-
ten sind auf T-Ausgaben des KKG zurickzufihren
(im Rahmen der erlaubten Abgaben; siehe Seite
B.8.0.1).
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Tabelle 3: Vergleich der Jahresmittel an den BAG - Stationen 2001 und 2002
Basel Bern Vaduz La.Brévine Nyon Locarno
Ba/l Ba/l Ba/l Ba/l Ba/l Ba/l
Mittel 2002*: 1.9 4.7 1:5 Mittel 2002*: 1.2 1.1 1.2
Mittel 2001: 1.7 5.2 1.6 Mittel 2001: 1.2 1.4 0.9
Meiringen Guttannen Grimsel ' Aare Brugg
Bag/l Ba/l Ba/l Ba/l
Mittel 2002*: ~ 1.3 1.2 1.1 Mittel 2002*: 2.2
Mittel 2001: 1.7 1.2 1.2 Mittel 2001 * 2.7
Tabelle 4: Provisorische Tritium-Resultate (Bg/l) BAG - Stationen 2002
. S La Aare *)
Basel Bern Grimsel |. Guttannen | Meiringen Vaduz Nyon -9 Locarno B
Brévine rugg
JAN 4.4+0.1 4.0+0.1 0.5+0.1 0.6+0.1 0.7+0.1 0.6+0.1 0.8+0.1 0.56+0.1 1.4+0.1 -2.5+0.1
FEB 1.7+0.1 6.9+0.1 0.8+0.1 0.9+0.1 1.0+£0.1 1.1+£0.1 0.7+0.1 2.4+0.1 1.3+0.1
MAR 1.7+£0.1 4.1+0.1 1.0+0.1 0.6+0.1 0.7+£0.1 0.9+0.1 0.8+0.1 0.8+0.1 1.1x0.1 2.1+0.1
APR 1.8+0.3 3.8+0.1 1.6+£0.1" 1.6+0.1 1.7+0.1 1.3+0.1 1.7+£0.1 1.8+0.1 - 1.4+0.1 3.6+0.3
MAI 3.2+0.3 5.310.3 0.9+0.2 1.2+0.1 1.2+0.1 2.0+0.3 1.1£0.1 1.2+0.1 1.1+0.1 3.0i0.3‘
JUN 1.3+0.3 2.1+£0.3 1.4+0.1 1.8+0.1 1.7+£0.1 1.6+0.3 1.7+0.3 ‘2.21-0.1 1.0+0.1 -1.8+0.1
JUL 2.2+0.1 3.2+0.1 1.9+0.1 1.8+0.1 2.0+0.1 2.0+0.1 2.1+0.1. 2.1+£0.1 2.0+0.1 2.0+0.1
AUG 2.2+0.1 3.6+0.1 1.7+£0.1 1.8+0.1 2.0+£0.1 . 2.1+0.1 1.7£0.1 1.8+0.1 2.0+£0.1 | 1.9+0.1
SEP 1.7+0.1 3.0+0.1 1.3+0.1 1.2+0.1 1.1£0.1 1.4+0.1 1.9.10.1 1.4+0.1 1.7+0.1 1.7+0.1
OKT 1.5+0.1 4.1+0.1 1.1+£0.1 1.3+0.1 1.2+0.1 1.0+0.1 0.7+0.1 1.0+0.1 0.6+0.1 1.9+0.1
NOV . 1.2+0.1 9.3+0.2 0.6+0.2 0.7+0.1 0.6+0.1 0.920.1 0.7+0.1 0.8+0.1 0.51‘0.1 2.1+0.1
DEZ - 2.1+0.1 | 6.6+0.1 0.9+0.1 0.6+0.1 0.7+0.1 0.7+0.1 0.9+0.1 0.8+0.1 0.6+0.1 2.2+0.1

*) Zwischen 14.02.02 und 15.07.02 nur zwei monatliche Stichproben, da Probenahmegerat defekt
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7.2

