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7.

1
Tritium, Kohlenstoff-14, Argon-37 und Krypton-8

U

Th. Stocker, H. Biirki, R. Fischer, M. Méll, R. Purtschert , R.Reber, U. Schotterer und T. Wagner
Abt. Klima und Umweltphysik, Physikalisches Institut Universitat Bern, Sidlerstrasse 5, 3012 BERN

H. Sartorius, C. Schlosser und M. Konrad

Bundesamt flir Strahlenschutz, Rosastrasse 9, D-79098 FREIBURG IM BREISGAU

J. Eikenberg, R.Siegwolf
Paul Scherrer Institut, 5232 VILLIGEN-PSI

Zusammenfassung

Die Messungen des '*C-Gehalts an Laub von Bau-
men aus der Umgebung von Kernkraftwerken
(Gosgen, Leibstadt, Mihleberg), Kehrichtverbren-
nungsanlagen (Bern, Lausanne, Thun und Zirich),
des Paul-Scherrer-Instituts und an verschiedenen
Standorten der Stadt Basel wurden 2009 weiter-
gefuhrt. Aus *C-Werten von Laubbaumen an drei
Standorten ohne lokale *C-Quellen und -Verdin-
nungen wurde ein A*C-Referenzwert von 43 * 3%eo
bestimmt.

Die 77 auf *C untersuchten Standorte unterschei-
den sich um hochstens 153%o von diesem Referenz-
wert. Dies entspricht einer zusatzlichen Strahlendo-
sis fur die Bevolkerung von 0 bis 2 uSv (107 Sievert
= 1 pSv). Im Vergleich zur natlrlichen Strahlen-
belastung von 3’000 uSv/a fallen die gemessenen
geringfugigen Erhéhungen im Berichtsjahr nicht ins
Gewicht.

Die beiden Edelgas-Radionuklide 8Kr und 3’Ar wer-
den auf natirliche Weise nur in sehr geringen Men-
gen in der Atmosphare produziert. Anthropogenes
85Kr konnte sich wegen der vergleichsweise langen
Halbwertszeit von 10.8 Jahren und den steigenden
Emissionsraten Uber die letzten 40 Jahre in der At-
mosphare anreichern. Demgegentlber ist die ak-
tuelle Konzentration von 3’Ar praktisch nicht von
kinstlichen Quellen beeinflusst. Beide Isotope ver-
ursachen keine signifikante Erhdhung der jahrlichen
Strahlendosis.

Die gewichteten Jahresmittel der Tritiumkonzentra-
tionen in den Niederschlagen sind nur geringfligig er-
hoht. Sie betragen, je nach Standort, 0.8 - 3.7 Bg/I.

Kohlenstoff-14

Die *C-Messungen wurden an der Uni Bern durch-
gefuhrt, Ausnahmen sind erwahnt.

Referenzwert

Der '"“C-Gehalt von atmospharischem CO, nimmt
weiter ab, liegt aber gegenwartig immer noch Uber
dem als Basis fur die Radiocarbondatierung defi-
nierten Standardwert flr das Jahr 1950:

(1) A, = (13.56 % 0.07) dpm/gC = (0.226 + 0.001) Bg/gC

Der noch vorhandene Anteil an durch Nuklearwaf-
fentests vor allem zwischen 1955 und 1966 produ-
ziertem CO, in der Atmosphare wird durch die Ver-
brennung fossiler, d. h. **C-freier, Brennstoffe global
noch nicht wettgemacht. Nur lokal manifestiert sich
die als «Suess»- oder «Industrie»-Effekt bekannte
Verdinnung des atmospharischen *CO,.

Der von terrestrischen Pflanzen durch Assimilation
aufgenommene Kohlenstoff widerspiegelt in seinem
14C-Gehalt im Wesentlichen den zeitlichen Verlauf
der atmospharischen *CO,-Konzentration.

Radiocarbon-Quellen und -Verdinnungen (KKW,
KVA, Industrie, Autobahnen) kénnen den '“C-Ge-
halt bei Knospen und Laub von Baumen, die in de-
ren Umgebung wachsen, insbesondere wahrend der
Blattwuchsphase beeinflussen. Laub und Knospen
eignen sich also als **C-Monitor. Die fur diesen Be-
richt gemessenen “C-Werte werden mit dem Radio-
carbonstandard '“A, verglichen:

(2) A¥C, . = (“A,,. / A, -1) x 1000 [%o]
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Sinnvoll ist auch ein Vergleich mit *C-Werten von
Laub, welches von Baumen ohne lokale “C-Quel-
len oder -Verdiinnungen stammt. Zu diesem Zweck
wurden an drei landlichen Standorten Buchen- und
Lindenblatter gesammelt. Ihr *C-Gehalt wurde be-
stimmt und nach (2) mit A, verglichen (Figur 1).
Aus den resultierenden A'*C-Werten wurde fir das
Jahr 2009 ein Referenzwert fir Laub in ungestorter
Umgebung definiert. Als Basis dienten die ausge-
wachsenen, im Juni, August und Oktober gepfliick-
ten Blatter.

(3) AMC =43 £+ 3 [%o]

Ref, 2009

Die Differenz

(4) Netto AMC = AC A1C

Probe Ref, 2009

weist auf “C-Quellen (Netto A*“*C > 0) oder -Ver-
dinnungen (Netto A*C < 0) hin.

Tabelle 1:
Messwerte 2009 und Koordinaten der Referenzstationen

Aufbereitung von Laubproben fiir die *C-Messung
Es gelangen zwei unterschiedliche Methoden zur
Anwendung:

m Methode A: “C-Bestimmung nur in der Blattkohle [1]
m Methode B: “C-Bestimmung im ganzen Blatt

An der Referenzstation ergaben Messungen an der
Blattkohle (Methode A) im Vergleich zu Messungen
am ganzen Blatt (Methode B) Unterschiede von we-
niger als 4%o0. An belasteten Standorten kdénnen
die Unterschiede zwischen den Resultaten der nach
den Methoden A und B aufbereiteten Proben jedoch
grosser sein.

Bei der Messung am ganzen Blatt wird der gesamte
Kohlenstoff erfasst. Diese zwar zeitaufwandigere,
aber den wahren *C-Gehalt der Blatter besser wie-
dergebende Methode B wird flr Proben von Stand-
orten verwendet, die bereits in den Vorjahren deut-
lich hdhere Werte zeigten.

Taanwald - 43.0 - 601320/ 186150 Rotbuchen im Wald
Belpberg I 45.0 | 42.2 | 40.6 606050 / 190800 825 Rotbuche auf Krete @ 45cm
Ballenbihl - 43.5 - 612550/ 192800 852 Linden freistehend
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Figur 1:

Jahr

AC-Konzentrationen in Laubbldttern von den Referenzstationen. Nach einem praktisch konstanten Level in den Jahren
2004 bis 2006 setzte sich der 2007 festgestellte Riickgang 2008 und 2009 fort.

[1] Die Probe wird im Stickstoffstrom pyrolisiert. Dabei verflichtigen sich gewisse Kohlenstoffverbindungen, die somit fur die Analyse

ihres “C-Gehaltes verloren sind.
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Kernkraftwerk Leibstadt

Im Sommer 2009 wurden beim KKL Blatter an ver-
schiedenen Standorten in beiden Hauptwindrich-
tungen gesammelt und gemessen. Damit werden
die z. T. seit 1984 gefiihrten Zeitreihen fortgesetzt.
Die hochste **C-Konzentration ergab sich in 500 -
1000 m Distanz vom KKL in nordéstlicher Richtung
bei den Birken vom Standort Fullerfeld und im Sud-
westen bei der Rotbuche an der Position Zaun C
(Figur 2).