Mesures de plutonium et d'américium dans I'environnement

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

Résumeé

Pour assurer une survelllance de la radioactivité de
/'environnement en Suisse, les activités du pluto-
nium et de 'américium ont été mesurées dans le
sol, les filtres a air, dans l'eau et les sédiments.
L ‘activité du sol (0 - 5 cm) en “7?*°Pu est comprise
entre 0.2 et 1.8 Bq/kg de masse seche (MS). L ‘ac-
tivité du “°Pu est environ 35 fois plus petite. Les
analyses ont déterminé que |'activité en américium
est comprise entre 0.08 et 0.72 Bq/kg de masse
seche, ce qui représente environ 0.4 fois |'activité
en %929py. Ces rapports isotopiques ont claire-
ment identifie 'origine de la présence de ces ra-
aioéléments en Suisse. lls proviennent des retom-
bées des essais d'armes atomiques entrepris dans
les années soixante. Afin de décrire le transfert du
plutonium et de I'américium dans un sol tres cal-
caire, prélevé dans le Jura, deux profils de sol (St-
Cergue et col de Givrine) ont été analysés. Dans
ces sols non-cultives, mais utilisés pour la pature,
les activités en “9?“Py et en %’Am décroissent
avec la profondeur analysée. Les sédiments collec-
tés en aval des centrales nucléaires suisses mon-
trent un rapport d'activité du “°Pu/ #7**°Py d'en-
viron 0.031. Dans les eaux de rivieres et de pluie,
lactivité en plutonium ne dépasse pas 3.4
mBg/m’. Les valeurs d'activité en “°Pu détermi-
nées dans les filtres a air de Fribourg et Klingnau
sont respectivement de 0.9 et 0.5 nBg/n7’. L ‘activi-
té en **'Am dans les filtres & air au site de Weiss-
fluhjoch montre une augmentation depuis /'année
2000. Les activités mesurées sont tres faibles,
mais montrent /'utilisation de plutonium et
d‘américium dans I'industrie européenne (énergie
nucléaire, meédecine, industrie de construction,
etc...)

7.2.1  Introduction

Le plutonium est un élément artificiel qui a été
émis dans I'atmosphére par I'homme. On compte
gu’environ 6 t de plutonium artificiel ont été dépo-
sés dans l'environnement depuis les années cin-
quante. L'américium est généré principalement par
la désintégration B du #*'Pu. Il a été introduit d'une
facon non uniforme dans I'hémisphére nord et sud
suite aux tests d'armes atomiques, a |'utilisation
de I'énergie nucléaire et aux accidents (Sellafield,
Mayak, Palomares, Chernobyl). L'importance de la
surveillance des ces deux radioéléments dans

I'environnement se justifie par leur radiotoxicité et
leur longévité dans les systémes biologiques.

Tableau 1: Caractéristiqgues physiques du pluto-
nium et de I'américium

Isotope Période [ans] émission
29y 24131 Particule o :J
240Pij 6569 Particule o ‘
28py 87.8 Particule o
241py 14.35 Particule B
2415m 489 Particule a

et rayonnement y

Le but de ce travail est d'évaluer tout d'abord la
présence des radioéléments plutonium et améri-
cium dans I'environnement en Suisse, d'en attri-
buer I'origine et d'analyser leur comportement et
leur devenir. Pour cela, des sols, des sédiments,
de l'eau et des filtres a air ont été analysés. Deux
profils de sols ont été déterminés sur un site de
St-Cergue (profondeur 40 cm) et au col de la Gi-
vrine (profondeur 20 cm).

7.2.2 Méthode

La méthode de séparation chimique utilisée en
2002 a éte développée a partir de la méthode de
EML (Environmental Mesurement Laboratory,
DOE, USA) et adaptée a l'utilisation de la digestion
micro-onde d'échantillons. Elle consiste a séparer
séquentiellement le plutonium et I'américium sur
résines Dowex AG 1x2, TRU et TEVA et a électro-
déposer les actinides sur disque d'acier [1]. Les
sources sont ensuite mesurées sur une installation
Canberra Alpha Analyst munie de détecteurs PIPS.
La méthode a été testée lors d'intercomparaisons
organisées par I'AIEA et PROCORAD [2].

Plutonium et américium dans le
sol, les sédiments, I'eau et l'air

7.2.3

Plutonium et américium dans les sols

Les échantillons de sols ont été analysés selon le
plan de prélevement 2002 de I'OFSP pour déter-
miner leur activité en plutonium et en américium,
exprimée en Bg/kg de matiére seche. Les résultats
sont présentés dans le Tableau 2.
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Tableau 2: Plutonium et américium dans le sol en 2002 en Bg/kg mat. seche (couche de 0-5 cm ou spécifiée)
Lieu 2391240py, 21Am zsspza/g:gg:g Pu 241 AF::;,gsgzoPu
Centrales nucléaires
Muhleberg (BE) 0.18+0.012 0.08240.01 0.027£0.01 0.45+0.01
Gésgen (SO) 0.27+0.02 0.13+0.02 28py < LD 0.48+0.05
Leibstadt (AG); 0-6 cm 0.21+0.02 0.077£0.008 0.034+0.014 0.37+0.04
Leibstadt (AG); 5-10 cm 0.2340.02 0.096+0.012 0.0461£0.014 0.43+0.06
Beznau (AG); 0-5 cm 0.18+0.04 0.075+0.008 #8py < LD 0.41£0.06
Beznau (AG); 5-10 cm 0.434+0.004 0.188+0.007 0.027£0.01 0.43+0.04
Sites en plaines:
Fahrni (BE) 0.523+0.06 0.202+0.024 Ppy< LD 0.37+0.06
Arenenberg (TG) 0.18+0.012 0.07540.01 0.026%0.01 0.42+0.04
Sessa (Tl) 0.5340.03 0.2+0.02 0.02+0.006 0.38+0.05
Rodi-Fiesso (Tl) 0.37£0.03 0.16+0.03 0.02340.01 0.44+0.01
CERN (GE) 0.19+0.04 0.088+0.02 0.028+0.016 0.46+0.08
PSI OASE (AG) 0.31£0.04 0.141£0.016 0.036+0.012 0.45+0.06
Zwilag ZZL (AG) 0.18+0.05 0.076%0.01 #8py < LD 0.43+0.08
Coire (GR) 0.48+0.08 0.18+0.02 28py < LD 0.39+0.07
Déposition seche:
Ferme du Chateau de I'lsle 1.76+0.06 0.72+0.05 0.0194+0.002 0.41+0.03
(poussiére sur poutre)
Sites en altitude:
Diesse (BE) 0.46240.02 0.172+0.02 0.027+0.006 0.37+0.05
Gimmelwald (BE) 0.84+0.04 0.34+0.03 0.029+0.007 0.4+£0.04
Allmendhibel (BE) 0.903+0.037 0.34+0.03 0.019+0.004 0.37£0.04
Davos (GR) 1.1440.08 0.43+0.03 0.03+£0.012 0.38+0.04
Studen (SZ) 0.93-2.07 0.33-0.79 0.028+0.006 0.39+0.03
Intragna (Tl) 0.98+0.1 0.46+0.02 0.02740.008 0.4740.08
Grangeneuve (FR) 0.26+0.02 0.09840.01 0.032+0.028 0.37+£0.05
Profils de sol:
St-Cergue (VD), 0-5 cm 1.34+0.05 0.57£0.04 0.021+0.004 0.42+0.05
St-Cergue (VD), 5-10 cm 1.39+0.07 0.55+0.06 0.031+0.006 0.4£0.05
St-Cergue (VD), 10-20 cm 0.66+0.03 0.1240.02 0.027+0.006 0.2+0.04
St-Cergue (VD), 20-30 cm 0.53%0.02 0.16+0.04 0.033+0.006 0.3+0.1
St-Cergue (VD), 30-40 cm 0.174+0.01 0.086+0.012 28py < LD 0.4940.1
Col de Givrine (VD), 0-5 cm 1.5+0.06 0.55+0.07 0.026+0.004 0.37+0.05
Col de Givrine (VD), 5-10 cm 1.4+0.06 0.57+0.04 0.028+0.006 0.42+0.04
Col de Givrine (VD), 10-20 cm 0.64+0.07 0.33+0.02 0.027+0.006 0.51+0.05
Moyennes suisses - = 0.028+0.009 0.41£0.05
(n=23) (n=29)

Les intervalles d'incertitude sur les rapports sont reportés en 2o, correspondant @ un intervalle de confiance de 95%

LD = limite de détection.
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Fig. 1: Analyse multi-variables des échantillons de

sol mesurés pour les radioéléments 28pu, 29240py et
ZAm, en 2002. Les barres d'incertitude sur les rapports
sont reportées en 2c, correspondent a un intervalle de
confiance de 95%. ‘

La figure 1 illustre les activités en Z®Pu, en
29240 py et en 2*'Am. L'analyse multi-variables
montre que tous les échantillons sont centrés au-
tour d'une valeur (0.41; 0.028). Avec ces données

on peut attribuer la contamination du sol suisse -

aux essais nucléaires réalisés dans les années
soixante. Deux mesures (KKL, 5-10 cm et St-
Cergue, 10-20 cm) ont donné des résultats lége--
rement différents de ceux attendus mais les me-
sures KKL dans la couche 5- 10 cm et St-Cergue a
d'autres profondeurs ont confirmé qu'une conta-
mination n'était pas présente dans ces échantil-
lons.