Figur 2:

Netto A*C-Messwerte in der Umgebung des Siedewasser-
reaktors Leibstadt (KKL). Probennahme: 12.8.2009. Die
Kreisflachen sind proportional der Erhéhung gegentiber
den unbelasteten Referenzstationen.

In Tabelle 2 sind die im Jahr 2009 gemessenen Net-
to A*C-Werte aufgefiihrt. Alle Werte liegen deutlich
unter den Hochstwerten friherer Jahre.

Tabelle 2:

Im Jahre 2009 gemessene Netto A*C-Messwerte von Bldt-
tern in der Umgebung des KKL im Vergleich mit friheren
Jahren (1984-2008).

Kernkraftwerk Gosgen

In Figur 3 und Tabelle 3 sind die Resultate der am
12. August 2009 gewonnenen Blattproben darge-
stellt. Der hochste Messwert resultierte in norddst-
licher Richtung am Standort Séren (Netto A**C-Wert
39%o0). Der Standort Chrummacher (408 m.u.M.)
befindet sich quer zu den topographisch bedingten
Hauptwindrichtungen. Der Messwert bei Chrumma-
cher ist gegenuber dem Referenzwert nur um 4%o
erhoht, d. h. er weicht um weniger als 2c vom Refe-
renzwert (43 £ 3 %eo) ab.

Niederdosten

- ":.xfﬁwr I, >
o [Schachen)- ="

P
Vg

: 3 “KkKG

Q 100 %o Erhoéhung

X < 6 %o Erhéhung : 7 A

1 km

Figur 3:

Ortliche Verteilung der Netto A*C-Werte in der Umgebung
des Druckwasserreaktors Gosgen (KKG). Die Kreisflachen
sind proportional der Erh6hung gegentiber den unbelaste-
ten Referenzstationen.

Tabelle 3:

Im Jahre 2009 gemessene Netto A*C-Messwerte von Blét-
tern in der Umgebung des KKG im Vergleich mit friiheren
Jahren (1984-2008).

Netto Hochster Netto Hochster Netto
A*C-Wert A*C-Wert A*C-Wert
2009 1984-2008 1984-2008
[%0] [%0] [%0]
Fullerfeld? 112 238 (2002) Ei 13 23 (2005)
Ried 82 128 (2002) Soren” 39 92  (1998)
Seel 34 65 (2002) Schachen® 16 84  (2005)
Schliisselgraben 73 127  (1999) Aarfeld” 10 43  (1995)
Chlammi 48 100 (1995) Obergdsgen” 23 24  (2005)
Schiessplatz 27 60 (2007) Gretzenbach® 4 20 (1995)
Zaun C* 53 87 (2008) Chrummacher™ 4 6 (2008)

“Messbeginn 2005

[2] Frihere Bezeichnung: «Meteostation»

“Messbeginn 2005 “*“Messbeginn 2004
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Kernkraftwerk Mihleberg

Die in Figur 4 symbolisch dargestellte Verteilung der
Messwerte um das KKM zeigt ein ahnliches Bild wie
im Vorjahr. Die grosste Erhéhung findet sich wieder
am Standort M-15 Ufem Horn (Netto A“*C-Wert von
94%o0). Mit Ausnahme des Standorts M-15 liegen
alle Werte deutlich unter den seit Messbeginn im
Jahre 1977 registrierten Hochstwerten.

KKM

100 %o Erhéhung

Figur 4:

Netto A“C-Werte in der Umgebung des Siedewasserreak-
tors Mihleberg (KKM) fiir die Probennahme vom 5. August
20089. Die Kreisflachen sind proportional der Erh6hung ge-
genuber den unbelasteten Referenzstationen.

Tabelle 4:

Im Jahre 2009 gemessene Netto A'*C-Messwerte von Blat-
tern in der Umgebung des KKM im Vergleich mit friiheren
Jahren (1977- 2008).

Hochster Netto
A“C-Wert

1977-2008
[%00]

Tabelle 5:

Im Jahre 2009 gemessene Netto A'*C-Messwerte von Blat-
tern in der Umgebung des PSI/ZWILAG im Vergleich mit
friiheren Jahren (1984-2008).

- Hochster
Frtéhere Netto A4C-
e-
zeich- Ll
1984-2008
nung [%o]
Abfallgrube™ - 7 32 (2000)
Au Beznau - 3 118 (1984)
Bank” - -9 56 (2000)
Gastehaus-West® | SIN Nord 19 37 (2000)
Kindergarten EIR Siid 6 49 (1984)
Picknickplatz* - 12 38 (1998)
Saphir (Reaktorstr.) | Saphir 3 0 1023 (1986)
Schiitzenhaus* SIN West 0 34 (1998)
Waldweg** - 1 25 (2000)
Wasserkraftwerk - -1 46 (1986)
Zwilag Ost EIR Ost 5 51 (1989)

“Messbeginn 1997 ““Messbeginn 1999

x Wasser-
. kraftwerk

+

6 /
{ |
em ?

mo

X2 x—
s .

Paul Scherrer Institut, Zentrales
Zwischenlager Wirenlingen, KKW Beznau

Die #C- und &!3C-Messungen in den Blattproben
wurden am PSI durchgefiihrt. Die Messunsicher-
heit fir die AC-Werte betragt 6 bis 7%o. In der
Umgebung des PSI wurden nur vereinzelt erhohte
AY“C-Werte gemessen (bis maximal 19%o). Es er-
gibt sich dasselbe Bild wie in den letzten 5 bis 10
Jahren.

EW M-6 52 83  (1977)

Wickacker M-7 28 65 (1977) x &
Runtigenrain M-14 35 85 (1987) [Schatzenhaus]"
Ufem Horn M-15 94 116  (1984) Bl
Schiessplatz M-5 52 105 (2007) A

K <ocerorea

KKB

100 %o Erhéhung

X Erhshung < 6%

500m

Figur 5:

Netto A*C-Werte in der Umgebung des Paul-Scherrer-In-
stituts (PSI), des Zentralen Zwischenlagers Wiirenlingen
und des Kernkraftwerks Beznau (KKB) im Jahre 2009
(Jost Eikenberg, R. Siegwolf, PSI). Die Kreisflichen sind
proportional der Erhéhung gegeniiber den unbelasteten
Referenzstationen.
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Messungen in der Region Basel Stadt

Wie bereits im Vorjahr fand die Hauptprobennahme
2009 in Basel im August statt. Im Westen finden
sich die Standorte im und um das Novartis-Werk St.
Johann, im Osten um das Areal der Firma Roche.
Die hochsten Werte wurden im Oktober gemessen,
und zwar bei W-10A mit +153%o0 und bei E-34 mit
+76%o0. Die Werte an den Standorten W-07, W-71
und W-72 sind gegeniiber dem Vorjahr deutlich ab-
gesunken.

Autobahn

1-43 Proben-Standorte
Im Text:
z.B.E-2 = 6stlich des Rheins
W-2 = westlich des Rheins

O 100 %o Erhdhung

(O 50 %o Erhshung

X <6 %o Erhéhung % Verbrennungsofen
Erniedrigung um

v 6 %o oder mehr

1 km

Figur 6:
Netto A*C-Messwerte fiir Blattproben aus dem Raum Basel.

Fir das am 14.10.2009 an den Standorten E-34,
W-06 und W-10A gepfliickte Laub wurden die '4C-
Messungen sowohl an der Blattkohle als auch am
ganzen Blatt durchgefihrt (in den Tabellen 6 und 7
blau hinterlegt). Bei allen Wertepaaren sind die Re-
sultate der *C-Messungen am ganzen Blatt hoher
als diejenigen an der Blattkohle. Es ist daher sinn-
voll, Uberall dort, wo erhéhte Messwerte zu erwar-
ten sind, die zeitaufwandigere Messung am ganzen
Blatt durchzufihren.

Alle 2009 gemessenen Erhohungen fallen im Ver-
gleich zu der um einen Faktor 1’000 grésseren na-
turlichen Strahlenbelastung nicht ins Gewicht.

In den Figuren 7+8 werden Zeitreihen ausgewahl-
ter Standorte abgebildet. Hier erkennt man Jahre
mit erhéhten Messwerten. Schwankungen in die-
sem Bereich sind jedoch unbedeutend.

500 —
1

Netto AL4C [%o]

'R RS A N N (L (LN A (R
1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 201
Jahr

Figur 7:

Zeitreihe der Netto A'*C-Werte westlich des Rheins (dstlich
der KVA). Liegen von einem Standort mehrere Messungen
vor, so ist der héchste Netto A“C-Werte eingetragen.

500 —

Netto AL4C [%o]

T T T T |

0 LN |
2006 2008 20

T
1&96 1998 2000 2802 2304
Jahr
Figur 8:
Zeitreihe der Netto AC-Werte dstlich des Rheins. Liegen
von einem Standort mehrere Messungen vor, so ist der
héchste Netto A**C-Werte eingetragen.
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Tabelle 6:

Im Jahre 2009 gemessene hochste Netto A*C-Messwerte von Blattern im Vergleich mit Messun-
gen friherer Jahre (1994 - 2008) am Standort Basel 6stlich des Rheins. Hellblau hinterlegt ist
der Standort mit Resultaten aus der Blattkohle und dem ganzen Blatt. Am Standort E-42 wurde
vor dem Gebdude (Strassenseite) und hinter dem Gebdude (E-42*, Hofseite) gemessen.

In der Blattkohle Im ganzen Blatt
Hochster Hochster Hochster Hochster
Netto A'“C-Wert | Netto A**C-Wert Netto A'*C-Wert | Netto A'“*C-Wert
2009 1994 - 2008 2009 2005 - 2008
[%0] [%0] [%0] [%o]
E-03 = 197 (2006) -11 23 (2007)
E-10 -1 251 (1997) - =
E-12 0 43 (1997) = -
E-14A -3 66 (1997) B -
E-21 2 11 (2007) - .
E-26 -1 169 (1996) - -
E-32 6 N - -
E=33 -10 38 (2006)
E-34A 9 30 (1998) - -
E-35 -9 63 (2006) = -
E-36 7 106 (2003) - 88 (2006)
E-39 0 50 (2006) = =
E-42 -20 4 (2003) -
E-42* -5 218 (2006) .
E-43 5 74 (2002)
Tabelle 7:

Im Jahre 2009 gemessene hdchste Netto A*C-Messwerte von Blattern im Vergleich mit Mes-
sungen friherer Jahre (1994 - 2008) am Standort Basel westlich des Rheins. Hellblau hinterlegt
sind die Standorte mit Resultaten aus der Blattkohle und dem ganzen Blatt.

In der Blattkohle Im ganzen Blatt
Hochster Hochster Hochster Hochster o
Netto A!C-Wert | Netto A“C-Wert Netto A*C-Wert | Netto A“C-Wert =
2009 1994 - 2008 2009 2005 - 2008 &
[%oo] [%oo] [%o] [%oo] b,
28]
W-02 % 45 (2002) 1 = ®
W-05 7 152 (1995 = - !
n
%
f o=
W-07 - 89 (2000) 13 253 (2008) %
W-71 - 227 (2008) 75 ; 5
W-72 - 107 (2008) 72 - o
W-08 94 (2007) 24 =
| &
W-23 0 14 (2000) - ) 2
=
W-28 -13 -6 (2007) - - £
(®]
¥
£
=
£
~—
~
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AC-Messungen in der Umgebung der KVA Bern, Lausanne, Thun und Zdrich.

Kehrichtverbrennungsanlagen (KVA)

In den Emissionen der gepriften Kehrichtverbren-
nungsanlagen wurden keine erhéhten *C-Werte ge-
messen. Es wurden also in keiner der Anlagen im
Laub nachweisbare Mengen von “C verbrannt.

In Lausanne wurde ca. 0.8 km nord-norddstlich der
mittlerweile stillgelegten KVA eine neue Anlage in
Betrieb genommen. Im Oktober 2009 wurden erst-
mals neue Standorte in den Hauptwindrichtungen
(Nordost/Sudwest) der neuen KVA beprobt. Diese
in Absprache mit dem Betriebsleiter der neuen KVA

gewadhlten Standorte ermdglichen eine optimierte
Beprobung im Vergleich zu den bisherigen Stan-
dorten. Es wurde ausschliesslich Laub von Eichen
untersucht, die von der KVA Lausanne bereits flr
die Erkennung von Schwermetallen beprobt wer-
den. Zu bemerken ist die Tatsache, dass trotz dem
neuen Standort der KVA Lausanne bei L-2 weiterhin
die geringste '“C-Konzentration gemessen wurde.
Dies ist ein Hinweis darauf, dass die Luftzusammen-
setzung lokal vor allem durch die Abgase fossiler
Brenn- und Treibstoffe beeinflusst wird.
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Krypton-85 (8°Kr)

8Kr wird Uberwiegend bei der Wiederaufarbeitung
von Kernbrennstoffen in die Atmosphare freige-
setzt. Die zunehmenden Emissionsraten uber die
letzten drei Jahrzehnte fihrten zu einem Anstieg
der Aktivitatskonzentration von 8Kr in der Atmo-
sphare auf bis zu 1.45 Bg/m?3 Luft in Mitteleuropa
(Figur 10, kleines Bild und gestrichelte Linie in Figur
10). Seit etwa 2003 reduzierte sich die Zuwachs-
rate und im Jahr 2009 nahmen die Werte erstmals
wieder leicht ab. Das bedeutet, dass die globalen
Aufarbeitungsraten erstmals seit langer Zeit wieder
abnehmen (zumindest in der Nordhemisphare). Der
Vergleich der Wochenwerte der Messstationen Frei-
burg i. Br. und auf dem Jungfraujoch lber die letz-
ten 3 Jahre ergibt praktisch identische Basiswerte
fur beide Stationen (Figur 10). Die Aktivitatsmaxi-
ma von Abluftfahnen aus den Wiederaufarbeitungs-
anlagen in Sellafield (E) und La Hague (F) sind bei
der Forschungsstation Jungfraujoch jedoch weniger
haufig und auch weniger ausgepragt. Dies ist auf
die erhohte Lage des Jochs zurtickzuftihren, die vor
allem in den Wintermonaten uber der planetaren
Grenzschicht liegt und somit von bodennahen Emis-
sionen weniger beeinflusst wird.
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Figur 10:

Atmospharische 8Kr Aktivitatskonzentrationen der Sta-
tionen Jungfraujoch (3500 m.id.M.) , Freiburg i. Br. (276
m.d.M.) sowie stichprobenartige Messungen in Bern (ge-
messen durch Uni Bern) Uber die letzten drei Jahre. Klei-
nes Bild: Aktivitatsverlauf bei der Station Freiburg i. Br.
Uber die letzten 37 Jahre. Die Messungen der Proben aus
Freiburg und vom Jungfraujoch wurden am Bundesamt fir
Strahlenschutz in Freiburg i. Br. durchgefiihrt.