En général on peut conclure que les sites en alti-
tude ont été plus touchés par les dépositions ra-
dioactives que les sites en plaine. L'ltalie centrale
montre une déposition massique de radioéléments
(B9240py = 0.72 + 0.46 Bag/kg, *®Pu = 0.023 +
0.014 Bg/kg et **'Am = 0.241 + 0.165 Bg/kg) com-

parable aux sites suisses d'altitude [3]. Les rap- -

ports isotopiques pour le sol suisse correspondent
tout a fait aux rapports isotopiques déterminés par
Michel et al. [4] pour la région de Cumbria en An-
gleterre (Z8Pu/29240py = 0.04 et 2'Am/?9240py =
0.37). Dans la méme région, mais en aval de la
centrale de retraitement de Sellafield, Coppelstone
et al. [5] ont déterminé une contamination du sol
mille fois plus élevée qu'en Suisse. Dans ce cas |3,
il s'agit d'une réelle contamination due a la pre-
sence d'un site nucléaire.

Poussieére de l'lsle

La déposition seche des radioéléments plutonium
et américium a été étudiée en analysant la pous-
siére.

Cette poussiére provient d'une poutre de la ferme
du chéateau de I'lsle (Canton de Vaud) en profitant
de travaux de rénovations sur un endroit non per-
turbé depuis 250 ans. Elle a été prélevée sur une
surface de 20 x40 cm. L'analyse a été entreprise
afin de déterminer I'origine de la déposition seche
sur cette poutre. Aucune précipitation n'a pu per-
turber la déposition comme c'est le cas pour les
échantillons de sol. Le rapport isotopique
238py/239/240 py est inférieur & celui mesuré sur les
échantillons de sol (Tableau 2). Ceci indique que
les dépositions rapides (quelques jours: Chernobyl
ou quelques semaines: satellite SNAP-9A) ne sont
pas perceptibles sur cet échantillon. Le rapport
238p/239240py de 0.019+ 0.002 indique que I'ori-
gine de cette déposition vient uniquement des
bombes atomiques testées dans les années
soixante (déposition dans |'atmosphéere sur plu-
sieurs années), sans contribution de la déposition
du satellite SNAP-9A, qui a presque doublé
I'inventaire en #*®*Pu dans I'hémisphére nord. Le
rapport 24'/Am/?92%py de 0.41 +0.03 confirme la
provenance de cette déposition dont la valeur est
de 5.4+0.2 Bg/m? en 9Py et de 2.2+0.1
Bg/m? en *'Am. On constate donc que la déposi-
tion séche sur les poutres de la ferme de l'lsle ne
représente qu'une petite fraction de la déposition

totale sur le sol avoisinant (entre 100 et 300 Bg/
m?).

Plutonium et américium dans les sédiments et
dans l'eau

Un moyen simple pour déterminer I'impact d'une
centrale nucléaire sur |'environnement est |'ana-
lyse des sédiments de surface en aval de cette
installation, qui nécessite toujours de |'eau pour
son refroidissement.

Lors des mesures effectuées en 2002 sur ces sé-
diments (Tableau 3), aucune contamination n'a pu
étre détectée. Les activités déterminées sont plus
faibles que les valeurs moyennes européennes,
qui sont situées autour de 0.5 Bg/kg pour le pluto-
nium et 'américium dans les sédiments [6]. Le
rapport moyen suisse des sédiments
238p/239249py est de 0.032 + 0.01, une valeur trés
proche de celle déterminée pour le sol en Suisse.
Cette valeur ne refléte aucune contamination due
aux centrales nucléaires, mais caractérise des
contaminations dues aux tests nucléaires des an-
nées soixante.
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Tableau 3: Concentration [Bg/kg] en plutonium et en américium dans les sédiments et dans I'eau en 2002
Période de R
Emplacement prélavement Activité [Bq/kg]
239/240Pu Rapport
238Pu/239I240Pu
Aval de Miihleberg :
) 20.12.01-23.01.02 0.1£0.01 0.027 £0.01
Hagneck (sédiment)
Aval de Gésgen :
) o 26.03.-23.04.02 0.155 + 0.01 0.033 +0.01
Lac de Klingnau (sédiment)
Aval de Leibstadt :
o 23.04.-29.05.02 0.078 + 0.008 0.034 +0.01
Pratteln (sédiment)
Activité [mBq/m’]
Rapport )
239/240 2
Pu 238Pu/239/240Pu 41Am
Fribourg (eau de pluie) 2002 30+06 28py < 0.2 mBg/m®
Genéve (Chancy : eau du Rhone) 2002 1.6+0.3 28py < 0.2 mBg/m®
Mihleberg (eau de pluie) 2002 3.4+06 38py < 0.2 mBg/m?®
| Pratteln (eau du Rhin) 2002 11.0+£1.0 28py <0.2mBg/m®*  3.0£0.1