Auch am Physikalischen Institut der Universitat
Bern werden Stichprobenmessungen der 8Kr Ak-
tivitatskonzentration durchgefiihrt (20 L Luft, die
innert Minuten gesammelt werden; Figur 10). Die-
se Werte stimmen innerhalb der Messfehler gut mit
jenen vom Jungfraujoch und Freiburg i. Br. Uberein,
welche am Bundesamt fir Strahlenschutz (BfS) in
Freiburg gemessen wurden.

Die Kryptonaktivitat macht zwar den grossten Anteil
der kunstlichen Radioaktivitdat in der Atmosphare
aus. Die Strahlendosis ist mit 102 uSv/a per Bq/m?
aber vernachlassigbar klein im Vergleich zur derje-
nigen von Radonfolgeprodukten.

Argon-37 (*’Ar)

Die periodische Uberwachung der 3Ar Aktivitat in
der Atmosphare durch die Universitat Bern wurde
auch im Jahr 2009 fortgefuhrt (Figur 11). Argon-37
wird in der Atmosphare durch die Spallationsreakti-
on “°Ar(n, 4n)3’Ar produziert. Die Neutronen stam-
men dabei von der kosmischen Strahlung. Kunstlich
produziertes 3Ar in messbaren atmosphdrischen
Konzentrationen bedarf hoher Neutronenfliisse, wie
sie nur bei nuklearen Testexplosionen auftreten.
Insbesondere bei unterirdischen Tests werden gros-
se Mengen 3’Ar durch die “°Ca (n, a) 3’Ar Reaktion
erzeugt. Bei unvollstandiger Versiegelung der Test-
kaverne konnte das Gas an die Erdoberflache und
schliesslich in die Atmosphare gelangen.

In den letzten drei Jahren gemessene Luftproben
aus der Station Bern entsprechen der naturlichen
Hintergrundaktivitat von ca 0.5 - 2 mBg/m? Luft.
Dies ist nochmals 3 GroBenordnungen weniger als
die ®Kr Aktivitat. Diese sehr geringe Hintergrund-
aktivitat, bedingt durch die kurze Halbwertszeit von
35 Tagen und die kleine Produktionsrate, macht
Ar bei Vor-Ort-Inspektionen zu einem sensitiven
Werkzeug zur Uberwachung des Vertrags iiber das
umfassende Verbot von Nuklearversuchen (Kern-
waffenteststopvertrag, CTBT).
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Figur 11:

Ar Aktivitat in Troposphdrenluft von Bern.
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Tritium (PH)

Die Tritiumkonzentration in den Niederschlagen
Uber dem Alpenraum setzt sich aus mehreren Kom-
ponenten zusammen und zwar aus der nattrlichen
Tritiumproduktion Uber die kosmische Strahlung,
dem Rest aus der Kernwaffenproduktion (zwischen
1950 und 1970) der noch in der Stratosphare ver-
blieben ist und dem Industrietritium.

Die natlrliche Tritiumproduktion hat im Jahresmit-
tel einen Anteil von etwa 0.5 Bg/l und hangt von der
Entfernung zum Ozean ab, der das Tritium aus den
Niederschlagen aufnimmt und stark verdinnt. Das
Oberflachenwasser der Ozeane hat eine Konzentra-
tion von etwa 0.2 Bq/I.

Der Rest aus der Kernwaffenproduktion, der noch
in der Stratosphare verblieben ist, gelangt im
Friihsommer in die Troposphare und wird dort von
der Luftfeuchtigkeit der Ozeane laufend verdinnt
und ausgeregnet. Typisch dafur ist ein ausgepragter
Jahresgang der Konzentration mit einem Maximum
im Sommer und einem Minimum im Winter.

Das Industrietritium schliesslich hat verschiedene
Quellen. Ausserhalb der Schweiz wird es Uber die
Wiederaufbereitung von Kernbrennstoffen erzeugt.
In der Schweiz selbst gelangt neben Abgaben aus
AKWs der grosste Teil Uber die Leuchtfarbenproduk-
tion, Uber Abfalle aus medizinischen Anwendungen
und deren Entsorgung in Kehrichtverbrennungs-
anlagen in die Atmosphare und damit in den Nie-
derschlag. Alle diese Abgaben sind sehr unregel-
massig, haben keinen Jahresgang und lassen sich
daher oft in der saisonalen Tritiumverteilung nach-
weisen. Dieser Einfluss von Industrietritium ist lokal
beschrankt. Da die Niederschldage in der Schweiz
im Monatsmittel sehr unterschiedlich verteilt sind,
kann man nur qualitative Rickschliisse ziehen. Da
die Standorte dieser Abgaben eine weitgehend kon-
stante Verteilung aufweisen, ergibt sich aus dem
BAG/ISOT Messnetz auch eine regionale Verteilung
der Tritiumkonzentrationen in den Niederschlagen
(Tabellen 8 und 9).

Ein von Industrietritium weitgehend ungestorter
Jahresgang lasst sich vor allem in Locarno beob-
achten (Figur 13), dessen Tritiumkonzentrationen
in den Niederschlagen wegen der Nahe zum Mit-
telmeer die tiefsten der ganzen Schweiz sind. Sie
lagen in den letzten beiden Jahren unter 1 Bg/I. Ein
Einfluss von Industrietritium aus dem Raum Mailand
lasst sich vom Jahresgang her kaum beobachten.

Die Westschweiz mit Sion, Nyon und La Brévine (Fi-
gur 12 und Tabelle 9) kommt diesen tiefen Kon-
zentrationen nahe. Da die Entfernung zum Atlantik
grosser ist, erhdht sich auch der Einfluss kontinen-
taler Luftmassen. Damit wird die Mdglichkeit der
Beimischung von Industrietritium zum Niederschlag
grosser. Einzelne Erhéhungen der monatlichen Tri-
tiumkonzentrationen, die atypisch fir die jahres-
zeitliche Verteilung sind, lassen sich immer wieder
nachweisen.

Der Raum Bern wird von den Abgaben aus Nieder-
wangen so stark gepragt, dass der naturliche Jah-
resgang des Tritiums vollig Gberdeckt ist (Figur 15).
Einzelne Kontaminationsfahnen kénnen das ganze
Berner Oberland erreichen, der Nachweis hangt al-
lerdings wie erwahnt von der lokalen Niederschlags-
verteilung ab (Figur 14).

Ahnliches gilt fiir den Raum Basel (Figur 15). Gene-
rell werden in der Nordschweiz etwas hdhere Werte
gemessen als in den Ubrigen Regionen. Die Nieder-
schlage in Vaduz haben vermehrt Einfluss aus dem
Sidden und damit auch tiefere Tritiumkonzentratio-
nen (Figur 13).

Bezogen auf das Vorjahr waren die mit dem Nie-
derschlag gewichteten Mittelwerte an den meisten
Stationen wohl geringfligig héher (Tabelle 8). Solch
minime Anderungen sind wahrscheinlich auf die Nie-
derschlagsverteilung zurtickzufiihren. Das Beispiel
Bern mag dies illustrieren: die gewichteten Jahres-
mittel fir 2008 und 2009 sind praktisch gleich, da
die Konzentrationserhéhungen im Oktober und No-
vember 2009 durch tiefere Werte im Dezember ver-
bunden mit stark erhohten Niederschlagssummen
kompensiert wurden.

Ahnliches muss auch fiir die Messungen der Triti-
umkonzentrationen der Aare bei Brugg gesagt wer-
den (Figur 16). Da hier keine Abflussmessungen zur
Verfigung stehen, kénnen nur die Konzentrations-
verlaufe verglichen werden, nicht aber die abgege-
bene Aktivitat. Der Konzentrationsverlauf ist in den
letzten beiden Jahren sowohl im Jahresgang wie
auch in den Konzentratiosspitzen vergleichbar.



Tabelle 8:

Abteilung Strahlenschutz Umweltradioaktivitdt und Strahlendosen in der Schweiz 2009

Gewichtete Jahresmittel der Tritiumkonzentrationen im Niederschlag fir die Jahre 2008 und 20089.

Basel - ‘ Bern ‘ Vaduz* I Meiringen ’ Guttannen
(Ba/l)
Mittel 2009 1.60 3.90 1.20 1.20 1.10

Mittel 2008

1.20

3.69

0.96

1.07

1.06

Grimsel La Brévine* Nyon* Locarno Aare Brugg
(Ba/l)
Mittel 2009 1.20 1.00 1.00 0.80 3.00
Mittel 2008 1.05 0.91 1.00 071 3.04
Tabelle 9:

Tritiumkonzentrationen im Niederschlag, Monatsmittelwerte fir 2009 [Bq/!].

m 222 +011 |872 +0.19 |076 £007 |0.64 +0.07 |076 +007 |052 =0.07
m 155 +0.10 |3.06 +0.12 |088 +0.07 | 104 +0.08 |1.43 +0.09 |049 +0.07
BEUTE 16« :o008 411 £013 [1.23 £008 |111 £007 | 1.01  £0.07 |06l 0.7
BT 5 :010 |226 013 [124 008 | 117 +£0.08 |133 £007 |123 +0.07
BTSSR 150 :o009 [301 £009 [160 £007 |1.67 4008 |1.63 +008 |116 007
BT 170 :o08 |235 010 |1.29 £006 |129 006 |1.38 +0.06 |0.86 +0.07
248 +0.09 |226 £008 |1.15 £007 |1.30 +007 |1.20 +0.06 |1.20 +0.07
BT 10 :o007 |223 009 [216 007 |127 007 |1.39 4007 |121 0.6
BT >+ :007 [169 008 116 007 |1.02 %007 |1.08 006 | keineProbe
OKT 115 £0.07 |6.80 +0.16 |1.00 £0.06 |0.95 +0.06 |1.02 +0.06 |0.86 +0.07
BT 05 :o008 [777 008 084 007 |071 4007 |0.99 +008 |047 007
m 145 £0.07 |2.67 +0.19 |0.57 +0.07 |1.14 +0.08 | 0.60 +0.06 |0.48 +0.07
T R T B T
BT o5 :007 065 007 |059 007 |100 +007 |088 +007 |1.07 4028
BT o8 :o007 111 007 [057 £008 097 £008 |070 007 132 +0.28
BT os  :o007 [089 +007 [084 £007 |14 £0.07 |097 £007 |172 +0.28
BT 1«6 :o08 092 007 [110 #007 |154 008 keine Probe 13.7 048
B E s :o0s 181 008 | 116 £007 | 160 +0.07 |106 007 |4.27 +0.32
BT :c6 o009 [124 +008 [146 +007 |135 +0.08 |128 +0.08 |58 +0.35
“ 1.48 +0.09 |1.35 £008 | 136 +008 |1.09 +007 |127 +0.08 |1.19 +0.28
BT 1« :o09 [113 +007 [102 +007 |150 +0.08 |138 +0.08 |085 +0.28
BT 0 :o0s 096 007 |062 006 |1.09 0.8 keine Probe 111 +0.28
OKT 095 £007 |096 +008 |1.49 +0.08 |1.09 +0.07 |096 +0.07 |1.61 0.7
BT oo :007 [061 $007 [078 £007 076 +£0.08 |045 +£0.07 |219 +0.27
m 070 £0.07 | 050 +0.07 |1.02 +0.07 |090 +0.07 | 049 +0.07 |1.65 +0.27

* ISOT - Stationen (nationales Netz zur Beobachtung der Isotope im Wasserkreislauf)
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Figur 12:

Tritiumkonzentrationen in der Westschweiz im zehnjahri-
gen Verlauf und im Vergleich 2008 und 2009. Die Erhé-
hungen im Mai 2009 (Nyon) und Oktober 2009 (La Brévi-
ne) konnten von Industrietritium beeinflusst sein.
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Figur 15:

Tritiumkonzentrationen in Basel und Bern. Die lokalen
Emissionen von Industrietritium Uberdecken vor allem in
Bern den natirlichen Jahresgang im Niederschlag.
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Figur 13:

Tritiumkonzentrationen in der Sidschweiz und im Fir-
stentum Liechtenstein im zehnjéhrigen Verlauf und im
Vergleich 2008 und 2009. Der regionale Unterschied ist
deutlich zu sehen.
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Figur 14:
Tritiumkonzentrationen im Berner Oberland im Verlauf der
letzten 10 Jahre und im Vergleich der beiden letzten Jahre.
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Figur 16

Tritiumkonzentrationen im Flusswasser der Aare bei
Brugg. Die jahrlichen Tritiumabgaben aus Gésgen sind
liber mehrere Wochen verteilt. Der jahreszeitiche Verlauf
ist seit 2007 praktisch gleich, einzig die Spitzen der Abga-
bem haben etwas abgenommen.
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dans l'environnement

J.A. Corcho Alvarado, P. Froidevaux, F. Chawla, F. Barraud, A. Savary, F. Bochud
Institut de Radiophysique, Rue du Grand Pré 1, 1007 Lausanne, Suisse

Résumeé

Les mesures de plutonium et d’américium ont été
effectuées sur des sols, des sédiments, des filtres
a air et des eaux. En plaine les activités en 239+240py
pour les échantillons de sol (0 - 5 cm) prélevés en
2009 se situent entre 0.09 et 0.16 Bg/kg. En mon-
tagne, elles sont significativement plus élevées,
entre 0.3 et 0.95 Bg/kg. Aux alentours des cen-
trales nucléaires suisses les activités des actinides
dans les sols et les sédiments ne dépassent pas
0.18 Bg/kg (?*°*2%°pu) et 0.08 Bg/kg (**Am), et
montrent un rapport d‘activité d’environ 0.03
pour 238pu/239+240py et 0.4 pour 2*'Am/?3°+240pu, La
moyenne du rapport isotopique 238Pu/?39+240Py de
0.03 - 0.04 indique une contamination provenant
des essais d’armes atomiques effectués durant les
années soixante et de la chute du satellite SNAP-
9A. Cette origine est confirmée par le rapport
241Am /239+240Py qui est de 0.43 £ 0.05 en moyenne.

L'activité en 239+249%py et 2*'Am des eaux de pluie,
de riviére et de surface ne dépasse pas les valeurs
des années précédentes (<10 mBg/m?3). L'activité
des filtres a air analysés en 2009 est trés faible
(< 3 nBg/m?3), sauf pour ["Am dans les filtres
a air du Weissfluhjoch, de maniére similaire a ce
qui a été observé depuis quelques années. Cette
station montre en 2009 une activité en 2*!Am de
615 nBg/m3. En 2009, deux échantillons d’air addi-
tionnels ont été collectés a Coire et a Davos, afin de
vérifier I'absence de contamination en 2*!Am a plus

large échelle. Dans les deux sites, |'**'Am est resté
au dessous de la limite de détection. Ainsi la conta-
mination en ?!Am dans les filtres a air du Weiss-
fluhjoch résulte, comme déja montré en 2008, des
travaux effectués dans la station de recherche au
début des années 2000 avec l'incinération de maté-
riaux de construction qui contenaient probablement
des détecteurs d’incendie contenant de I'’2'Am.