Le plan de surveillance de la radioactivité prévoit
aussi des contrbles des eaux de riviere et de pluie.
Deux eaux de pluie (Fribourg et Miuihleberg) et
deux eaux de riviere (Geneve: eau du Rhbéne et
Pratteln: eau du Rhin) ont donc été analysées. La
meéthode consiste a pré-concentrer [|'échantillon
par une précipitation d'hydroxydes de fer sur des
prélevements mensuels ou a évaporer des frac-
tions prélevées chague semaine sur toute I'année
(150 L).

L'activité dans les eaux de pluie est due a la re-
suspension de particules de sol sur lesquelles les
actinides sont adsorbés. Dans |'eau des fleuves,
I'activité représente des actinides en suspension
dans la partie sédimentaire ou associés aux colloi-
des organiques. Les activités en 229%4°Py des eaux

de pluie sont proches de celles obtenues par Mon-

tero et al. [7] (2 & 20 mBg/m?®) pour une région du
sud-ouest de I'Espagne.

238p,,, 239/2240p; ot 21 Am dans I'air

Les activités en plutonium et américium dans l'air
ont été déterminées pour surveiller la resuspen-
sion de ces radioéléments. Les filtres a air ont été
analysés pour deux sites en plaine (Muhleberg et
Fribourg), pour un site en montagne (Weissfluh-
joch) et sur le site de Klingnau. La durée du préle-
vement s'étend sur une période d'une année,
parce que l'activité de ces radioéléments dans I'air
est trés faible. Les résultats (Tableau 4 et figure 2)
montrent que l'activité en 29%4°Py et en 28Py est
treés faible, mais dépasse la limite de détection.
Les valeurs pour 2®Pu et 2924°pPy sont en bon ac-
cord avec les valeurs mesurées (392py = 0.53 3
8.1 nBg/m® et #*®Pu = 0.063 & 0.95 nBg/m® ) au
sud d'Allemagne par Rosner et Winkler [8].

Tableau 4: Concentration en plutonium et américium dans |'air en 2002
Emplacement Activité [nBq/m°]
Z39/249Pu 238Pu 241Am
Fribourg 1.54:0.3 09+0.2 47104
Weissfluhjoch 1.0+£0.3 0.07 242 +4.0
Beznau (Klingnau) 0.54+0.08 0.5+0.08 0.53+0.08
Muhleberg 0.5+0.1 0.07
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Pour I'activité de I'américium au site de Weissfluh-
joch, on constate une augmentation depuis ['an-
née 2000. Cette augmentation a probablement
une origine industrielle (incinération des détecteurs
de fumée), parce qu'une contamination suite a un
probléme dans une centrale nucléaire devrait pro-
voquer aussi une augmentation en plutonium, ce
qui n'est pas observé. Le site de prélevement de
Weissfluhjoch se situant a environ 30 km d'une
station d'incinération des déchets, on soupconne
que cette station a peut-étre brllé des détecteurs
de fumée. Pour vérifier cette hypothése nous en-
visageons des prélevements dans cette station
d'incinération. L'évolution de l'activit¢ du 2*'Am
dans |'air sera suivie trés soigneusement, afin de
déterminer |'origine de I'augmentation observée.

Activité en *'Am en nBg/m?

300

Weissfluhjoch [
200 i
30
100 ,o"
25 t
0 o TORL X '
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Fribourg \
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Miihleberg
Klingnau

Activité en 239/240 py en nBg/m 3
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Fig. 22 Activité en 292%py et en ?*'Am des filtres &
air en plaine et en montagne. Les barres d'incertitudes
sur-les valeurs sont reportées en 26, correspondant a un
intervalle de confiance de 95%.