En 2009, nous avons développé une procédure pour
la détermination de l'isotope 2*'Pu. La procédure ra-
diochimique a été validée avec plusieurs matériaux
de référence, avec d’excellents résultats. Ensuite, la
procédure a été utilisée pour I'analyse du 2*'Pu sur
des sols du Val Piora prélevés en 2006. La moyenne
du rapport d’activité 2¢'Pu/2392490py de 1.4 confirme
que la contamination provient des essais d’armes
atomiques effectués durant les années soixante, et
que la contribution de I'accident de Tchernobyl est
négligeable.
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Introduction

Le plutonium a été distribué dans I’'environnement
suite aux essais d’armes atomiques en atmosphére,
et suite a divers accidents comme celui de la centrale
nucléaire de Tchernobyl ainsi que via le fonctionne-
ment d’installations nucléaires et du cycle du com-
bustible (retraitement) (Tableau 1). L'américium est
généré par la désintégration béta du 2*'Pu, et a été
introduit d’une fagon non uniforme dans les deux
hémispheres par les mémes sources que le pluto-
nium (Tableau 1). L'importance de la surveillance
de ces deux radioéléments dans I'environnement se

ticulier pour une estimation précise de la dose de
radiation a long terme de la population. De plus,
la valeur du 2*1Pu/239.29°py est liée a |'origine de la
contamination en plutonium. Par conséquent, la dé-
termination de 2*'Pu est aussi un outil pour tracer
les sources du plutonium dans I’environnement.

Tableau 2:

Propriétés chimiques des actinides dans l’environnement.
Les constantes de stabiltés correspondent a la premiére
hydrolyse (logk M(OH), col. 3) et a la formation du complexe
1:1 avec l'oxalate (logK Mox, col. 4) [1]. Colonne 5: tendan-
ce d’adsorption a des surfaces telles que les colloides.

justifie par leur radiotoxicité et leur longévité dans . . i
fes s stgmes biologiques ° Ele Espece toa(le) ¢ loat) fx‘:;(ptt:'oollil
Y g ) ment | aqueuse | M(OH) | Mox =

loides
Le but de ce travail était d’évaluer tout d’abord la
présence des radioéléments plutonium et améri- Pu+ 13.3 10.9 e
cium (Ijar_15_ Ienwrolnnement en Suisse, d’en attri- PUO," I 43 ot
buer l'origine et d’analyser leur comportement et —
leur devenir. S i s =
Le comportement du plutonium et de I'américium Am Am3+ ‘ 7.5 } 6.5 1 +++

dans les systémes naturels dépend de leur solu-
bilité et des réactions de sorption, du couple pH-
Eh, de I'hydrolyse et des réactions de complexation,
notamment avec des ligands organiques présents
dans les sols et les eaux (Tableau 2, [1]). Par consé-
quent, la mesure du plutonium et de I'américium
au niveau de traces dans |'environnement est indis-
pensable a la compréhension de ces mécanismes
de mobilisation. Pour cela, des sols, des sédiments,
de I'eau et des filtres a air ont été analysés.

En 2009, une procédure a été développée pour la
détermination du 2**Pu. Ce radionucléide est le plus
gros contributeur a la radioactivité totale du pluto-
nium dans I'environnement suite aux essais d’armes
atomiques dans I'atmosphére, au fonctionnement
d’installations nucléaires, ainsi qu’aux accidents. De
plus, le 21Pu est la mére de I’>*'Am. Par conséquent,
I'établissement d’une procédure pour la détermina-
tion précise du 2*'Pu est d'un grand intérét, en par-

Tableau 1:

Méthode de séparation chimique

La méthode de séparation chimique utilisée en 2009
pour les analyses de plutonium et d’américium
consiste a séparer séquentiellement le plutonium
et I'américium sur des résines TEVA® et DGA®
respectivement, aprés la digestion micro-onde des
échantillons [2]. Les actinides sont ensuite électro-
déposés sur des disques d’acier [3], et les sources
sont mesurées sur une installation Canberra Alpha
Analyst munie de détecteurs PIPS. La performance
de la méthode en 2009 était excellente, avec des
rendements élevés pour la séparation du plutonium
(environ 80%) et de I'américium (environ 70%)
dans les échantillons prélevés (sols, sédiments, fil-
tres a air et I'eau).

Propriétés radioactives des actinides et leurs sources dans l’environnement. Derniére colonne: le "% du NWT-fallout-Pu"
est donné en % de masse, "r" correspond au rapport des activités. NWT = nuclear weapon testing.

?s?):j:::-e Emission Energie (MeV) Pé&i:;de Remarques (origine)
238py o 5.456, 5.499 87.8 Satellites SNAP, r(238Pu/?3°24°Pu)=0.036 |
23%py a 5.101, 5.143 2.41 104 84% du NWT-fallout Pu T
240py o3 5.124, 5.168 6.57 103 15% du NWT-fallout Pu '
241py 0.021 14.1 0.7% du NWT-fallout Pu, fille: 21Am <l
242py o) 4.856, 4.900 3.74 10° 0.3% du NWT-fallout Pu ‘
241Am a 5.443, 5.485 433 Fille: 23’Np, r(?**Am/%3%24°Pu)=0.39 \
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En 2009, une procédure a été développée pour
la détermination du 2*Pu. La méthode consiste a
extraire le plutonium électrodéposé sur le disque
d’acier, et ensuite séparer et purifier la fraction du
Pu sur une résine d’‘extraction TEVA [4]. Apreés la
séparation sur la résine, la fraction du Pu est mé-
langée avec le cocktail de scintillation Ultima Gold
AB. La source est ensuite mesurée par scintillation
liquide de bas niveau avec un Wallac Quantulus
1220 (PerkinElmer Inc., Finlande), pendant environ
21’600 secondes. La procédure a été testée sur des
échantillons de référence pour lesquels I'activité en
241py était connue (ex. IAEA-300, IAEA-368, IAEA-
367 et IAEA-384). La performance de la méthode
s’est avérée excellente, avec tous les résultats a
moins de 15% d’écart par rapport a la valeur cible
[4]. Ensuite, la procédure a été utilisée pour I'ana-
lyse du #*'Pu sur des sols de Val Piora prélevés
en 2006. Ce site a été sélectionné car des activités
comparativement plus élevées y sont attendues par
rapport aux sols de la plaine [5].

Tableau 3:

Résultats

Les tableaux 3, 4 et 5 rapportent les principaux ré-
sultats obtenus en 2009. Sauf indication contraire,
les incertitudes des mesures sont reportées pour un
intervalle de confiance de 95% (k=2).

Sols et sédiments

Le tableau 3 présente les résultats dans différents
sols de Suisse ainsi que pour les sédiments en aval
des centrales nucléaires. La couche analysée est 0
- 5 cm. Lors de la mesure des sols, en plaine, |'acti-
vité en plutonium se situe entre 0.08 et 0.16 Bq/kg
de sol, ce qui correspond bien a la gamme des va-
leurs observées dans les préléevements des années
précédentes. Aux alentours des centrales nucléai-
res suisses |'activité des actinides dans les sols et
les sédiments ne différe guére du reste du territoire
et ne dépasse pas 0.18 Bq/kg (plutonium) et 0.08
Bq/kg (américium). En montagne, l'activité en Pu
peut s'élever au-dessus de 0.3 Bq/kg avec un maxi-
mum de 0.95 Bg/kg dans un sol d’Allmendhubel.
Les valeurs élevées en Pu des sols de montagne
s’expliquent principalement par I'altitude des sites.
Nous avons récemment pu mettre en évidence ce
phénomeéne d’augmentation des dépositions de ra-
dioactivité (°°Sr) avec l'altitude a I'échelle de I'Eu-
rope occidentale [5].

Plutonium et américium (Bq/kg de matiére séche) dans les sols (0-5 cm) en Suisse, ainsi que dans les sédiments
aquatiques prélevés en 2009 en aval des centrales nucléaires suisses.

239,240py 281Am 238py / 239,240py 241Am/ 239.290py
Sol plaine
Grangeneuve 0.16 £ 0.02 0.07 £ 0.01 0.03 £ 0.02 0.42 £+ 0.07
Arenenberg 0.09 + 0.01 0.04 £ 0.01 0.02 £+ 0.02 0.49 £ 0.11
Sol centrales nucléaires + PSI

Beznau 0.12 + 0.01 0.06 + 0.01 0.03 + 0.02 0.50 = 0.10
Gosgen 0.17 £ 0.01 0.07 + 0.02 0.02 = 0.01 0.42 £ 0.12
Leibstadt 0.13 + 0.01 0.05 £+ 0.01 0.03 + 0.02 0.34 + 0.07
Mihleberg 0.12 £ 0.01 0.05 £ 0.01 0.04 + 0.02 0.44 £ 0.10
PSI-ZWILAG 0.17 £ 0.03 0.06 + 0.01 0.03 £ 0.01 0.38 £ 0.11
PSI-OASE 0.12 £ 0.01 0.07 £ 0.01 0.03 + 0.01 0.58 = 0.10
Allmendhubel 0.95 + 0.06 0.38 £ 0.03 0.03 £ 0.01 0.40 = 0.04
Diesse 0.36 + 0.02 0.15 £ 0.02 0.03 = 0.01 0.44 + 0.05
Fahrni 0.37 + 0.02 0.13 £ 0.01 0.03 + 0.01 0.36 = 0.04
Gimmelwald 0.35 £+ 0.02 0.15 + 0.01 0.02 £ 0.01 0.43 += 0.05
Hagneck 0.10 £ 0.01 0.04 + 0.01 0.04 £ 0.01 0.38 + 0.04
Klingnau 0.16 + 0.01 0.06 + 0.01 0.03 = 0.01 0.37 £ 0.04
Pratteln 0.05 + 0.01 0.02 + 0.01 0.03 + 0.01 0.46 = 0.07
Moyenne Suisse : 0.03 + 0.01 0.43 + 0.05
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Figure 1:

Rapports isotopiques 238u/239+240py en fonction du rapport
24 Am/239+240py dans 12 échantillons de sol (0 - 5cm) et
3 échantillons de sédiment prélevés sur l'ensemble de
la Suisse en 2009. Le rapport isotopique moyen 23¢Pu/
239+240py est de 0.029 + 0.005, et celui de "' Am/?39+240py
est de 0.43 + 0.05.

0.02

La figure 1 illustre les rapports en 238Pu/239+240py et
291Am /239+240Py dans les sols et les sédiments. Tous
les échantillons sont regroupés autour d’une valeur
(0.03, 0.4) représentative des rapports des retom-
bées des essais nucléaires réalisés dans les années
soixante et de la chute du satellite (source de 238Pu)
SNAP-9A. Les moyennes observées en 2009 sont de
0.029 pour le rapport 238Pu/?3°+24%py et de 0.43 pour
le rapport 241Am/239+240py, 1| faut aussi préciser que
le rapport 241Am/239+24%py représente un coefficient
entre deux éléments de chimie différente, donc
de comportement potentiellement différent dans

Tableau 4:
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Figure 2:

241py en fonction de 239+2°Py dans les échantillons de sol

de Val Piora prélevés en 2006. Les activités de 2*'Pu ont

été ramenées a la date du 01.06.2009. Les rapports isoto-

piques représentatifs des retombées des essais nucléaires

et de l'accident de Tchernobyl sont aussi montrés (corri-

gées pour 2009).

le sol. Néanmoins, comme |'américium est issu de
la désintégration radioactive béta d’un isotope du
plutonium (?**Pu) on retrouve en général le méme
rapport entre ces isotopes (compris entre 0.3 - 0.5)
en particulier dans les sols. On peut malgré tout
parfois observer parfois des rapports 24*Am/239+240py
différents dans d’autres compartiments de I'envi-
ronnement, en raison d’'une migration différente de
ces deux éléments, sans qu’il y ait pourtant d'ap-
port supplémentaire par une contamination d’ori-
gine accidentelle.

Activité du 2*'Pu (Bq/kg de matiére seche) mesurée dans les sols de Val Piora. Les activités et les rapports isotopiques
ont été calculés pour une date de référence fixée au 01.06.2009. La date de la contamination, obtenue par la méthode
de datation 21Am/?*Pu, est rapportée dans la derniére colonne.

Date de la
241 239+240 238 239+240 241 239,240
_m

Val Piora 1, 3-9 cm 1.4 £0.2 1.5 £ 0.2 0.022 = 0.004 0.40 £ 0.04 1951 +£ 12
Val Piora 1, 9-15 cm 0.5 % 0.1 0.8 +0,1 0.015 + 0.006 0.42 £ 0.05 1950 £ 13
Val Piora 2, 0-5 cm 3.9 % Q5 1.1+ 0.2 0.037 + 0.006 0.43 £ 0.03 1955 £ 8

Val Piora 2, 5-10 cm 22,5+ 2.9 1.4 £0.2 0.026 = 0.002 0.44 £ 0.02 1960 = 7

Val Piora 2, 10-16 cm 11.0 & 1.5 1.3 0.2 0.022 = 0.004 0.43 £ 0.03 1958 = 7

Val Piora 8, 0-5 cm 49 £+ 0.7 1.4 £0.2 0.034 + 0.002 0.46 £ 0.03 1958 £ 7

Val Piora 8, 5-10 cm 49 +0.7 1.1+ 0.2 0.029 £ 0.004 0.36 £ 0.03 1958 = 7

Val Piora 3, 0-4 cm 105+ 1.4 1.9 +£0.3 0.027 + 0.002 - -

Val Piora 4, 0-5 cm 1.8 £0.3 1.6 £ 0.3 0.032 + 0.006 & -

Val Piora 4, 5-9 cm 2.3 £0.3 1.9+ 0.3 0.022 + 0.004 = 2
 Moyenn 4 £0 £0.008 | 043+£0.05 | 1956%6
NWT 1.3-1.7 1963 (maximum)
Tchernobyl fallout > 27 1986
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L'activité en 2*Pu dans les échantillons de sol
provenant du Val Piora se situe entre 0.5 et 22.5
Bg/kg de sol (tableau 4). Les rapports d’activité
241pyy/239+240py dans ces sols sont regroupés autour
d’une valeur de 1.4, représentative des rapports des
retombées des essais nucléaires (1.3 - 1.7) réalisés
dans les années soixante, et corrigés pour la date
de référence de 2009 (tableau 4, figure 2) [4]. La
moyenne du rapport 241Pu/?3°+24°py de 1.4 confirme
aussi que la contribution en plutonium de I'accident
de Tchernoby! (rapport typique > 27) ou des instal-
lations nucléaires est négligeable. Les rapports des
activités 24'Pu/2**Am ont été utilisés pour détermi-
ner I'age de la contamination par le plutonium, qui
est aussi une donnée importante pour distinguer les
sources qui en sont a l'origine. La date moyenne
de la contamination en plutonium des sols de Val
Piora est 1956 + 6, ce qui correspond bien a la date
du maximum des retombées des essais nucléaires.
Cette date confirme donc également |'origine de la
contamination [4].