7.2.4 Profils de sols du Jura

Profil d'activité au site de St-Cergue

Deux profils de sol dans le Jura vaudois (St-
Cergue: 1041 m et Col de Givrine:1228 m) ont été
analysés afin de déterminer la déposition atmos-
phérique en 2%29290p ot 24TAm et leur migration
dans le sol. Le profil de St-Cergue a été mesuré
jusqu'a une profondeur de 40 cm, celui du Col de
la Givrine jusqu'a 20 cm, parce que le sol est trés
rocheux et un prélevement plus profond n’est pas
possible. Les valeurs des dépositions surfaciques
sont 310 + 15 Bg/m? en 2%?Py et de 120+10
Ba/m? en **'Am. Ces valeurs confirment une dé-
position des radionucléides due aux retombeées
des années soixante (r 2*'Am/?%?*py = 0.39). Le
Jura montre une valeur plus élevée de la déposi-
tion de plutonium et d'américium par rapport aux
sites en plaine pour lesquels une valeur moyenne

de la déposition de plutonium de 70 Bg/m? a été
déterminée.

Les résultats des ces deux études se trouvent
dans le tableau 2 et sont représentés dans les fi-
gures 3 et 4.

10-20 37%

[ Pu-239/240

Profondeur (cm)

20-30 25%

Am-241

30-40 16%

— T

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 12 1.4 1.6
Activité (Ba/kg)

Fig. 3: Profil de St-Cergue : activité en plutonium et
en américium en fonction de la profondeur. Les % indi-
quent le contenu en matiére organique

0-5 ’—i—‘

26%
| [] Pu-239/240
10-20
33%

+—

0 0.5 1 1.5 2
Activité (Bq/kg)

Profondeur (cm)

Am-241

Fig. 4: Profil du Col de la Givrine: activité en-pluto-
nium et en américium en fonction de la profondeur. Les
% indiquent le contenu en matiere organique.

Dans la figure 3 on constate que la concentration
de l'activité ne dépend pas simplement de la pro-
fondeur mais aussi de la matiére organique qui se
trouve dans le sol [9]. La spéciation des radioélé-
ments dépendant fortement des propriétés physi-
co-chimiques du sol (pH, Eh, etc), la quantité de
matiére organique affecte la rétention et la migra-
tion des radioéléments dans I'environnement. Lee
et Lee [9] ont analysé deux profils de sol (jusqu'a
20 cm) avec des quantités différentes de matiere
organique et observé les faits suivants : le sol vol-
canique contient environ 4 fois plus de matiére
organique et les concentrations d'activité détermi-
nées sont aussi 4 fois plus élevées par rapport a
un sol non volcanique. Ceci confirme I'influence de
la matiére organique sur la rétention et la migration
des radioéléments. Le sol prélevé dans notre
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étude est un sol non cultivé mais utilisé pour la
pature. Les radioéléments ne migrent pas trés pro-
fondément dans ce type de sol et la presque totali-
té de l'activité se trouve dans les premiers 20 cm.
La forte teneur en matiére organique de |"horizon
supérieur de ces sols est certainement responsa-
ble de la rétention du plutonium et de I'américium.

7.25 Conclusions

La mesure des activités en 2924%py, 28py et 24'Am
a été effectuée sur les échantillons présentés dans
ce rapport. L'utilisation d'une analyse multi-variable
permet de détecter d” éventuelles contaminations
par des radioéléments, mais toutes les valeurs
obtenues se groupent autour d'une valeur
nroyenne suisse:

o 1 (38py/239240py) = 0.028+0.009
et .
r( 241 Am/%9240py) = 0.41+0.05

Les activités mesurées sont dues aux essais nu-
cléaires des années soixante. L'analyse des filtres
a air de Weissfluhjoch a permis de détecter une
augmentation d' **'Am dont I'origine est pour le
moment encore incertaine mais probablement due
a l'incinération de détecteurs d'incendie. Une
étude plus approfondie est envisagée. L'analyse
de deux profils de sol du Jura vaudois montre que
le plutonium et I'américium ne migrent pas trés
profondément dans le sol de montagne a forte
teneur organique. La presque totalité de l'activité
se trouve dans les 20 premiers centimétres.

7.2.6
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