Eaux et filtres d’air

Pour l'analyse des eaux (Tableau 5), au moins
100 litres par échantillon ont été prélevés. Dans
les eaux de surface, les actinides sont présents
en suspension dans la partie sédimentaire ou as-
sociés aux colloides organiques. Leur présence
dans les eaux de pluie est due a la re-suspen-
sion de particules de sol sur lesquelles les ac-
tinides sont adsorbés. L'activité en plutonium
(< 10 mBg/m3) et en américium (< 1 mBg/m3) des
eaux de pluie, de riviere et de surface (Tableau 5)
sont faibles et sont comprises dans la gamme ob-
servée lors des années précédentes (< 5 mBg/m?).

Tableau 5:

L'activité en plutonium et en américium des filtres a
air (Tableau 5) reflete en général le phénomene de
re-suspension des particules de sol [6]. En Suisse,
nous étudions annuellement quatre sites (Fribourg,
Klingnau, Mihleberg et Weissfluhjoch) sur lesquels
des prélevements de filtres a air sont effectués de
facon hebdomadaire. Ces filtres sont ensuite réu-
nis pour former un échantillon annuel par site, pour
I'analyse du plutonium et de I'américium. Le volume
d‘air ainsi prélevé est d’au moins 160°000 m?3, ce
qui permet une analyse a trés bas niveau d’activité
(nBa/m?).

Depuis le début de ces analyses (1994 pour le plu-
tonium et 1998 pour I'américium), les activités me-
surées en plutonium et en américium sont toujours
inférieures a 20 nBg/m3, sauf pour I'américium sur
le site du Weissfluhjoch. Sur ce site, on mesure des
activités en américium supérieures a 100 nBg/m?3
depuis 2002, alors que les activités en plutonium
sont restées inférieures a 10 nBg/m?3. En ao(t 2008,
I'OFSP a montré que la contamination est le résultat
de travaux effectués dans la station de recherche
au début des années 2000, date a partir de laquelle
nous avons commencé a observer de I'’*!Am sur
les filtres a air. L'hypothése la plus vraisemblable
est l'incinération, lors des travaux, de dispositifs
contenant de I?*'Am, soit dans des détecteurs d’in-
cendie (le plus probable), soit dans des dispositifs
scientifiques présents dans la station de recherche
du Weissfluhjoch. En 2009, deux échantillons d‘air
additionnel ont été collectés a Coire et Davos, afin
de vérifier une contamination par I'américium. Pour
les deux sites, I'américium est resté en dessous de
la limite de détection, confirmant I'hypothése d'une
contamination locale.

Mesure de plutonium et d’américium dans les eaux (mBq/m?) et les filtres a air (nBq/m?) prélevés en 2009.

g e sl s e

Eau (mBq/m?3)
\ Mihleberg eau de pluie 0.09 + 0.02 <DL <DL
[Pratteln riviere 1.70 £ 0.40 < DL <DL
Fribourg eau de pluie 0.50 £ 0.10 < DL < DL
Rhone (Genéve) | riviere 1.30 £ 0.20 < DL < DL
Val Piora eau du lac, <0.45 um, 100 L 4.40 £ 0.70 < DL < DL
| Val Piora eau de surface, <0.45 um, 100 L 9.00 £ 0.70 < DL < DL
Filtres a air (nBq/m?3)
| Klingnau Vige = 1700144 m? 0.70 £ 0.11 0.34 £ 0.05 0.49 £+ 0.08
WVeissﬂuhjoch Vige = 274965 m? 1.33 £ 0.34 615 * 33 463 + 120
Fribourg Viwse = 893’816 m? 0.64 £ 0.13 0.32 £ 0.05 0.50 + 0.10
ﬂﬂhleberg Viwe = 527085 m? 0.74 £ 0.17 0.43 + 0.08 0.57 £ 0.12
Coire Vie = 246191 m? 2.50 £ 0.27 < DL < DL
Davos Ve = 167°047 m? 2.29 £ 0.31 0.81 + 0.56 0.36 £ 0.26
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Conclusions

Les analyses de plutonium et d’américium dans
I’environnement en 2009 n‘ont, en général, pas re-
levé d’activité inattendue a I’'exception du cas de
I'américium des filtres a air du Weissfluhjoch. Dans
les sites proches de Coire et Davos, deux échan-
tillons d’air additionnels, prélevés en 2009, n’ont
pas montré d’américium. Ces résultats ont permis
de confirmer que la contamination en américium est
uniguement locale, comme semblaient le montrer
les études effectuées sur le site du Weissfluhjoch
en 2008. Des mesures seront prises pour assainir
le dispositif d’échantillonnage de I'air. Les mesures
de plutonium et d’américium dans les échantillons
de sol sur I'ensemble de la Suisse montrent que la
déposition est faible sur le plateau suisse et croit
avec l'altitude du site de prélevement. Cette rela-
tion entre le niveau d’activité et I'altitude ou encore
le niveau de précipitation est maintenant un phéno-
mene bien connu pour les dépositions de radioélé-
ments suite aux essais des bombes atomiques en
atmosphere.

Pour tous les autres échantillons I'analyse des rap-

ports isotopiques 238Pu/239+240py et 24tAm/239+240Py a
montré que l'origine de la contamination provient

Références

des essais des armes atomiques réalisés en atmos-
phére durant les années soixante et de la désin-
tégration dans I'atmospheéere du satellite SNAP-9A
contenant une source de #8Pu. Les résultats obte-
nus dans des compartiments de |'environnement
autres que le sol montrent que le rapport isotopique
238py/239+240py est un bon indicateur de l'origine de
la contamination mais que le rapport 24tAm/239+240py
doit étre utilisé avec précaution car ces deux élé-
ments sont susceptibles de fractionnement au cours
du processus de mobilisation.

En 2009, nous avons introduit la détermination de
I'isotope de plutonium 24'Pu. Ce radionucléide a été
déterminé sur des sols de montagne (Val Piora)
prélevés en 2006. La moyenne du rapport d’activité
241py/239.240py de 1.4 confirme que la contamination
provient d’essais d’armes atomiques effectués du-
rant les années soixante, et que la contribution de
I'accident de Tchernobyl est négligeable. Les ré-
sultats obtenus montrent que le rapport isotopique
241pyy /239+240py est aussi un bon indicateur de |'ori-
gine de la contamination de plutonium. Ce radio-
nucléide a été également utilisé avec sa fille de dé-
sintégration, I'américium, pour calculer I'dge de la
contamination qui est aussi une donnée importante
pour distinguer les sources de plutonium.

[1] Pearson F.1.Jr.,, Berner U., Hummel W., Nagra Technical Report NTB 91-18 (1992).
[2] Luisier F, Corcho Alvarado JA, Steinmann P, Krachler M, Froidevaux P.. J. Radioanal. Nucl. Chem. 281,

3: 425-432 (2009).

[3] Bajo S., Eikenberg J., J. Radioanal. Nucl. Chem. 242, 3, 745-751 (1999).

[4] Corcho Alvarado J.A., Chawla F., Froidevaux P. Radiochimica Acta (soumis).

[5] Pourcelot L., Steinmann P., Froidevaux, P., Chemosphere 66, 1571-1579 (2007).
[6] Garcia-Olivares A., J. Environ. Radioact., 37, 101-114 (1997).



	Messung von Spezialnukliden = Mesures de nucléides spéciaux

